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RESUMO

Atualmente, os materiais ceramicos semicondutores sdo amplamente utilizados em
componentes microeletronicos e termoelétricos, devido as suas propriedades
elétricas, térmicas e mecanicas. Exemplos incluem células a combustivel, termistores,
capacitores, varistores, transdutores, sensores piezoelétricos e dispositivos optico-
eletrénicos. Pesquisas para melhorar compositos nanoestruturados de matrizes
ceramicas com alta permissividade dielétrica tem ganhado destaque, especialmente
com a adicdo de grafeno, devido as suas caracteristicas inovadoras, como alta
condutividade elétrica, térmica e resisténcia mecanica. Portanto, esta pesquisa teve
como meta produzir e caracterizar ceramicas semicondutoras a base titanato de bario
com variagéo da concentragao de grafeno (0,50, 0,75 e 1,00 mol %) com e sem adig&o
de dioxido de silicio (0,50 mol %). Para isso foi desenvolvido um sistema de medigéo
das propriedades elétricas e dielétricas em fungdo da temperatura (resistividade,
capacitancia e constante dielétrica), com medi¢cées em 100 Hz, 1 kHz e 10 kHz, além
disso, foram determinadas a condutividade térmica, Band Gap e resisténcia a flexao.
Os resultados obtidos foram comparados com uma amostra de referéncia, produzidas
com titanato de bario (BaTiO3z), pentéxido de nidbio (Nb2Os) e didxido de silicio (SiO2).
A andlise indicou que a ceramica mais promissora foi a obtida com 98,75 mol % de
BaTiOgs, 0,5 mol % de SiO2 e 0,75 mol % de grafeno, por apresentar uma ampla gama
de vantagens comparativas com a ceramica de referéncia. Essa composigao mostrou-
se adequada para aplicagdo como ceramica dielétrica e sensores térmicos em
componentes microeletrénicos ou para armazenamento de energia, ja que apresentou
resistividade elétrica com valores de 100 a 300 % menores em relacdo a amostra de
referéncia em todas as temperaturas medidas (25° C até 425° C) e elevados valores

de constante dielétrica na ordem de 107 a 10°.

Palavras-chave: Semicondutores, titanato de bario, grafeno.



ABSTRACT

Currently, semiconductors ceramics materials are widely used in microelectronic and
thermoelectric components due to their electrical, thermal, and mechanical properties.
Examples include fuel cells, thermistors, capacitors, varistors, transducers,
piezoelectric sensors, and optoelectronic devices. Research aimed at improving
nanostructured ceramic matrix composites with high dielectric permittivity has gained
prominence, especially with the addition of graphene, due to its innovative
characteristics such as high electrical and thermal conductivity and mechanical
strength. Therefore, this study aimed to produce and characterize semiconductor
ceramics based on barium titanate by varying the graphene concentration (0.50, 0.75,
and 1.00 mol %) with and without the addition of silicon dioxide (0.50 mol %). A
measurement system was developed to analyze dielectric properties as a function of
temperature (resistivity, capacitance, and dielectric constant), with measurements at
100 Hz, 1 kHz and 10 kHz, furthermore, it was determined thermal conductivity, Band
Gap, and flexural strength. The results were compared with a reference sample
produced with barium titanate (BaTiO3), niobium pentoxide (Nb,Os), and silicon
dioxide (SiO,). The analysis indicated that the most promising ceramic composition
was obtained with 98.75 mol % BaTiO3, 0.5 mol % SiO,, and 0.75 mol % graphene,
as it presented a wide range of comparative advantages over the reference ceramic.
This composition proved to be suitable for application as dielectric ceramics and
thermal sensors in microelectronic components or for energy storage, since it showed
resistivity values 100 to 300 % lower than the reference sample at all measured
temperatures (25° C to 425° C) and high dielectric constant values in the order of 107
to 10°.

Keywords: Semiconductors, barium titanate, graphene.
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1 INTRODUGAO

O crescente avanco tecnoldgico ao longo dos ultimos séculos esta intimamente
ligado ao aumento da pesquisa sobre materiais ceramicos, impulsionado pela sua
ampla utilizacdo. Estes materiais desempenham papéis cruciais tanto nas aplicacoes
tradicionais, como tijolos, telhas e utensilios domésticos, quanto nas avangadas, como
na industria automotiva, médicas, telecomunicacdes, eletroeletrénica (Segal, 1997;
Guan, 2024 e Franga Junior, 2022) e aeroespacial (Cerrillo et al., 2024).

As pesquisas sobre ceramicas avangadas tiveram seu inicio em torno de 1940,
marcado pelo desenvolvimento de ceramicas a base de alumina (Al203) para uso em
componentes de motores automotivos, e também pelo avango dos capacitores
baseados em titanato de bario - BaTiO3z (Santos et al., 2003). Devido as suas
propriedades dielétricas significativas, o titanato de bario tem sido amplamente
empregado na producao de capacitores multicamadas, termistores de coeficientes de
temperatura positiva, transdutores piezoelétricos, dispositivos épticos e sensores
eletroquimicos utilizados em farmacos e sensores eletroquimicos utilizados em
farmacos (Wang et al., 2015; Sales; Acchar; Costa, 2011; Froz, 2024).

O desenvolvimento de materiais semicondutores com boa permissividade
dielétrica através do processo de dopagem do BaTiO3z com 6xidos tem sido objeto de
varios estudos, pois esses materiais demonstram maior eficiéncia quando
comparados com solidos dielétricos convencionais, por apresentarem uma menor
perda dielétrica, e também, menor dependéncia da frequéncia e temperatura
(Yan et al., 2019). Entre os 6xidos mais estudados estdo 6xido de niquel (NiO), 6xido
de zinco (Zn0), didoxido de titanio (TiO3), pentoxido de nidbio (V) (Nb2Os) e didxido de
silicio (SiO2) (Sales, 2019; Wu et al., 2002; Sousa et al., 2019; Wang et al., 2019).

Entre os novos materiais utilizados no desenvolvimento de ceramicas
semicondutoras pode-se citar o grafeno. Pesquisadores do Instituto de Tecnologia da
Georgia produziram o primeiro semicondutor funcional de grafeno. Neste estudo, os
pesquisadores otimizaram as propriedades semicondutoras de uma forma de grafeno
denominada de "grafeno epitaxial" (epigrafeno). Esta forma do grafeno se
caracterizada por uma unica camada de grafeno que cresce sobre face cristalina do

carbeto de silicio (SiC). Este estudo permite novas formas de produzir dispositivos
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eletrbnicos com grafeno, compativel com os métodos convencionais de sinterizagao
no processamento microeletrénico (Zhao et al., 2024).

Dispositivos eletronicos, como GFET (transistores de efeito de campo de
grafeno) tém uma ampla gama de usos no desenvolvimento de aplicagdes industriais,
médicas e de testes quimicos. O processo de crescimento de grafeno permite a
producao de GFET com vantagens sobre produtos de grafeno de transferéncia devido
a sua alta pureza de grafeno, auséncia de contaminantes de polimeros ou metais e
conformidade com a espessura da camada de um unico atomo (New Science
Ventures, 2024). Sensores magnéticos baseados em grafeno sdo produzidos em
massa em processos tradicionais de produgao de semicondutores, mapeiam campos
magnéticos altos e baixos, com alta precisdo, em ambientes com temperaturas
extremas, sdo usados em uma variedade de aplicagdes, incluindo automotiva,
computacao quantica (Leading the Way in Graphene Electronics, 2024).

A motivacéo para a realizagao deste trabalho € o desenvolvimento de novos
compostos ceramicos com baixa resistividade elétrica e elevada condutividade
térmica e capacidade dielétrica. A possibilidade de produzir semicondutores de
grafeno abre uma grande possibilidade nos estudos sobre sua utilizagao, portanto este
trabalho pesquisou o comportamento elétrico e térmico de ceramicas semicondutoras
a base de titanato de bario (BaTiO3) com grafeno puro com e sem densificagdo com
diéxido de silicio (SiOz).

A justificativa do trabalho é relevante, por se tratar de estudar o comportamento
da insergao de grafeno em materiais com boas propriedades dielétricas, neste caso
BaTiOs. Sabe-se que o grafeno possui algumas propriedades semelhantes ao silicio,
que como semicondutor possibilitou o grande avango da eletronica analdgica e digital.
Portanto, avaliar a possibilidade de inserir o grafeno em um material com propriedades
elétricas ja estabelecidas, como o titanato de bario, pode contribuir para o
desenvolvimento de ceramicas eletro-eletrbnicas com uma menor perda dielétrica.
Essas ceramicas podem representar um enorme potencial para aplicagdes estruturais
e funcionais, como dispositivos eletrdnicos, dispositivos termoelétricos, aquecedores,
eletrodos ou condutores para processamento de agua ou dialise, além disso, elas sédo

capazes de suportar condigbes ambientais agressivas (Drozdova, 2017).
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2 OBJETIVOS

2.1 Objetivo Principal

O objetivo deste trabalho foi avaliar as propriedades das ceramicas
semicondutoras produzidas a base de titanato de bario com variagdo da concentragao
de grafeno (0,50, 0,75 e 1,00 mol %) com e sem adicao de didxido de silicio (0,50
mol %), além de desenvolver um sistema para medidas de capacitancia, resistividade

elétrica, condutividade térmica e constante dielétrica.

2.2 Objetivos Especificos

Os objetivos especificos deste trabalho sao:

o Realizar caracterizacao fisico-quimica das matérias-primas;

o Desenvolver de uma rota para produg¢ao de ceramicas semicondutoras
com insergao de grafeno;

° Determinar as propriedades fisicas e os tamanhos de cristalitos das
ceramicas produzidas;

o Desenvolver um sistema para fazer medigdes elétricas em ceramicas
utilizando um medidor LCR com e sem aquecimento;

o Realizar as medidas de capacitancia elétrica, resistividade elétrica e
constante dielétrica, variando a temperatura (25 °C, 75 °C, 125 °C,
175 °C, 225 °C, 275 °C, 325 °C, 375 °C e 425 °C);

o Determinar a condutividade térmica, resisténcia a flexdo e o Band Gap
das ceramicas produzidas;

o Comparar os resultados obtidos com a ceramica de referéncia produzida
com 98,75 mol % de titanato de bario, 0,75 mol % de pentdxido de nidbio
(Nb20s) e 0,5 mol % de didxido de silicio.
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3 REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 Semicondutores

Semicondutores sao materiais que possuem uma condutividade elétrica
intermediaria e mensuravel que podem aumentar com a temperatura, ou seja, eles
podem atuar como um isolante ou como condutor. Para compreender melhor os seus
mecanismos de conducédo, € importante conhecer as suas caracteristicas fisicas e
alguns dos principios da teoria do orbital molecular (Baccaro e Gutz, 2018).

Os solidos podem ser visualizados como uma unido de um grande numero
de atomos, onde a disposicao sucessiva dos atomos resulta na sobreposi¢cao dos
orbitais adjacentes, formando ligagdes. Quando muitos atomos se unem para formar
um solido, as energias dos orbitais ficam muito proximas umas das outras, dando
origem as bandas de energia (Baccaro e Gutz, 2018). Bandas de energia nos solidos
consistem em niveis de energia com um espagamento quase continuo, onde os
elétrons podem ocupar. Entre duas bandas de energia consecutivas existe uma regido
onde nao é possivel encontrar elétrons, conhecida como bandgap ou intervalo de
energia entre bandas. O tamanho do bandgap é determinante para as propriedades
do material, tanto em relagao a sua classificagdo em termos de condutividade elétrica,
quanto a ocupacéo das bandas de energia, conforme ilustrado na Figura 1 (Boylestad
e Nashelsky, 2004).

Figura 1 - Diagrama de bandas de energia dos materiais
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Fonte: Boylestad e Nashelsky (2004).



19

Na Figura 1, observa-se que para os isolantes, as estruturas de bandas sao
semelhantes: a banda de conducdo esta vazia e a banda de valéncia esta
completamente preenchida com elétrons. Para que esses elétrons se tornem livres,
ou seja, passem da banda de valéncia para a banda de condugdo, € necessario
fornecer uma grande energia (Eg > 5 eV) para superar o "gap" de energia, o espago
entre as duas bandas (Boylestad e Nashelsky, 2004). Nos materiais condutores, as
bandas se sobrepbéem, ndo havendo espaco entre elas, permitindo que os elétrons
transitem livremente por essas bandas. Para os semicondutores, para que elétrons
saltem da banda de valéncia para a banda de conducgao, é necessario fornecer energia
suficiente para vencer a lacuna de energia (bandgap), esta energia é proveniente de
uma fonte nao elétrica, como luz ou calor, e é proporcionalmente maior do que nos
materiais condutores.

Os semicondutores podem ser classificados em intrinsecos e extrinsecos. Os
intrinsecos s&o os semicondutores puros, como ilustrado na Figura 2. Um exemplo &
o cristal puro de silicio, que é tetravalente, ou seja, possui quatro elétrons no ultimo
nivel de energia. Devido as ligagcdes covalentes fortemente interligadas entre os

atomos, o silicio puro é considerado um material isolante (Callister, 2016).

Figura 2 - Semicondutor intrinseco de silicio - cristal puro
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Fonte: Callister (2016).

Os semicondutores extrinsecos sdo os dopados, que podem ser do Tipo P
(semicondutor dopado positivamente) ou do Tipo N (semicondutor dopado
negativamente). No Tipo P, o dopante mais comum é o boro, uma impureza trivalente

da coluna lll-A da tabela periddica, que possui trés elétrons no ultimo nivel de energia.
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Na Figura 3(a), é possivel observar a formagao de lacunas, que representam a
auséncia do elétron esperado na ligagao covalente. Por outro lado, no semicondutor
Tipo N, utiliza-se, por exemplo, o fésforo como dopante, uma impureza pentavalente
da coluna V-A da tabela periddica, que possui cinco elétrons no ultimo nivel de energia.
Na Figura 3(b), nota-se a presenga de um elétron livre adicional para completar a

ligacéo covalente, gerando um excesso de carga negativa (Callister, 2016).

Figura 3 - Semicondutor extrinseco dopado (tipo p) com boro (a) e
semicondutor extrinseco dopado (tipo n) com fésforo (b)
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Fonte: Callister (2016).

Ao unir um semicondutor do Tipo P (receptores de elétrons) com um
semicondutor do Tipo N (doadores de elétrons), utilizando uma bateria na qual o polo
positivo € conectado ao semicondutor Tipo P e o polo negativo ao semicondutor Tipo
N, resulta na formacgéo da juncédo P-N, conforme ilustrado na Figura 4. Essa jungao
esta polarizada diretamente, criando uma pequena barreira de potencial conhecida
como camada de deplegdo. Essa camada de deplegéo é a regido em torno da jungéo
P-N, entre o semicondutor P e o semicondutor N, onde existem poucos portadores de
carga (lacunas ou elétrons). Essa estrutura marca o inicio da eletrénica analdgica com
diodos semicondutores e transistores. A jungcdo P-N descrita € um exemplo de
homojun¢ado, que € a interface entre dois semicondutores do mesmo material. Uma
caracteristica importante da homojungao € o controle de preciséo eletroeletrénica nos
dispositivos tecnoldgicos. Por outro lado, as heterojungcbes sao interfaces entre

semicondutores do Tipo N e do Tipo P, mas com materiais diferentes (Gongalves,

2022).
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Figura 4 - Juncao PN com polarizagao direta
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3.2 Titanato de Bario

3.2.1 Caracteristicas gerais

O titanato de bario possui uma célula unitaria do tipo perovskita, com uma
caracteristica cristalina de formula ABX3. Este material € amplamente utilizado na
industria eletroeletrénica devido a varias propriedades de interesse nesta area. Ele
dielétrico, exibindo ferroeletricidade e apresentando polarizacao espontanea
resultante do momento dipolo até aproximadamente 120 °C - temperatura de Curie
(Deng et al., 2024).

Acima da temperatura de Curie (Tc), o titanato de bario se comporta como um
material paraelétrico, que pode ser polarizado com a aplicagdo de um campo elétrico
externo, mantendo uma estrutura tetragonal até essa temperatura. Além disso, o
titanato de bario possui boa piezoeletricidade e alta constante dielétrica (Callister,
2016). Sendo um material ferroelétrico com elevada constante dielétrica em
temperatura ambiente, o titanato de bario € amplamente utilizado na fabricagao de
capacitores multicamadas, termistores com coeficientes de temperatura positiva
(PTC), transdutores piezoelétricos e uma variedade de dispositivos Opticos (Sea-fue
et al., 2015; Mancini; Paulin Filho, 2007).

O titanato de bario pode ter as estruturas cristalinas tetragonal e cubica,

dependendo da temperatura que € submetido. Atransi¢cado da estrutura tetragonal para
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a estrutura cubica ocorre em torno de 125 °C, aproximadamente. Na Figura 5, essas

duas estruturas cristalinas sao evidenciadas.

Figura 5 - Estrutura cristalina tetragonal (a) e estrutura cristalina cubica (b)

Fonte: Ertug (2012).

O BaTiOs pode ser considerado um semicondutor do tipo extrinseco, cuja
resistividade varia em funcdo da temperatura. Geralmente, utiliza-se dopantes como
La203, Sb203, Nb2Os e 6xidos de terras raras. Quando dopado com esses 6xidos
metalicos, o BaTiO3 tende a aumentar sua constante dielétrica em ordens de grandeza
de 10 a 104, e a resistividade tende a diminuir, para valores entre 10 e 10* Q cm,
assumindo assim caracteristicas de material semicondutor (Hsiu-fung, 1989; Pu et al.,
2005).

Pesquisas demonstraram que a constante dielétrica das ceramicas
produzidas com BaTiO3z puro esta fortemente relacionada ao tamanho de gréao
(Mendes et al., 2002). O titanato de bario, com graos de aproximadamente 1 ym, pode
exibir uma constante dielétrica entre 3.500 e 4.000 em temperatura ambiente. E
importante ressaltar que o tamanho dos graos depende do método de sintese
utilizado, (Arlt et al., 1985), e possui densidade tedrica no valor de 6,004 g/cm? (Sena
etal., 2021).

3.2.2 Métodos de sintese do titanato de bario

Segundo Bacci (2011), os métodos de obtengao do titanato de bario (BaTiO3)
encontradas na literatura sao bastante diversos, e o sucesso das sinteses depende
da pureza dos pos utilizados e da morfologia da estrutura cristalina das fases

formadas, o que influencia nas propriedades do material. Entre os métodos pode-se
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citar o método convencional de reagao no estado soélido, métodos quimicos e 0 método
Pechini (Bacci, 2011).

No método convencional de reagdo no estado solido, ocorre a moagem da
mistura de dois 6xidos precursores: carbonato de bario (BaCOs3) e didxido de titénio
(TiO2). Esses materiais sdo entdo submetidos a tratamento térmico de calcinagcdo em
temperaturas elevadas, geralmente entre 900 °C e 1300 °C (Manzoor e Kim, 2007).
Como resultado, sao obtidos os pos de BaTiOs, com tamanhos médios de graos de
aproximadamente 1 a 2 ym.

Os métodos quimicos para sintese do titanato de bario incluem o sol-gel,
hidrotermal, coprecipitagdo e mecanoquimica. No método sol-gel (Hench e West,
1990) os precursores de oxidos a base de bario e titdnio sdo dispersos em solugao,
submetidos a agitacao e reagdes de hidrdlise que levam a formag&o de uma disperséo
coloidal por reagbes de condensacdo, resultando na formagcdo de um gel.
Posteriormente, o gel é calcinado a baixas temperaturas, em torno de 80°C, para
produzir o BaTiO3 (Guangneng et al., 2005).

O método hidrotermal envolve a sintese sob temperatura entre 100°C e 350°C
e pressao acima de 100 MPa. Os pos de titanato de bario sdo produzidos a partir de
substancias iniciais como TiO2, TiCl3 e BaCl2.2H20. Esses pos apresentam alta
cristalinidade, com tamanho médio de particula entre 80 nm e 120 nm para o titanato
de bario produzido a partir de TiClsz, e entre 40 nm e 70 nm para o titanato de bario
produzido a partir de TiO2 (Dawson, 1988).

No método de coprecipitagao, a precipitacdo de ions de bario e titanio a partir
de seus carbonatos € conduzida para obter homogeneidade quimica. O filtrado &
entdo tratado termicamente, geralmente até 100 °C, para produzir o titanato de bario
(Cheung, 2001). Por fim, 0 método de sintese mecanoquimica utiliza éxidos de titanio
e bario como precursores. Apds agitagdo mecanica com moinho de bolas planetario
por cerca de 4 h, o produto final de BaTiOs € obtido com tamanhos nanométricos
(Stojanovic et al., 2005).

Cerconi et al. (2013) estudaram o método de sintese Pechini para a produgéo
de pds de BaTiOs. Eles concluiram que precursores como isopropdioxido de titanio e
cloreto de bario, na presenca de quelantes como acido citrico e esterificantes com
polietilenoglicol, reagem e formam poliésteres de bario e titdnio. Com o aquecimento

a 120 °C, forma-se um "puff", que € um reticulo escuro poroso. Esse reticulo é entéo
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submetido a tratamento térmico, calcinagao entre 400 °C e 800 °C por 10 h, seguido
de moagem. Como resultado, sdo obtidos os pdés de BaTiOs. Foram realizadas

caracterizagdes por difragao de raios-X (DRX), que constataram a formacéao da fase

cubica de BaTiO3, com tamanhos de graos da ordem de 20 nm.

3.3 Grafeno

3.3.1 Caracteristicas gerais

O grafeno foi isolado, pela primeira vez, em 2004, por pesquisadores da
Universidade de Manchester (Novoselov et al.,2004). E conhecido por sua estrutura
com folhas planas de atomos de carbono, formando uma camada monoatdmica,
organizada em células hexagonais com atomos de carbono hibridizados na
configuragdo sp?. Esse tipo de configuragdo confere ao grafeno propriedades
essenciais para diversas aplicagdes no desenvolvimento de novos materiais (Kuilla et
al., 2010; Vieira; Vilar, 2016).

O grafeno, assim como o fulereno, nanotubos e grafite sdo formas alotropicas
do carbono, como a mesma configuragao sp2. Essas formas s&o visualizadas na
Figura 6, pode-se observar que os fulerenos e nanotubos sdo uma camada de grafeno
envolvida numa forma esférica e cilindrica, respectivamente, e o grafite € uma pilha
de folhas alternadas (Phiri et al., 2017).

Figura 6 - Alétropos do carbono: a) 2-D grafeno, b) 0-D fulereno, c) 1-D
carbono nanotubo, d) 3-D grafite

Fonte: Phiri et al. (2017).
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O grafeno é considerado hoje o material mais resistente que se tenha
conhecimento. Ele apresenta um altissimo modulo de Young e resisténcia mecéanica,
em torno de 1TPa e 130 GPa, respectivamente. Outras propriedades notaveis e
vantajosas para diversas industrias € a alta condutividade térmica do grafeno, que
pode atingir 5000 (W/m K) a temperatura ambiente e a alta condutividade elétrica (até
2.10* S/cm) e mobilidade eletrénica (2.10° cm?/V s) na monocamada de grafeno se
devem a baixa massa efetiva. A principal razao pela qual os elétrons do grafeno podem
se movem com facilidade e rapidez é o que gap de energia do grafeno é infinitesimal,
quando comparado com os isolantes e os semicondutores, conforme Figura 7 (Xu et
al. 2013).

Figura 7 - Comparacgao entre o gap de energia de um isolante e
semicondutor com o grafeno
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Fonte: Xu et al. (2013).

O grafeno apresenta alta area superficial, em torno de 2600 (m?/g), enquanto
que grafite e os nanotubos de carbono tem area superficial de, aproximadamente, de
10 m?/g e 1300 m?/g, respectivamente. E em termos de propriedades dpticas o grafeno
pode absorver parcialmente a luz (2,3 %). Essas caracteristicas estdo intimamente
relacionadas as suas propriedades eletronicas, bem como sua estrutura eletrénica de
baixa energia (Vieira; Vilar, 2016).

As propriedades do grafeno o tornam promissor em aplicagdes em circuitos
eletrébnicos integrados, eletrénica de alta frequéncia, compdsitos poliméricos,
optoeletrénica, transistores de efeito de campo, sistemas eletromecénicos, sensores
e transdutores, armazenamento de hidrogénio e sistemas de energia eletroquimica
(Vieira; Vilar, 2016).
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3.3.2 Métodos de sintese do grafeno

Os processos para obtengao do grafeno desenvolvidos e mais utilizados sao
a esfoliacdo mecanica, esfoliagcdo quimica, deposi¢cdo quimica em fase vapor e
método de crescimento epitaxial sobre SiC (carbeto de silicio).

O método por esfoliagdo mecanica (clivagem micromecanica) como visto na
Figura 8, consiste na quebra das forgcas de Van der Waals responsaveis pelas ligacoes
entre as camadas de grafite. Essa quebra é realizada com uma fita adesiva, a fita é
utilizada porque atinge uma forga necessaria (300 nN/um?) para esfoliar o grafite
(Soldano et al., 2010; Novoselov, 2011). Para realizar a esfoliagdo necessita de um
substrato de silicio oxidado (Si/SiOz), fita adesiva, pingas e flakes de grafite. Os flakes
sao fixados na fita adesiva com o auxilio da pingca. A fita deve ser puxada
cuidadosamente até que a esfoliagdo do grafite seja visivel. Em seguida, a amostra
presa na fita é transferida para o Si/SiO. e pressionada com suporte da pinga, para

eliminar o ar presente entre o substrato e a amostra (Castro, 2011).

Figura 8 - Esquema do processo de esfoliagao mecanica: (a) o grafite é
colocado sobre a fita adesiva; (b) ocorre o processo de esfoliagao: a fita é
dobrada varias vezes até que camada de grafita ficar fina; (c) a camada é
transferida para o substrato de SiO2/Si; (d) amostra ultrafina de grafite
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Fonte: Elias (2009).

O método de esfoliagdo quimica (Figura 9) utiliza o grafite para obter o 6xido
de grafeno a partir da diminuigdo das for¢cas de Van der Waals entre os planos do
grafite, existem alguns métodos, o mais usual é o método de Hummers, que por meio
da adicao de uma solugao contendo acido sulfurico concentrado (H2SO4), nitrato de
sodio (NaNOs) e permanganato de potassio (KmnO4) a 45 °C, por 2 h. Apds esse

tempo, obtém-se um éxido de grafite com hidroxilas e carboxilas que aumentam sua
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hidrofilicidade, desse modo as moléculas de agua penetram pelas camadas
dispersando o grafite. Em seguida, o processo segue por um tratamento térmico, para
eliminar os radicais anexados e reestabelecer a rede caracteristica do grafeno
(Stankovich et al., 2007).

Figura 9 - Esquema geral de esfoliagao quimica para a obtencao do
grafeno
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Fonte: Castro (2011).

O método de deposicdo quimica a vapor (CVD) (Figura 10) consiste na
exposicdo de metais de transicao (niquel ou cobre) a um fluxo de gas precursor
(metano, etano e propano) em altas temperaturas. As moléculas de gas depositam
sobre um substrato de metal ou vidro, em ambiente controlado, formando um filme
fino de metal de transicdo, que age como catalisador, decompondo as moléculas e

fornecendo as condi¢des para formacgao das estruturas de grafeno (Gongalves, 2013).

Figura 10 - Esquema processo CVD
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O método de crescimento epitaxial, mostrado na Figura 11, o grafeno é

produzido na terminagao de silicio (Si) de um monocristal de carbeto de silicio (SiC)
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por meio da dessorgao térmica de silicio. Nesse processo, a preparagao da superficie
do carbeto de silicio é realizada por oxidagao ou por ataque com hidrogénio (H2). As
amostras sdo aquecidas utilizando bombardeamento de elétrons em ultra vacuo
(pressdo de 1 x 10-° Torr) até 1000 °C. Depois, elas sdo aquecidas a temperaturas
que entre 1250 a 1450 °C, por 20 min, nestas condi¢cdes sdo formadas finas camadas

finas de grafeno (Berger et al., 2004).

Figura 11 - Esquema de crescimento de grafeno epitaxial: (a) deixando a
superficie rica em carbono (C), que pode se religar formando o grafeno (b)
sobre o cristal de SiC, o crescimento da fase grafeno inicia-se pelas bordas
dos degraus

Fonte: Antoniazze (2016).

3.3.3 Aplicagao do grafeno

Na eletronica, o grafeno tem sido estudado como um possivel substituto do
silicio nos transistores, devido a sua alta condutividade elétrica e alta mobilidade dos
elétrons. Além disso, o grafeno pode ser utilizado na fabricagao de telas transparentes
e flexiveis, que podem ser aplicadas em dispositivos eletrénicos como smartphones e
tablets (Bueno, 2011).

Na area de energia, o grafeno é alvo de estudo como um possivel material
para armazenamento de energia em baterias e supercapacitores, devido a sua alta
capacidade de armazenamento de ions e elétrons. Além disso, o grafeno pode ser
utilizado na fabricagédo de células solares, devido a sua alta eficiéncia na conversao
de luz solar em energia elétrica (Shaker et al., 2025).

Na biomedicina, ha pesquisas com o grafeno, como material para a fabricagao

de sensores e biossensores, que podem ser utilizados na detecgdo de biomoléculas
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e células. Além disso, o grafeno pode ser utilizado na fabricagdo de implantes e
préteses médicas, devido a sua alta biocompatibilidade (Maio et al., 2021).

Na area de catalise, o grafeno tem sido estudado como um possivel material
para catalisadores em reagdes quimicas, devido a sua alta area superficial e alta
atividade catalitica. Além disso, o grafeno pode ser utilizado na remogéao de poluentes
em aguas e solos, devido a sua alta capacidade de adsor¢ao (Ferreira, 2009).

Na area da construgao civil, existem trabalhos com o grafeno, como um
possivel material para melhorar a durabilidade e as propriedades mecanicas do
concreto e de outros materiais de construgdo. Adicionar grafeno em pequenas
quantidades aos materiais de construgdo pode aumentar sua resisténcia a
compressao e a tragao, além de reduzir a permeabilidade e melhorar a durabilidade,
resisténcia a intempéries e resisténcia ao fogo (Marcondes, 2012).

O grafeno também pode ser utilizado na fabricagdo de sensores de
deformagao, que podem ser utilizados para monitorar a integridade estrutural de
edificios e outras estruturas. Além disso, o grafeno pode ser utilizado na fabricagéo de
revestimentos anticorrosivos, que podem ser aplicados em superficies metalicas para
protegé-las contra a corrosao (Gharbi et al., 2024).

A aplicagao mais recente do grafeno foi desenvolvida por pesquisadores do
Instituto de Tecnologia da Georgia, que conseguiram produzir o primeiro semicondutor
funcional de grafeno. Essa descoberta pode revolucionar o setor de chips, uma vez
que os resultados mostraram que o semicondutor de grafeno tem uma mobilidade
eletrénica 10 vezes maior do que a produzida com silicio, possibilitando um avango
tecnoldgico em relacdo aos outros chips. Nessa pesquisa, foi utilizada uma forma de
grafeno denominada "grafeno epitaxial" (epigrafeno). Segundo os pesquisadores, 0
grafeno epitaxial podera provocar uma grande mudanga no campo da eletrbnica,

permitindo a criagcao de novas tecnologias (The Wall Street Journal, 2024).

3.4 Aplicacdes de Ceramicas Semicondutoras

Os estudos sobre materiais ceramicos tradicionais e avangados tem
contribuido para o aumento da sua utilizagdo em diversas areas, além de proporcionar
a melhoria das propriedades dos produtos ja desenvolvidos. Apesar das ceramicas

serem tradicionalmente consideradas materiais isolantes, as pesquisas nesta area


https://www.wsj.com/articles/research-in-graphene-shows-new-potential-for-its-use-in-chips-5b2794a4?mod=tech_lead_story
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buscaram o desenvolvimentos de novos materiais ceramicos que exibem
propriedades semicondutoras, supercondutoras, piezoelétricas e magnéticas. Dentre
as aplicagdes mais comuns de ceramicas semicondutoras pode-se citar: varistores e
termistores (Boylestad; Nashelsky, 2004).

O varistor (VDR — voltage, dependent, resistance) € um dos materiais mais
importantes na industria eletrénica, porque quando ha elevagao de cargas elétricas
indesejaveis em circuitos elétricos e/ou descargas atmosféricas, este aumento de
corrente eletrica gerada é desviada para varistor. Como ele € um elemento nao-
Ohmico e tem propriedades que néo segue a lei de Ohm (Callister, 2007) e apresenta
uma resisténcia muito elevada em seus terminais, que varia conforme a tensao que é
aplicada, isto implica que, quando essa tensao atinge o valor especifico, a resisténcia
diminui drasticamente, sendo fundamental para protecao de circuitos de entrada de
alimentacgao.

Termistores sao resistores de eletroceramicas sensiveis a temperaturas, que
provoca uma variagao da resisténcia elétrica e baixa condutividade de térmica. Podem
ser classificados em dois tipos: PTCR e NTCR. Os NTCR (negative temperature
coefficient resistor) sdo aqueles que quando aumenta a temperatura sua resistividade
elétrica diminue e os PTCR (positive temperature coefficient resistor) sdo aqueles que
quando aumenta a temperatura, a resistividade elétrica também aumenta. A
resisténcia 6hmica do termistor diminui nas ceramicas NTCR, quando elas sao
submetidas a elevagao da temperatura, ou seja, elas dissipam mais poténcia, assim
aumentara a circulacado de corrente elétrica, sendo que o contrario acontece com o
PTCR. Ambos dispositivos tem aplicacbes em termostatos, alarmes, ar-condicionado
e medi¢des da temperatura de liquidos refrigerantes de motores. Além de importantes
aplicacdes em eletrodos (anodo e catodo) de células de combustiveis (Gralik; Biava,
2019).

A aplicagdes das ceramicas condutoras podem ser verificadas em
transductores piezoelétricos, que sdo materiais que convertem uma energia mecanica
em energia elétrica pela vibragdo dos cristais. Como exemplo pode-se citar os
transductores ultrassdnicos de contato que s&o usados na industria metalurgica, para
deteccdo de falhas em diversos materiais e os de emersao usados em testes

submersos (Carmo, 2011).
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3.5 Estudos Relevantes Sobre Cerdmicas Semicondutoras

Os primeiros varistores desenvolvidos foram a base de carbeto de silicio
(SiC). Eles consistiam em SiC compacto e parcialmente sinterizado, porém, eram de
baixa qualidade. Esses varistores foram produzidos nos anos 30 e utilizados em
retificadores de selénio para protecao de sistemas telefénicos (Clarke, 1999).

Em 1969, Matsuoka desenvolveu varistores a base de ZnO (6xido de zinco)
com propriedades superiores aos de carbeto de silicio. Essas ceramicas tinham em
sua composigao 97 % ZnO + 0,5 % Bi2O3 (6xido de bismuto (lll)) + 1,0 % Sb20Os3
(trioxido de antiménio) +0,5 % CoO (6xido de cobalto) + 0,5 % MnO- (didéxido de
manganés) + 0,5 % Cr203 (6xido de cromo (lll) (% mol) e possuiam uma complexa
microestrutura, com fases o ZnO, espinélio (Zn7Sb2012) e pirocloro (Zn2BizSbz014)
sendo predominantes (Matsuoka, 1971).

Varistores com alto grau de nao linearidade (a) entre corrente e tensao foram
desenvolvidos com matrizes ceramicas a base de SnO: (diéxido de estanho), TiO2
(dioxido de titanio) e WO3 (triéxido de tungsténio), dopadas com diferentes éxidos
metalicos (Antunes et al., 2000; Pianaro et al., 1995). Os varistores de WO3 foram
produzidos utilizando os dopantes Na>CO3 (carbonato de sodio) e MnO:2 (dioxido de
manganés) e apresentaram um valor de coeficiente de nao linearidade (a) de 7
(Makarov e Trontelj, 1994). Entretanto, os varistores de SnO2, utilizando como
dopantes o CoO (6xido de cobalto), Nb2Os (pentdxido de nidbio (V)), Cr203 (0xido de
cromo (Ill)) e Ta20s5 (pentdxido de tantalo), obtiveram um valor de coeficiente de nao
linearidade de 40 (Semancik e Fryberger, 1990; Antunes et al., 1998; Pianaro et al.,
1995).

Em 1982, os pesquisadores Yan and Rhodes desenvolveram um varistor
tendo como matriz de base o TiO2 e dopadas com 6xidos de niébio e bario. Obtendo-
se um varistor de baixa tensao (1 a 20 V) como coeficiente de n&o linearidade entre 3
e 7. Em 1993, Yang desenvolveu varistores de TiO> dopados com oOxidos de bario e
bismuto com melhores propriedades elétricas. Wu e Lai (1991) avaliaram o efeito do
PbO (6xido de chumbo) sobre o sistema TiO2.Nb2Os, observando que as melhores
propriedades elétricas foram obtidas utilizando entre 0,25 a 1 % de PbO, com valores
de a de 7,6.
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No estudo conduzido por Pereira et al. (2006), foram dopadas matrizes
ceramicas a base de titanato de bario com lantanio, que utilizam concentragdes de 0,2
mol %, 0,4 mol %, 0,6 mol %, 0,8 mol %, e 1,0 mol %. Observou-se um aumento no
tamanho de grédo a medida que a concentragao de lantanio aumentava. Além disso, o
maior coeficiente de temperatura (am) foi obtido com uma concentragdo de
0,8 mol %.

Andrade e Muccillo (2011) avaliaram os efeitos de uma matriz ceramica a base
de zirconato de bario (BaZrO3) dopada com itrio, na qual ainda foram adicionados
oxido de boro e 6xido de zinco. O objetivo do estudo era desenvolver uma ceramica
para aplicagdao em eletrélitos sélidos de células de combustivel de 6xido solido (Solid
Oxide Fuel Cell - SOFC), que opera em temperaturas intermediarias (600-800 °C) e
elevadas (> 800 °C). A ceramica dopada com 5 % em peso de oxido de zinco (ZnO)
apresentou a menor resistividade elétrica, de 30 kQ cm, enquanto dopada com 1%
em peso de 6xido de boro (B2O3) apresentou resistividade elétrica de 38 kQ cm.
Ambas as ceramicas foram sinterizadas a 1500 °C, e as medi¢des foram realizadas a
600 °C. Os resultados mostraram que tanto o éxido de zinco quanto o 6xido de boro
foram eficientes para obter compostos com menores valores de resistividade elétrica.

Carvalho e Sales (2019) avaliou matrizes ceramicas a base e titanato de bario
(BaTiO3) dopados com pentdxido de nidbio (Nb2Os) e didxido de silicio (SiO2), com
compactacao dos poés a pressao de 200 MPa e temperatura de sinterizagao de
1350° C, com finalidade de investigar medidas de resistividade e constante dielétrica
em fungao da temperatura (de 30 a 200 °C). Verificou-se que, para concentragdes de
0,5 mol % de SiO2 e 0,75 mol % de Nb20s e temperaturas entre 130 °C e 200 °C,
obteve valores com alta magnitude de constante dielétrica na ordem de 10°, e boa
resistividade elétrica com valores de aproximadamente 103 Q.m, em todo o intervalo
de temperatura, com evidéncias de caracteristicas de um bom semicondutor. O Nb2Os
atuou na microestrutura do BaTiO3 e promoveu a inibicdo no crescimento dos graos,
com elevacdo da constante dielétrica do material, o que € desejavel na industria
eletronica.

No estudo conduzido por Carvalho et al. (2022), foi investigada a dopagem de
matrizes ceramicas a base de BaTiO3 dopadas com dioxido de silicio (SiO2) e oxido
de bismuto (Bi2Os) para aplicagdo em dispositivos de armazenamento de energia com

alta constante dielétrica, como termistores, que possuem resisténcia elétrica variavel.
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Foram utilizadas trés concentracdes diferentes: BaTiOsz + 1 mol % SiO2 + 0,75 mol %
Bi2O3; BaTiO3 + 0,5 mol % SiO2 + 0,75 mol % Bi2O3; e BaTiOz + 1 mol % SiO2 + 0,75
mol% Bi203. O objetivo era avaliar a constante dielétrica e a resistividade elétrica em
altas temperaturas, variando de 20 °C a 200 °C. Os resultados mostraram que, em
temperaturas de 30 °C a 200 °C, a resistividade elétrica permaneceu praticamente
constante, com um valor aproximado de 1000 Q m, sendo essa a menor resistividade
entre as trés dopagens. Quando aumentou a concentragao de diéxido de silicio de 0,5
mol % para 1 mol % em 0,75 mol % de Bi>O3 no BaTiOs3, a resistividade aumentou,
aproximadamente, 20 vezes de forma constante em todas as medicdes de
temperatura. Além disso, foi observado que ao dobrar a concentracdo de SiO2 e
manter a concentragdo de Bi2O3, 0os graos diminuiram de 12 ym para 10 ym, o que
resultou em aumento da resistividade elétrica.

Nogueira (2023) avaliou processos de fabricacdo de varistores e constatou
que existem algumas técnicas na literatura para producgao, entre elas pode-se citar:
método sol-gel (Chu, 2000), técnica de impressao 3D (Thver, 2002) e método padrao
de sinterizagdo em estado solido (Eda, 1989), que foi o método que apresentou
melhores resultados.

O surgimento de ceramicas a base de titanato de bario, com altas constantes
dielétricas (Er = 2000-10000) e pequena espessura na ordem de 103 m, possibilitou
inumeras aplicacbes. Com essas caracteristicas os capacitores poderiam ser usados
em uma grande variedade de circuitos integrados, que incluem elementos de circuito

de armazenamento e em entrada e saida de circuitos acoplamento (Deng, 2024).

3.6 Métodos de Medidas de Propriedades das Ceramicas Semicondutoras e

Condutoras

3.6.1 Resisténcia e resistividade elétrica

A resistividade é uma propriedade dos materiais em que quantifica a
resisténcia da passagem da corrente elétrica e € representada pelo simbolo grego p,
tem unidade de medida Q m (Sistema Internacional). Essa propriedade & muito

importante na selecdo e no projeto de materiais para aplicagbes elétricas e
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eletrbnicas, pois permite determinar a eficiéncia de um material na condugao da
corrente elétrica e no controle de perdas energéticas (Callister, 2007).

A resistividade pode ser calculada em funcdo da resisténcia elétrica do
material (Callister, 2007), neste caso, utiliza-se a Equacgao 1:

_RA

- (1)

p

Onde A é a area da secgéo transversal para amostra retangular (m?), L é o

comprimento da pega (m), € R é a resisténcia elétrica (Q).

Existem outros métodos para calcular a resistividade, entre eles, pode-se citar
os métodos diretos e métodos comparativos, estes dois normalmente utilizados para
a medicido de altas resistividades. No método direto, sdo realizadas medidas
simultdneas da tensdo aplicada a um material com resistividade desconhecida e da
corrente que passa por ele, utilizando um voltimetro e um amperimetro. Esse método
pode ser empregado com corrente continua (CC) ou corrente alternada (CA), utilizam
configuragcdes de dois, trés ou quatro pontos de contato. Por outro lado, no método
comparativo, estabelece-se uma relagdo entre a resistividade de um material
conhecido e a do material desconhecido, comparando as medidas de corrente quando
ambos sdo submetidos a mesma tensdo (NBR-5403, 1983; Blumental; Seitz, 1974).

No método DC de duas pontas, uma voltagem constante ou uma corrente
constante é aplicada sobre o material, a tensao elétrica (V) e a corrente (/) séo
medidas e a condutividade o é calculada (Equacgao 2). Este método é utilizado para
materiais homogéneos e altissima resistividade (p > 108 Q cm):

el

- (2)

(¢

Onde: e é a espessura da amostra (m); A € a area da secgao perpendicular a

direcdo da corrente (m?).

O método AC das duas pontas método é utilizado quando existem
resisténcias de contato ou quando existe valores considerados de condutividade
ibnica. Neste método a variagado da frequéncia permite eliminar os efeitos de contato
e diferenciar o fluxo eletrénico do ibnico. O método AC e DC das trés pontas é
utilizado para diferenciar o processo de condutividade superficial do volumétrico. E o

método das quatro pontas € o mais para medidas em condutores metalicos e
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semicondutores, pois elimina efeito 6hmico dos contatos ou camadas de resisténcia
entre o eletrodo e a amostra.

Girotto (2002) relatou a utilizacdo de medig¢des de resistividade elétrica em
correntes continuas (DC) de materiais, o estudo demonstrou alguns métodos. O
método de 2 pontas, sabendo as dimensdes de um material retangular, € utilizado uma
fonte DC, um amperimetro em série e um voltimetro em paralelo, e realizado as

medidas de resisténcia e resistividade elétrica, pela lei de ohm (Callister, 2016):

R=Y ©)
L @)

Outro Método, é do eletrdmetro que € o mesmo processo do método de 2
pontas, mas € recomendado o uso de “gaiola de Faraday” em materiais de altas
resisténcias, com finalidade de diminuir as interferéncias com ruidos, etc. No método
de 4 pontas onde é disposto na pecga quatro pontas de prova separadas por distancias
iguais, é utilizado no circuito um amperimetro, um voltimetro, uma fonte DC, e faz os
calculos da resisténcia e resistividade. O autor informa a usabilidade em metais e
semicondutores, mas nao é citado a utilizagcao desse método para medicdes em altas
temperaturas de ceramicas, em que exige um complexo arranjo no interior dos fornos,
conexao das pontas de prova nas ceramicas e fiagdes. E informa, também, que a
escolha do método € do pesquisador e depende de cada perfil especifico do

experimento (Girotto, 2002).

3.6.2 Constante dielétrica relativa ou permissividade relativa

A constante dielétrica ou permissividade relativa evidencia a capacidade de
um material armazenar carga elétrica, quando submetido a um campo elétrico, em
relagao ao vacuo. Além disso, € muito importante na em outras propriedades elétricas
dos materiais, como velocidade de propagacgao de ondas eletromagnéticas, constante
de tempo de carga e descarga, e em resisténcia elétrica de materiais dielétricos.

Para determinar a constante dielétrica é necessario determinar sua
capacitancia elétrica (Callister, 2007), apos a medida da capacitancia calcula-se o

valor da constante dielétrica relativa (£;) utilizando a Equagao 5:
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CL
Er

" EoA (5)

Onde C é a capacitéancia elétrica (F), L € o comprimento da amostra (m), A é
area secgdo transversal da amostra (m?) e Eo € a constante dielétrica absoluta

no vacuo igual a 8,85 x 102 ¢ N m2 no SI.

3.6.3 Condutividade térmica

Condutividade térmica € a propriedade de um material transferir calor de um
local de maior temperatura para outro de menor temperatura. Em materiais ceramicos,
a conducgao térmica ocorre de trés formas: por sincronismo de vibragdo dos atomos
que sao energias vibracionais atdbmicas chamada de féonons, funcionam como ondas
que propagam pelo material na condugao do calor; por radiagao; e por elétrons livres,
este ultimo ocorre somente em ceramicas dopadas. Segundo Shackelford (2008),
materiais com elevadas condutividades térmica como grafeno, com 5000 W/m K
apresentam valor elevado, comparado com metais como o cobre e a prata, estes
possuem condutividade térmica de 398 e 428 W/m K, respectivamente (Callister,
2016). A porosidade dos materiais tem grande interferéncia na condutividade térmica,
materiais com finalidade de aplicagdo em isolamento térmico normalmente sao
pOrosos.

De acordo com Santos (2002) pode-se dividir os métodos para a medigao da
condutividade térmica de um material em diretos e indiretos. Os métodos diretos sao
aqueles que medem diretamente a condutividade térmica, por exemplo o método
calorimétrico de placa quente - placa fria. Os métodos indiretos medem
experimentalmente uma determinada propriedade do material, por exemplo a
difusividade térmica, e obtém-se o valor da condutividade térmica a partir dessa
propriedade. Outro método de medida de condutividade térmica que depende da
difusividade térmica € o método Flash (Parker, 1961). Este método consiste na
incidéncia de um pulso de energia radiante e de curta duragao sobre uma das faces
da amostra, sendo medida a variagdo de temperatura na face oposta. Neste caso, o
pulso de energia provoca um pequeno aumento de temperatura no interior do material,

suficiente para considerar as propriedades fisicas constantes (Parker, 1961).
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Incropera et al. (2008) demonstrou que para obter valores de propriedades
térmicas, pode-se utilizar amostras em formato cilindrico, com didmetro de 12mm e
espessura de 3 mm. As medidas necessarias para determinagdo da condutividade
térmica sao a difusividade térmica do material () em m?/s e o calor especifico (Cp)
em J/kg K, e desta forma, sabendo-se a densidade relativa (p) do material, pode-se

calcular a condutividade térmica (k) em W/m °C, utilizando a Equacao 6:

k

e ©

Quanto maior for a difusividade térmica, mais rapida sera a propagagao de
calor no material, assim um pequeno valor de difusividade indica que a maior parte do

calor foi absorvido e uma pequena parte foi dissipada, enquanto materiais condutores

possuem elevadas difusividades e condutividades térmicas.
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4 METODOLOGIA

A meta deste estudo foi analisar o comportamento elétrico, térmico e
mecanico (ensaio a flexdo) de ceramicas semicondutoras a base de BaTiO3 com
insercao de grafeno, em relagdo a variagado de temperatura. Para isso, foi realizado
um processo de fabricacdo de corpos de prova utilizando BaTiOs, grafeno (GRA),
pentdxido de nidbio (V) (Nb20s) e didxido de silicio (SiO2). O fluxograma (Figura 12)

detalha a metodologia que foi adotada nesta pesquisa.

Figura 12 - Fluxograma da metodologia adotada

Matérias-primas analiticas (PA) — BaTiO;, Grafeno Puro, Nb,Os, SiO,

Producdo dos corpos de prova
BaTiO; + Nb,Os + SiO, BaTiO; + Grafeno Puro + SiO, BaTiO; + Grafeno Puro

Conformacgdo e Sinterizagdo em forno com atmosfera
confrolada

Desenvolvimento de um sistema para medigcdes
elétricas em funcdo da variacdo da temperatura

Determinacdo da condutividade térmica, com ensaios de
difusividade térmica, calor especifico e densidade Bulk

Determinacdo da energia de Band Gap por
Espectroscopia UV-Vis por Reflectdncia difusa - DRS

Determinacdo da resisténcia mecdanica a flexdo; DRX

Fonte: préprio autor.

4.1 Matérias-Primas

As matérias-primas utilizadas sdo puras analiticas (PA), isso se faz necessario
pelo fato deste trabalho estar relacionado com o desenvolvimento de ceramicas
tecnologicas (ceramicas avangadas), onde a pureza das matérias-primas e
granulometria sado propriedades essenciais. A seguir sdo descritas as caracteristicas

de cada uma das matérias-primas:
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1- Titanato de bario (BaTiOz): fornecido pela Sigma-Aldrich Brasil Ltda, com
99% de pureza, densidade de 6,02 g/cm?e granulometria menor que 3 micrometros.
Foi realizada uma analise de tamanho de particulas por difracdo a laser para
verificar a sua distribuicdo granulométrica;

2- Pentoxido de niodbio (Nb2Os): fornecido pela Companhia Brasileira de
Metalurgia e Mineragédo, com 99,1 % de pureza. Como né&o foi fornecida a
granulometria, foi necessario realizar uma analise de tamanho de particulas por
difracao a laser;

3- Diéxido de silicio (SiO2): fornecido pela Exodo Cientifica, com 96 % de
pureza. Como nao foi fornecida a granulometria, foi realizada uma analise de
tamanho de particulas por difracdo a laser para verificar a sua distribuicdo
granulométrica;

4- Grafeno (HP-50) (GRA): Fornecido pela Hexo Graphene Industria Quimica
LTDA. Na Tabela 1, € mostrada a ficha técnica, mas pode-se observar que nao foi
fornecida a granulometria, portanto, também foi realizada uma analise de tamanho

de particulas por difragcao a laser para verificar a sua distribuigdo granulométrica.

Tabela 1 - Ficha técnica do HP-50 (grafeno)

Parametros Resultados
Espectroscopia Raz&o (12d/lg) 0,42
Raman La (nm) 41,5
C (% m/m) 99,53
o Residuo (% m/m) 0,47
Analise ~
termogravimétrica ;I;eé:r?peratura de Combusté&o 659 01
% C 98,56
: %H 0,05
Analise Elementar
% N 0,04
Aparéncia (cor) - Preto

Fonte: Hexo Graphene Industria Quimica LTDA (2023).
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4.2 Distribuicao do Tamanho de Particulas por Difragao a Laser

A analise granulométrica por difragcao a laser das matérias-primas foi realizada
com utilizacdo de analisador de particulas a laser CILAS® modelo 1090 de alta
precisdo. O equipamento apresenta faixa analitica de 0,04 a 500 micrometros, 64
detectores e 100 classificagdes de tamanhos de particulas e dois emissores de laser
para cobrir uma grande faixa analitica. Foi aplicado, como modelo de difracao, a teoria
de Fraunhofer conforme Norma 1SO-13320-1.

4.3 Composicao e Produgao dos Corpos de Prova

Foram produzidos corpos de prova produzidos a base titanato de bario
(BaTiO3) variando a concentragao de grafeno (GRA) com e sem adi¢ao de didxido de
silicio (SiO2) e também foi confeccionado o corpo de prova de referéncia para realizar
as comparacgoes dos resultados. As composic¢des utilizadas podem ser observadas na
Tabela 2.

Tabela 2 - Composigoes utilizadas na producao dos corpos de prova

Corpos BaTiO; Nb2Os SiO; GRA
de Prova (mol%) (mol%) (mol%) (mol%)
CP1 98,75 0,75 0,50 -
(Referéncia)

CP2 98,50 - 0,50 1,00
CP3 98,75 - 0,50 0,75
CP4 99,00 - 0,50 0,50
CP5 99,00 - - 1,00
CP6 99,25 - - 0,75
CP7 99,50 -- -- 0,50

Obs.: Em todas as composigdes foi adicionado 1 % m/m do ligante &lcool polivinilico (PVA).

Fonte: préprio autor.

A composigao de referéncia (CP1) foi baseada nos estudos realizados por
Carvalho e Sales (2019), que avaliaram as propriedades elétricas de ceramicas a base

(BaTiO3) com dopagem de diferentes concentracdes de SiO2 e pentdxido de nidbio
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(Nb20s). As demais composigdes foram definidas de forma que se possa verificar a
influéncia da dopagem do titanato de bario com varias concentragdes de grafeno.

Para produzir os corpos de prova, inicialmente as matérias-primas foram
homogeneizadas de acordo com as composi¢cdes estabelecidas na Tabela 2. O
processo de producdo dos corpos de prova ocorreu com o auxilio de uma prensa
hidraulica SL12, MARCA SOLAB, com controle manual e um molde de ago (Figura
13). As dimensdes dos corpos de prova retangulares foram de 60 mm de
comprimento, 18 mm de largura e 10 mm de espessura. A carga de prensagem
utilizada foi de aproximadamente 16 toneladas (12 MPa) e a velocidade de prensagem
controlada manualmente. Apds a prensagem, os corpos de prova foram secos, em
estufa, a 200 °C por 24 h e sinterizados.

A sinterizagao foi realizada em forno elétrico a 1200 °C, conforme realizado
por Carvalho e Sales (2019), sob taxas de aquecimento e resfriamento de 5°C por
minuto, sendo que a temperatura foi mantida a 1200°C por 3 h. A sinterizagéo foi
realizada em atmosfera redutora e controlada com argbnio, para evitar a queima

oxidativa do grafeno puro na presenga de oxigénio, em torno de 650 °C (Tabela 1).

Figura 13 - Molde utilizado para confec¢ao dos corpos de prova

Fonte: préprio autor.

4.4 Difragao de Raios X e Tamanho de Cristalitos

A analise por difracdo de raios X (DRX) dos corpos de prova foi conduzida com um

espectrometro Shimadzu XRD-7000, com uma fonte de radiagao de cobre Ka, uma
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tenséao elétrica de 40 kV e uma corrente de 30 mA. As amostras foram analisadas sem
a necessidade de qualquer preparagcdo adicional. Os dados resultantes foram
processados através do software XPowder, o qual utilizou o banco de dados
"PDF2.DAT" do Centro Internacional de Dados de Difracdo (ICDD) para identificar as
fases presentes nas amostras.

O tamanho dos cristalitos, formados durante o processo de insergéo, foram
avaliados pela equacao de Scherrer (Equacéao 7). Com esta analise foi possivel avaliar
a ocorréncia de microdeformacéo na rede, pode-se dessa forma, saber se ocorreu a
dopagem da ceramica, a base de BaTiOz com SiO», grafeno e Nb>Os (Paunovic et al.,
2020; Muniz, 2017; Patterson, 1939):

0,9\

t =
BcosO (7)

Onde t é o tamanho do cristalito, A € o comprimento de onda da radiagéao

(1,5406 A), B é a largura a meia altura do pico (em radianos) e 8 é o angulo

(em radianos) onde a intensidade é maxima.

4.5 Densidade bulk e Porosidade Total

A densidade tedrica e a densidade bulk (densidade de massa) s&o essenciais
para estimar a porosidade total. E essa determinacdo € fundamental, pois as
condutividades térmicas e elétricas dos materiais estao intimamente ligadas a essa
propriedade. Além disso, a densidade bulk € uma propriedade importante para
determinar a condutividade térmica.

A densidade tedrica foi definia pela regra das misturas, conforme Callister
(2016) que € uma média ponderada que prevé propriedades de materiais compdésitos.
Para realizar a média da densidade tedrica foi considerada a composi¢ao de cada
corpo de prova (Tabela 2) e também foi considerado a densidade tedrica do grafeno
de 2,267 g/cm3 (American Elements, 2025), densidade do BaTiOs de 6,08 g/cm?,
densidade do SiO2 de 2,6 g/cm? e densidade do Nb2Os de 4,47 g/cm? (Sigma-Aldrich
Brasil Ltda, 2025).

A densidade bulk (densidade de massa) foi determinada pela norma ASTM
C373-88, utilizando a Equacéo 9. A norma ASTM descreve o método de Arquimedes

e sua adequacdo matematica. De acordo com a norma ASTM C373-88, para cada
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corpo de prova foi obtido os pesos secos, depois foram fervidos por 2h a 100 °C em
agua, permanecendo ap0s esse tempo, imersos em agua por 24h. Posteriormente,
cada corpo de prova é pesado utilizando-se o aparato de Arquimedes acoplado a uma
balanca de precisdo com incerteza de medi¢ao de £ 0,5 %.

A partir dos dados obtidos da densidade tedrica e densidade bulk (Equacao

8), determinou a porosidade total (Equagao 9):

DB_ ms

- (mu—mi)

x pagua (8)

—(1_ DbB
PT =(1- ) x100 (9)
Onde: DB é Densidade bulk (g/cm3); ms € massa seca (g); mu € a massa

Umida (g); mi é a massa imersa (g). PT € a porosidade total (%) e DT é

densidade tedrica(g/cm?).
4.6 Resisténcia Mecanica a Flexao

O ensaio de flexdo foi realizado em uma maquina universal de ensaios
Autograph AG-X 10kN da marca Shimadzu, a qual possui incerteza de medi¢éo de
+ 1 %. Este ensaio foi feito conforme norma ASTM D790-17, com trés pontos de apoio

e com velocidade de 1 mm/min, com 3 corpos de prova, para cada composicao. Para
determinar o limite de resisténcia a flexao (0 »), em MPa, foi utilizada a Equagéo 10

(Callister, 2016):

_ 3f'L
op=—1— (10)

Onde: f' é a forga atingida no ensaio, em Newton (N), L é a distancia entre
0s apoios, em milimetros (mm); b € a largura do corpo de prova em milimetros

(mm) e d é a espessura do corpo de prova em milimetros (mm).

4.7 Medicoes Elétricas

Com a finalidade de fazer as medicdes elétricas nos corpos de prova, foi
desenvolvido um sistema, observado na figura 14, em conjunto com um forno, utilizou-
se um protoboard (para interligagao entre os periféricos), termopar (tipo k), termémetro
e medidor LCR (medidor de induténcia, capacitancia e resisténcia elétricas), com

principio de funcionamento baseado em pontes de Wheatstone. Este medidor LCR
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(modelo C1733 — Agilent), conforme fabricante, possui incerteza de medi¢ao no valor
de + 0,2 %, gera um sinal AC, em que a frequéncia pode ser selecionada em diferentes
valores. Portanto, o medidor foi ligado aos corpos de prova utilizando dois conectores
metalicos diferentes, como mostrado nas Figuras 15 e 16. Assim, com auxilio desse
sistema foram realizadas as medigdes de resisténcia e capacitancias elétricas com

utilizacao do método de 2 pontas (Kelvin), conforme norma ASTM D257-14.

Figura 14 - Modelo implementado para as medigoes das propriedades elétricas

Fonte: préprio autor.

Figura 15 - Conectores metalicos para medi¢oes de resisténcia elétrica

Fonte: préprio autor.

Figura 16 - Dispositivo com amostra para medi¢gdes de capacitancia elétrica

Fonte: préprio autor.
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Primeiramente, foi feita uma medi¢cao do circuito elétrico (sem amostra), em
temperatura ambiente, para obter o valor da resisténcia elétrica. Essa medi¢ao foi
deduzida dos valores de resisténcia elétrica obtido nos copos de prova e teve a
finalidade de minimizar a interferéncia do circuito elétrico.

ApOs realizadas as medidas nos corpos de prova, efetuaram-se os calculos,
para determinagdo da resistividade elétrica (p em Q m), constante dielétrica
(adimensional) e condutividade elétrica (o em (Q m) ).

A resistividade foi calculada através da Equacao 11; constante dielétrica (Er),
da Equacao 12 e a condutividade elétrica, da Equacéo 13; respectivamente
(Callister, 2007):

_RA

- (11)

p

Onde: A é a area da secgao transversal, L € o comprimento do corpo de prova
subtraindo a distancia entre os dois conectores metalicos (Figura 15), R é a

resisténcia elétrica obtida pelo medidor LCR (modelo C1733 — Agilement):
Er- 0 (12)

Onde: C é a capacitancia elétrica obtida pelo medidor LCR (modelo C1733 —

Agilent), X é a distancia entre as duas placas metalicas (Figura 16), A é area

da base da amostra e Eo € a constante dielétrica relativa no vacuo igual a 8,85

x 10712 ¢ N m2:

c=- (13)
P

Onde: p é a resistividade elétrica.

Os ensaios de resisténcia e capacitancia elétrica foram nas seguintes
temperaturas 25 °C, 75 °C, 125 °C, 175 °C, 225 °C, 275 °C, 325 °C, 375 °C e 425 °C
e foi feita a média aritmética de 10 medidas, em duplicidade, em cada valor de
temperatura. Posteriormente, calculou-se a resistividade elétrica e a constante

dielétrica dos corpos de prova em cada uma dessas temperaturas.
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4.8 Condutividade Térmica

A condutividade térmica é uma caracteristica vital para o design e operacao
de dispositivos eletronicos. A gestéo eficaz do calor garante que esses dispositivos
funcionem de maneira eficiente e duradoura, como a tecnologia continua a avangar, o
desenvolvimento de novos materiais com melhores propriedades térmicas e novas
técnicas de dissipacao de calor continuara sendo um foco importante na engenharia
térmica.

Neste trabalho, a condutividade térmica foi determinada pelo método
quadrupolo (Degiovanni et al., 2000), através das medi¢des das difusividades térmicas
das 7 amostras em duplicidade, com repetidas medi¢des (ver apéndice C) com o uso
do difusidmetro, modelo — Quadruflash 1200, com incerteza de medi¢des de + 7,5 %,
do Centro de Desenvolvimento de Tecnologia Nuclear (CDTN) — Belo Horizonte/MG.
E as medi¢cdes dos calores especificos das amostras foram determinadas por
calorimetria, no laboratério do Departamento de Fisica do CEFET-MG.

Para os calculos, foram usadas as definicbes de capacidade térmica e calor

especifico, utilizando as Equacgdes 14 e 15 (Tipler e Mosca, 2009):

Q =CAt=mc At (14)
C
Cp = E (15)

Onde: Q € a quantidade térmica (J), C é a capacidade térmica (J/K), At é
variagao de temperatura (K), m € a massa da amostra (kg) e Cp é o calor

especifico da amostra (J/kg K).

Posteriormente, usou-se a Equacgao 16 para calcular a condutividade térmica
(k) (Incropera et al., 2008):

k

o =——-
e, (16)

Onde: k é a condutividade térmica (W/m K); a é a difusividade térmica (m?/s)

e p é a densidade (kg/md).
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4.9 Determinacgao do Band Gap

Com finalidade de saber a potencialidade da conducdo eletrénica das
amostras, foi feita a determinacéo do Band Gap com uso da técnica de Espectroscopia
por reflectancia difusa (DRS UV-Vis), utilizou-se um espectrémetro Shimadzu UV -
2550, com incerteza de medigdes de + 0,2 %, que opera na faixa de comprimento de
onda de 200 a 700 nm, do Multicéntrico de Pés — Graduagdo em Quimica no Campus
6 do CEFET - MG.

Esta técnica fornece a absorbancia (adimensional) e o comprimento de onda
(nm) do espectro eletromagnético entre 200-700 nm, que sao as faixas de valores do
ultravioleta até o visivel. Os calculos de Band Gap foram realizados a partir da
aplicagao da funcdo de Kubelka-Munk e do modelo de Tauc, conforme Equacéo 17
(Fonseca, 2020):

(a’hv)"" = Kohv — KoEgq (17)
C=AM\v (18)
E=hv (19)
Onde: K, = coeficiente de absorgéo da amostra; h é 6,63 x 10-3 constante de
Planck (J s);

v = frequéncia; Eg = energia de Band gap (eV); E = energia (eV) = Y2 ou 2;
o’ = F(R) = Funcéo de Kubelka — Munck.
1J=6,24 x 10'8eV.

Os valores numéricos de r podem variar em 2 para semicondutores indiretos
e Y% pra semicondutores diretos. Assim, a partir do grafico de (a’hv)'" versus hv, foram

obtidos os valores de Band Gap através da interpolagao da curva obtida no gréfico.
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5 RESULTADOS E DISCUSSOES

5.1 Anadlise Granulométrica por Difragao a Laser das Matérias-Primas

Na Figura 17 vé-se a distribuigdo granulométrica para o titanato de bario.
Pode-se observar que 90 % das particulas tem didmetros menores que 3 ym e este
valor esta de acordo com a ficha técnica fornecida pela Sigma-Aldrich Brasil Ltda.
Essa distribuicdo pode influenciar no valor da constante dielétrica em cerémicas
semicondutoras produzidas com BaTiO3 puro (Filho et al., 2002; Sales et al., 2011).
Para particulas em torno de 1 pm, essas ceramicas podem apresentar constante

dielétrica variando de 3.500 a 4.000 em temperatura ambiente (Arlt et al., 1985).

Figura 17 - Distribuigao granulométrica do titanato de bario
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Fonte: préprio autor.

As distribuicdes granulométricas para os dopantes pentéxido de nidbio (V)
(Nb20s), dioxido de silicio (SiO2) e grafeno (GRA) estdo demostradas nas Figuras 18,
19 e 20, respectivamente. Observa-se que o tamanho médio das particulas de Nb2Os
€ de 17,04 um, SiO2 é de 16,96 um e GRA de 5,75 pm. A diferenga entre os tamanhos
de particulas do BaTiOs em relagdo aos dopantes (Nb2Os, SiO2) utilizados, podem
aumentar o valor da constante dielétrica, em temperatura ambiente, das ceramicas
semicondutoras. Tal comportamento é relatado nos estudos de Cao et al. (2016) e

Dong et al. (2017), quando foi adicionado 0,75 mol % de pentdxido de nidbio e 0,5
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mol % de silica no BaTiOs.

Figura 18 - Distribuigao granulométrica do pentéxido de niébio (V)
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Figura 19 - Distribuigdo granulométrica do diéxido de silicio

100
Didmetro a 10%: 6,83 um
Didmetro a 50%: 15,23 um

% %07 Diametro a 90%: 29,67 um
b Diémetro médio: 16,96 um
<
[
—'a 60
g
2
o 40
g
w
o
~ 20
0
0.04 0.4 4 40 400

Didmetros / um

Fonte: préprio autor.



50
Figura 20 - Distribuigao granulométrica do grafeno
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E importante salientar que a distribuicdo granulométrica ira influenciar na
densificagdo dos corpos de prova durante o processo de sinterizagdo, quanto maior o
tamanho de grdo melhor densificagdo e, consequentemente, menor a porosidade.
Ademais, a porosidade pode ter uma influéncia nos valores de resisténcia elétrica das
ceramicas semicondutoras, ou seja, quanto menos porosa for a ceramica maior deve
ser a condutividade elétrica (Carvalho; Sales, 2019). Por outro lado, particulas muito
pequenas dificultam a homogeneizagdo do dopante no BaTiOs, principalmente,
porque a concentracido utilizada é pequena. Além disso, as microestruturas das
ceramicas semicondutoras sao influenciadas pela forma, tamanho, distribuicdo e
orientacdo dos graos, de cada fase presente. Portanto, as propriedades fisicas,
elétricas, mecanicas e quimicas dessas ceramicas estdo associadas a microestrutura

formada, condicionando dessa forma o seu desempenho.
5.2 Analise Visual das Pec¢as Sinterizadas

Pode-se observar, na Figura 21, os corpos de prova com respectivas
duplicidades, sinterizados a 1200 °C em forno elétrico com atmosfera redutora e
controlada com argénio (Ar). As superficies dos copos de provas s&o homogéneas,

ou seja, ndo se observa nenhuma trinca e nenhuma alteragao de cor. A presenga de
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uma superficie sem defeitos aparentes pode ser um indicio que a temperatura de

sinterizacao foi coerente com o processo de producgao.

Figura 21 - Corpos de prova CP1, CP2, CP3, CP4, CP5, CP6 e CP7
sinterizados

Fonte: proprio autor.

5.3 Caracterizacao das Pecas por Difragdo de Raios X e Tamanho de Cristalitos

Com o objetivo de verificar a formagao de novas fases durante o processo de
dopagem, foi realizada a caracterizagao por Difragdo de Raios X (DRX) nos corpos de
prova produzidos, conforme ilustrado na Figura 22. Os resultados mostraram a
presencga predominante de uma unica fase, identificada como BaTiO3 (card: 750211),
sem alteragcdes nas posi¢coes dos picos. Tal comportamento era esperado, uma vez
que as quantidades de Nb2Os, SiO2 e grafeno adicionadas foram minimas (conforme
apresentado na Tabela 2), ficando abaixo do limite de detecgao do equipamento de
DRX. Isso confirma que a dopagem nao resultou na formagado de fases adicionais
detectaveis pelo método empregado.

Entretanto, foi observado na Figura 22 uma alteragdo na intensidade dos
picos, especialmente no angulo de primeira ordem de difragédo (31,46°), que diminuiu
de aproximadamente 20.000 cps para 7.500 cps, a0 comparar as amostras de

referéncia (CP1) com a amostra contendo 1 mol % de grafeno (CP5). Essa mudancga



52

na intensidade pode indicar alteragdes no fator de estrutura (posi¢cdes atdbmicas,
fatores de temperatura isotropicos ou anisotrépicos e o numero de ocupagao) ou na
direcdo preferencial de crescimento do cristalito, conforme Gongalves (2016),

sugerindo, assim, que ocorreu a dopagem do BaTiO3 com grafeno.

Figura 22 - Difratograma para as composic¢oes utilizadas na producgao
dos corpos de prova
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Fonte: préprio autor.

Outra hipétese que corrobora a dopagem do BaTiO3 com grafeno foi a analise
do tamanho dos cristalitos, que pode ser observada na Figura 23. Os resultados de

tamanho dos cristalitos foram obtidos pela Equagédo de Scherrer (Jenkins; Snyder,
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1996), com os valores sendo calculados a partir da média dos tamanhos de cristalitos
para todos os picos (Apéndice A). Observa-se um aumento no tamanho médio dos
cristalitos com a adigao de grafeno, que variou de 34,4 nm para a amostra sem grafeno
para 40 nm (CP1) na amostra com 1 mol % de grafeno (CP5).

Essa variagdo no tamanho dos cristalitos indica que a adigdo de grafeno ao
titanato de bario foi eficaz, uma vez que houve uma alteragéo na largura a meia altura
do pico (FWHM), resultando em uma mudang¢a no valor do tamanho dos cristalitos
(Apéndice A). A alteragao no tamanho do cristalito € uma consequéncia da dopagem
de materiais (Paunovic et al., 2020; Muniz, 2017; Patterson, 1939). Além disso, essas
diferengas mostram que provavelmente pode ter ocorrido uma microdeformacéo na

rede da ceramica com inserc¢ao do grafeno.

Figura 23 - Resultados de tamanho de cristalitos para os copos de prova,
obtidos pela Equacao de Scherrer.
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5.4 Densidade bulk e Porosidade Total

Os resultados de densidade bulk estdo mostrados na Figura 24. Observa-se
que para a densidade bulk ndo ocorreu uma variagao significativa nos valores.
Entretanto, a amostra referéncia apresentou o segundo maior valor de densidade

(4,56 g/cm3) quando comparada com as outras composigoes e esse decréscimo no
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valor das densidades pode ser um indicio de que a inser¢cdo de grafeno alterou o
empacotamento das particulas durante o processo de sinterizagao (Gao et al., 2016;
Varol; Canakci, 2015).

Figura 24 - Resultados de densidade bulk
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Embora a adigdo de grafeno possa diminuir a densidade do compadsito devido
a sua baixa densidade, ele pode contribui para o aumento da resisténcia a fratura e
rigidez do material composto e pode melhorar a condutividade elétrica, o que é
benéfico para aplicagdes eletronicas. Um compdsito mais denso, com maior fragdo de
BaTiO;, podera ser mais eficaz para aplicagbes que exigem caracteristicas
piezoelétricas, enquanto a adi¢do de grafeno pode otimizar a condugéo elétrica (Lee
et al., 2008; Cao et al., 2013; Zhou et al., 2015).

A Figura 25 apresenta os resultados de porosidade total, que evidencia uma
variagdo nos valores quando se compara a amostra de referéncia (24,17%) com as
demais composicdes. Esse aumento na porosidade pode estar associado a adicdo de
grafeno, uma vez que sua estrutura em camadas pode dificultar o contato direto entre
as particulas da matriz. Esse efeito pode interferir na difusdo atdémica durante a
sinterizacéo, reduzindo a eficiéncia da densificacdo do material (Gao et al., 2016;
Varol; Canakci, 2015; Ayyappadas et al., 2017).
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Figura 25 - Resultados de porosidade total
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A presenca do grafeno pode levar a formacéo de aglomerados, criando zonas
com menor compactacdo e, consequentemente, maior retencdo de poros. Dessa
forma, a variacdo na porosidade observada pode ser resultado da interacdo entre o
grafeno e a matriz, alterando o empacotamento das particulas e influenciando
diretamente a microestrutura final do material (Saboori et al., 2017; Chu; Jia, 2014).

A dispersdo do grafeno na matriz ceramica é desafiadora por causa da
diferenca relativamente alta entre as densidades dos dois componentes (Ayyappadas
et al., 2017) e pelas particulas de grafeno geralmente se apresentarem na forma de
folhas com dimensdes tendendo a aglomerar-se nos seus contornos (Gao et al., 2017;
Varol et al., 2015). Portanto a dispersédo do grafeno também pode esta influenciando
na porosidade do compdsito BaTiOsz com insergdo de grafeno.

A presenca de poros reduz a densidade de material semicondutor, diminuindo
a quantidade de atomos que contribuem para a conducéo elétrica. Isso ocorre porque
0s poros podem interromper os caminhos condutivos, levando a um aumento na
resisténcia elétrica do material, os poros também podem agir como barreiras para a
conducéo elétrica, pois reduz a continuidade do fluxo de portadores de carga. Além
disso, a condutividade térmica pode sofrer alteracdes dependendo da fracao de poros,
impedindo a formacéo de caminhos condutivos suficiente (O'dwyer, 2022; Hosseini et
al., 2021, Brinker et al., 2023).
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5.5 Resisténcia Mecanica a Flexao

Os resultados apresentados na Figura 26 indicam uma melhoria significativa
na resisténcia a flexdo das amostras com insercdo de grafeno e densificadas com
diéxido de silicio (CP2, CP3 e CP4), em comparacdo com a amostra de referéncia
(CP1). Comparando, por exemplo, as amostras CP3 e CP1 verifica-se que ocorreu
um aumento significativo na resisténcia, passando de 2,20 MPa na amostra referéncia
para 4,94 MPa na amostra com substituicdo do Nb2Os por grafeno (CP3). Isto ocorre
porque o grafeno melhora a resisténcia a flexao, enquanto o diéxido de silicio contribui
para a maior densidade e melhor sinterizacdo da amostra. Essa combinacao pode ter
um efeito positivo na integridade estrutural do material, 0 que ndo ocorre na amostra
CP1.

Figura 26 - Resultados do ensaio mecéanico de resisténcia a flexao dos corpos
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Fonte: préprio autor.

O grafeno é amplamente reconhecido por suas propriedades mecanicas
excepcionais, como alta resisténcia a tragéo, tenacidade e condutividade. A dopagem
com grafeno pode promover uma melhoria substancial na resisténcia a flexdo, pois o
grafeno pode agir como uma fase de reforco, retardando o processo de falha por
fraturas e deslizamento de grdos. Compadsitos de grafeno em matriz de alumina foram
encontrados com 20 % de superioridade na tenacidade a fratura com composicdes de
até 1 % m/m de grafeno multicamadas (Liu, 2013).
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Além disso, o dioxido de silicio tem sido utilizado em diversas pesquisas como
um agente densificador. Estudos mostram que o uso de diéxido de silicio na
sinterizacdo de ceramicas pode resultar em uma microestrutura mais densa, o que
melhora as propriedades mecéanicas, como resisténcia a flexdo e dureza. A
densificagdo promovida pelo diéxido de silicio pode reduzir a porosidade do material,
resultando em uma estrutura mais compacta e resistente a tensdes externas
(Carvalho; Sales, 2019).

Em sintese, os resultados confirmam que a combinacg&o de grafeno e dioxido
de silicio oferece vantagens significativas em termos de resisténcia a flexdo em
relacdo a dopagem com Nb2Os. Logo, o0 uso de grafeno em materiais ceramicos pode
abrir novas perspectivas para o desenvolvimento de materiais com propriedades
mecanicas superiores, com possiveis aplicacbes em setores que exigem alto

desempenho estrutural (Porwal et al., 2013).

5.6 Resistividade Elétrica

Os valores de resistividade elétrica obtidos estéo ilustrados na Figura 27.
Observa-se que as amostras CP2 e CP3 apresentaram resultados mais favoraveis em
termos de condutividade elétrica, pois mantém estabilidade na curva entre 25 °C e
275 °C, com valores de resistividade na faixa de 10®* Q m. Em contraste, a amostra
CP1 (referéncia) apresentou picos na ordem de 10* Q m a 75 °C e em todas as
medic¢des realizadas acima de 300 °C. Para temperaturas superiores a 275 °C, as
concentracbes sem a presenca dioxido de silicio mostraram um aumento na
resistividade elétrica, que indicou a influéncia da adi¢do deste material.

A partir de 325 °C observou-se uma reducao substancial na resistividade
elétrica de algumas amostras, especialmente na CP4 e CP7. Esse decréscimo pode
estar relacionado a diminui¢do significativa da barreira resistiva entre os grdos com o
aumento da temperatura, o que facilita o fluxo dos portadores de carga nos contornos
dos graos (Carvalho; Sales, 2019).

Para a temperatura de 275 °C, as amostras CP4 e CP7 apresentaram
caracteristicas tipicas de um termistor PTCR (Carvalho et al., 2022), evidenciou um
aumento consideravel de resistividade nessa temperatura. Isto, provavelmente,

ocorreu devido ao aumento das barreiras resistivas, em fungcdo da temperatura, que
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se formam nos contornos de graos, dificultando a agao dos portadores de carga entre

os graos (Mancini; Filho, 2007; Silva et al., 2012).

Figura 27 - Valores da Resistividade em fungao da temperatura das

amostras para frequéncia de 1 kHz
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Fonte: préprio autor.

Os compdsitos ceramicos de titanato de bario como insergao de grafeno de

1,0 e 0,75 mol % (CP2 e CP3) mostraram que, provavelmente, possui condigbes de

trabalho na industria eletrénica, pois segundo estudos de Gralik e Biava (2019)

aplicacoes de varistores possuem temperatura de operagdo maxima de 140 °C e

também Antoniassi (2017) verificou que eletrodos de células de combustiveis PEMFC

(Proton Exchange membrane fuel cell) possuem funcionamento maximo nesta

temperatura. Estes compdsitos também apresentaram possibilidades de aplicacbes

em componentes eletrénicos como IGBT (Transistor bipolar de efeito de campo),

semicondutor de poténcia, utilizado em carros elétricos, conforme Souza (2023) e
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GFET (transistor de efeito de campo de grafeno), que € um semicondutor que tem
uma ampla gama de utilizagbes em aplicagbes industriais, médicas e de testes
quimicos.

Nas Figuras 28 e 29 estdo apresentadas as curvas de CP1 e CP3, ambas
com mesmas concentragdes, com os ajustes estatisticos de regresséo polinomial. Foi
obtido as equagdes das curvas e coeficiente de determinagdo (R?) com valores
préoximos a 1, conforme dispostos no grafico, este valor indica que as informagdes se
ajustam de forma otimizada aos dados experimentais. Em 125 °C, iniciou uma
tendéncia de elevagao da resistividade, ponto de mudanca do sistema cristalino da
matriz de titanato de bario, ocorrido em ambas as amostras. A adigdo do grafeno em
CP3, controlou a polarizagdo com redugéo das propriedades elétricas, neste caso, a
resistividade elétrica, em CP1, apartir de 125 °C a diminuicdo da resistividade foi

menos expressiva em relagcdo a CP3 em todas as temperaturas medidas.

Figura 28 — Ajuste estatistico de regressao polinomial da resistividade -
CP1 (1kHz)
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Figura 29 — Ajuste estatistico de regressao polinomial da resistividade -

CP3 (1 kHz)
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5.7 Constante Dielétrica (Permissividade relativa)

A Figura 30 apresenta os resultados da constante dielétrica obtida com uma
frequéncia de 1 kHz (vide Apéndice A). Observa-se que as amostras CP2 e CP3
demonstram excelente potencial para aplicagbes em supercapacitores (Cardoso;
Brush, 2023), com valores de constante dielétrica na ordem de grandeza de 10°,
valores superiores aos encontrados na literatura, na ordem de grandeza de 10°
(Carvalho; Sales, 2019).

Além disso, observa-se que a amostra CP1 (referéncia) apresenta valores de
constante dielétrica comparaveis aos das amostras CP4, CP5, CP6 e CP7. Isso
sugere que a incorporacdo de grafeno e didéxido de silicio nas amostras confere
caracteristicas adequadas para aplicacbes em dispositivos eletrbnicos, como
amplificadores operacionais, circuitos integrados e componentes de células de
combustivel (Sousa, 2023). Dessa forma, essas combinacdes podem contribuir para
a otimizacdo do armazenamento de energia, reduzindo as perdas térmicas e

aumentando a capacitancia elétrica (Pattipaka, 2024).
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Figura 30 - Valores da Constante dielétrica em fungao da Temperatura das
amostras para frequéncias de 1 kHz
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Os resultados da constante dielétrica em funcdo da temperatura, com
frequéncia de 10 kHz, estdo apresentados na Figura 31 (vide Apéndice B). Observa-
se caracteristicas distintas nas curvas, 0 que indica que as composi¢cdes possuem
propriedades dielétricas variadas. As amostras CP1 (referéncia) e CP2 mostram um
aumento acentuado na constante dielétrica a partir de 325 °C, enquanto a amostra
com 1 mol % de grafeno destaca-se, evidenciando seu potencial para aplicacées em
componentes eletrbnicos que exigem alta capacitancia elétrica acima dessa
temperatura. A elevacdo da concentracdo de grafeno nanoestruturado eleva a
capacitancia elétrica, pode-se ver no trabalho de Franca Junior et al. (2022) em

temperaturas ambientes.
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As amostras CP5, CP6 e CP7, que nao contém dioxido de silicio,
apresentaram valores de constante dielétrica inferiores em comparacdo as demais
amostras, 0 que ressalta a importancia do SiO> na densificagdo e no desempenho
dielétrico.

A amostra CP3 apresenta variagdes mais suaves na constante dielétrica
apartir de 125 °C, conforme Bacci (2011), esta € a temperatura de Curie do BaTiOs,
assim podem ser utilizados como componentes eletrénicos, como capacitores que
compdem circuitos integrados, por exemplo, amplificadores operacionais, que
requerem baixa sensibilidade a variagdes de temperatura, em aplicagdes, em que a

perda dielétrica precisa ser minimizada.

Figura 31 - Valores da Constante dielétrica em fungao da Temperatura das
amostras para frequéncias de 10 kHz
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Fonte: préprio autor.

Na Figura 32, percebe-se que as concentragdes CP2, CP3 e CP4 apresentam

constante dielétrica com valores na ordem de 103 a 10° Q m, valores superiores que
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a amostra de referéncia (CP1), para temperaturas entre 75 °C e 125 °C, podendo ser
aplicados em componentes eletronicos de PEMFC, essas células tem operagao nesta
faixa de temperatura (Thangarassu, 2021). Estes valores obtidos fortalecem a
informacéao desta aplicagao, citada na secao 5.6.

Observa-se também que todas as amostras sem inclusao de didxido de silicio
(CP5, CP6 e CP7) possuem os menores valores de constante dielétrica e as amostras
CP2 e CP3, amostras com mais concentragdes de grafeno, possuem maiores valores
de constante dielétrica, desta forma, corrobora os valores obtidos para a constante

dielétrica com frequéncia de 1 kHz.

Figura 32 - Valores da Constante dielétrica em fungao da Temperatura das
amostras para frequéncias de 100 Hz
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5.8 Condutividade Térmica
Os resultados apresentados na Tabela 3 sobre a condutividade térmica das

amostras revela uma relacdo importante entre a adicao de diferentes materiais e o
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desempenho térmico das amostras. E importante salientar que a incerteza da medigao
da difusividade térmica é de + 7,5 % do valor medido em laboratério.

Primeiramente, a adicdo de diéxido de silicio foi observada ndo apenas no

aumento da resistividade elétrica e da constante dielétrica, mas também na melhora
da condutividade térmica das amostras CP2 (15,49 W/m K), CP3 (6,94 W/m K) e CP4
(5,89 W/m K), quando comparadas as amostras CP5 (4,70 W/m K),
CP6 (3,43 W/m K) e CP7 (5,56 W/m K), que nao continham o diéxido de silicio. Isso
sugere que o dioxido de silicio atua de forma positiva na densificacdo, um fator crucial
para a conducdo de calor. A densificacdo mais alta pode permitir uma maior
transferéncia de calor devido ao aumento da interac&o entre as particulas no material
(Carvalho; Sales, 2019).

Além disso, as amostras que incorporaram grafeno se destacaram por
apresentar uma condutividade térmica superior a da amostra de referéncia, CP1, que
apresentou um valor de 3,35 W/m K. Isso indica que a presenca de grafeno no
composito de titanato de bario melhora a eficiéncia térmica em comparagdo com a
matriz contendo pentdxido de niébio. O grafeno, conhecido por suas propriedades
excepcionais de conducao térmica, aparentemente potencializa a capacidade de
conducdo de calor no material, o que resulta em sistemas mais eficientes, com
menores perdas de energia e menor consumo (Deng, 2024).

Este comportamento pode ser atribuido ao fato de que tanto o grafeno quanto
o dioxido de silicio influenciam a estrutura interna do material, promovendo uma
melhor conducdo de calor e, consequentemente, um desempenho térmico mais
eficaz. A interacdo entre essas particulas e a estrutura do titanato de béario possibilita
a criagdo de caminhos mais eficientes para a transferéncia de calor, diminuindo as

perdas e contribuindo para uma reducdo no desperdicio de energia (Deng, 2024).
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Tabela 3 — Valores dos ensaios térmicos dos corpos de prova realizados a 25 °C

Calor
Difusividade térmica  especifico Densidade Condutividade
Amostra (a) (Cp) Bulk (p) térmica (k)
(m?/s) (J/kg K) (kg/im?) (W/m K)

CP1 1,21 x 10°® 610 4560 3,35
(referéncia)

CP2 1,23 x 10°® 1870 4980 11,45

CP3 1,24 x 10°® 1270 4410 6,94

CP4 1,25 x 10°® 1150 4100 5,89

CP5 1,11 x 10° 990 4280 4,70

CP6 1,19 x 10°® 710 4060 3,43

CP7 1,25 x 10°® 1070 4170 5,56

Fonte: préprio autor.

5.9 Determinagao do Band Gap por espectroscopia UV-Vis

Os resultados apresentados na Tabela 4, referente ao Band Gap das
amostras, revela importantes implicacdes sobre as propriedades eletronicas dos
materiais analisados, especialmente considerando as interacdes entre grafeno,
diéxido de silicio e pentéxido de nidbio.

Primeiramente, que amostra CP3, que contém grafeno, apresenta um Band
Gap aproximadamente 50 % menor em relacdo a CP1. Esse comportamento pode ser
atribuido a alta mobilidade eletrénica do grafeno, que é significativamente maior que
a de materiais convencionais, como o pentoxido de niébio. De acordo com os estudos
de Novoselov et al. (2004), a mobilidade eletrénica do grafeno pode chegar a cerca
de 10.000 cm?/V s, o que facilita o transporte de elétrons e, consequentemente, reduz
a largura da banda proibida (Band Gap).

Além disso, a presenca de diéxido de silicio nas amostras CP2 (1,39 eV), CP3
(2,06 eV) e CP4 (2,79 eV) resultou em valores de Band Gap com menor energias
guando comparados as amostras que possuem apenas grafeno (CP5 3,04 eV, CP6
3,05 eV e CP7 3,05 eV). Isso sugere que o dioxido de silicio, que possui uma
mobilidade eletrénica inferior a do grafeno, pode atuar de maneira a estabilizar a
estrutura eletrdnica do material, aumentando a largura da banda proibida. Essa

diminuicdo da energia do Band Gap em amostras com grafeno e dioxido de silicio
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pode ser explicada pela superioridade da mobilidade eletrénica do grafeno, que é
maior do que a do silicio, de acordo com Segundo e Vilar (2017), a mobilidade
eletrbnica do grafeno é aproximadamente 100 vezes superior a do silicio. Dessa
forma, a combinac&o de grafeno com didxido de silicio parece ter um efeito sinérgico,
resultando em uma estrutura eletrdnica com caracteristicas Unicas, a0 mesmo tempo
gue mantém a estabilidade necesséaria para controlar o fluxo de elétrons
(Szunerits, 2024).

No entanto, a amostra de referéncia com pentoxido de niébio (CP1)
apresentou um Band Gap maior energia do que todas as amostras contendo grafeno,
0 que indica que, apesar das vantagens do grafeno em termos de mobilidade
eletrbnica, o pentdxido de nidbio, com suas propriedades intrinsecas, resulta em uma
maior restricdo a conducao eletrénica. Isso pode ser relevante para determinadas
aplicacbes, onde a maior largura de banda é desejada para controlar melhor o

comportamento eletrénico do material (Dartora et al., 2015).

Tabela 4 - Valores de Band Gap encontrados dos materiais sinterizados

Material Band gap (eV)
CP1 3,09
CP2 1,39
CP3 2,06
CP4 2,79
CP5 3,04
CP6 3,05
CP7 3,05

Fonte: préprio autor.
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6 CONCLUSOES

A pesquisa mostra que o sistema elétrico implementado foi eficaz para realizar
as medicdes em materiais ceramicos, pois permitiu uma andlise detalhada das
propriedades das amostras de BaTiOs incorporadas com grafeno. A caracterizacao
por difracdo de raios X (DRX) evidenciou que a adicao de grafeno nao resultou na
formacé&o de novas fases, mas sim no crescimento dos cristalitos. Isso indicou que a
adicdo, embora discreta, foi efetiva.

Percebe-se a necessidade do SiO» para elevar a resisténcia a flexao. Quando
compara a amostra de referéncia com Nb2Os com as amostras com grafeno, na
mesma concentracao, 0,75 mol %, ocorreu um aumento da resisténcia a flexdo em
mais de 2 vezes para a amostra com grafeno.

Ao analisar a resistividade elétrica, observou-se que o grafeno teve um
impacto importante nas propriedades do material. A amostra com insercdo de 0,75
mol % de grafeno (CP3) apresentou a menor resistividade a 175 °C, e todas as
amostras com grafeno mostraram uma tendéncia de aumento de resistividade a
medida que a temperatura aproximou para 125 °C, devido provavelmente, a mudanca
do sistema cristalino do BaTiOs de tetragonal para cubico, que é em torno desta
temperatura. Além disso, as amostras dopadas com grafeno mantiveram resistividade
elétrica mais baixa em temperaturas superiores a 300 °C, em comparacdo com as
dopadas com Nb2Os.

O grafeno também se destacou ao influenciar a microestrutura do BaTiO3, pois
inibiu o crescimento dos graos e contribuiu para o aumento da constante dielétrica, o
que é vantajoso para aplicacBes na industria eletroeletrbnica. As amostras com
grafeno apresentaram maior condutividade térmica em comparacdo com aquelas
dopadas com Nb20Os, as quais, refletiram um desempenho superior para as
composicdes com grafeno. A andlise da mobilidade eletrdnica também mostrou que
as amostras dopadas com grafeno e SiO; apresentaram maior mobilidade eletronica
e menor Band Gap, o que potencializa suas propriedades eletronicas.

Esses resultados demonstram o potencial das composi¢cdes dopadas com
grafeno para melhorar as propriedades elétricas, térmicas e mecanicas do BaTiOs,
abrindo novas possibilidades para o desenvolvimento de materiais com aplicacdes em

dispositivos eletroeletronicos de alto desempenho.
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7 SUGESTAO PARA TRABALHOS FUTUROS

v Compositos de pentdxido de nidbio (Nb2Os) e grafeno puro em matriz de

titanato de bario (BaTiO3) gera grandes possibilidades de pesquisas, assim trabalhos

futuros poderiam avaliar e investigar a influéncia da concentragao e dispersao destes

materiais.

v Estudar algumas caracteristicas: como elétricas (resistividade e
permissividade relativa), térmicas (difusividade, calor especifico e densidade) e

mecanicas (ensaio a flexdo) em temperaturas ambiente e elevadas.
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APENDICE A — Tamanho de cristalito, largura a meia altura e posigdes dos
picos do difratograma para os corpos de prova CP1, CP2, CP3, CP4, CP5, CP6
e CP7

Corpos de Posig¢oes dos Largura a meia | Tamanho de Cristalito
prova picos (20) altura- (FVHM) | (Equacao de Scherrer)

22,16° 0,930° 30 nm

31,46° 0,225° 37 nm

CP1 38,82° 0,124° 52 nm
(referéncia) 45,30° 0,211° 37 nm
56,18° 0,203° 35 nm

65,86° 0,435° 24 nm

75,12° 0,228° 40 nm
Tamanho médio de Cristalito 34,4 nm

22,16° 0,324° 27 nm

31,46° 0,238° 36 nm

38,82° 0,125° 52 nm

45,30° 0,152° 44 nm

CP2 56,18° 0,192° 36 nm
65,86° 0,450° 21 nm

75,12° 0,497° 35 nm
Tamanho médio de Cristalito 35,8 nm

22.16° 0,314° 28 nm

31,46° 0,214° 39 nm

38,82° 0,110° 55 nm

45,30° 0,164° 42 nm

CP3 56,18° 0,179° 38 nm
65,86° 0,425° 22 nm

75,12° 0,262° 29 nm
Tamanho médio de Cristalito 36,1 nm

22,16° 0,366° 24 nm

31,46° 0,235° 36 nm

38,82° 0,128° 51 nm

45,30° 0,170° 42 nm

CP4 56,18° 0,127° 44 nm
65,86° 0,309° 27 nm

75,12° 0,162° 35 nm

Tamanho médio de Cristalito 37 nm

22,16° 0,314° 28 nm

31,46° 0,227° 37 nm

38,82° 0,120° 53 nm

45,30° 0,135° 47 nm

CP5 56,18° 0,118° 45 nm
65,86° 0,302° 27 nm

75,12° 0,182° 43 nm

Tamanho médio de Cristalito 40 nm

22,16° 0,313° 29 nm

31,46° 0,238° 36 nm

38,82° 0,120° 53 nm

45,30° 0,123° 49 nm

CP6 56,18° 0,111° 46 nm




65,86° 0,446° 21 nm
75,12° 0,168° 35 nm
Tamanho médio de Cristalito 38,4 nm
22,16° 0,326° 27 nm
31,46° 0,227° 37 nm
38,82° 0,126° 52 nm
45,30° 0,186° 40 nm
CP7 56,18° 0,226° 44 nm
65,86° 0,439° 21 nm
75,12° 0,203° 32 nm
Tamanho médio de Cristalito 36,1 nm

Fonte: proprio autor.
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APENDICE B - Valores da temperatura x resistividade e temperatura x constante

dielétrica

Temperatura | Resistividade Resistividade | Média daresistividade | Desvio
(°C) (Q m) CPla (Q m) CP1b CPlae CP1b (1 kHz) padréo

25 3.60E+03 3.96E+03 3.78E+03 2.56E+02

75 1.31E+04 1.31E+04 1.31E+04 8.49E+00

125 3.71E+03 3.67E+03 3.69E+03 3.14E+01

175 1.82E+03 2.41E+03 2.11E+03 4.18E+02

225 2.13E+03 3.20E+03 2.66E+03 7.55E+02

275 6.00E+03 8.14E+03 7.07E+03 1.51E+03

325 1.47E+04 1.45E+04 1.46E+04 1.87E+02

375 2.67E+04 2.88E+04 2.78E+04 1.48E+03

425 2.90E+04 2.72E+04 2.81E+04 1.27E+03
Temperatura | Resistividade Resistividade | Média da resistividade | Desvio
(°C) (Q m) CP2a (Q m) CP2b CP2a e CP2b (1 kHz) padrao

25 7.43E+02 8.73E+02 8.08E+02 9.13E+01

75 1.75E+03 1.57E+03 1.66E+03 1.24E+02

125 1.29E+03 1.45E+03 1.37E+03 1.15E+02

175 1.05E+03 1.02E+03 1.04E+03 2.12E+01

225 1.25E+03 1.26E+03 1.25E+03 8.59E+00

275 2.59E+03 2.59E+03 2.59E+03 2.86E+00

325 4.14E+03 4.28E+03 4.21E+03 9.90E+01

375 5.59E+03 5.44E+03 5.52E+03 1.06E+02

425 5.76E+03 5.66E+03 5.71E+03 7.07E+01
Temperatura | Resistividade | Resistividade | Média da resistividade Desvio
(°C) (Q m) CP3a (Q m) CP3b CP3a e CP3b (1 kHz) padrao

25 2.89E+03 2.77E+03 2.83E+03 8.59E+01

75 2.29E+03 2.62E+03 2.46E+03 2.31E+02

125 1.55E+03 1.35E+03 1.45E+03 1.40E+02

175 1.09E+03 1.03E+03 1.06E+03 3.82E+01

225 1.84E+03 1.10E+03 1.47E+03 5.27E+02

275 3.97E+03 1.33E+03 2.65E+03 1.87E+03

325 5.61E+03 3.06E+03 4.33E+03 1.81E+03

375 6.22E+03 5.31E+03 5.77E+03 6.46E+02

425 5.58E+03 6.17E+03 5.88E+03 4 17E+02
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Temperatura | Resistividade Resistividade | Média daresistividade | Desvio
(°C) (Q m) CP4a (Q m) CP4b CP4a e CP4b (1 kHz) padrdo
25 2.89E+03 3.02E+03 2.96E+03 9.19E+01
75 2.43E+03 2.53E+03 2.48E+03 7.07E+01
125 1.56E+03 1.52E+03 1.54E+03 2.83E+01
175 1.57E+03 1.36E+03 1.47E+03 1.46E+02
225 2.22E+03 2.87E+03 2.55E+03 4.60E+02
275 5.99E+03 5.63E+03 5.81E+03 2.57E+02
325 4.47E+04 4.46E+04 4.47E+04 7.00E+01
375 4.10E+04 4.10E+04 4.10E+04 3.18E+00
425 2.23E+04 1.94E+04 2.08E+04 2.09E+03

Temperatura | Resistividade Resistividade | Média da resistividade Desvio
(°C) (Q m) CP5a (Q m) CP5b CP5a e CP5b (1 kHz) padrdo
25 1.92E+03 2.36E+03 2.14E+03 3.11E+02
75 1.97E+03 1.83E+03 1.90E+03 1.01E+02
125 1.11E+03 1.25E+03 1.18E+03 1.01E+02
175 9.77E+02 1.31E+03 1.15E+03 2.39E+02
225 1.58E+03 1.52E+03 1.55E+03 4.32E+01
275 3.46E+03 2.46E+03 2.96E+03 7.04E+02
325 5.52E+03 6.12E+03 5.82E+03 4.28E+02
375 1.44E+04 1.55E+04 1.49E+04 8.02E+02
425 1.64E+04 1.65E+04 1.64E+04 8.17E+01

Temperatura | Resistividade Resistividade | Média daresistividade | Desvio
(°C) (Q m) CP6a (Q m) CP6b CP6a e CP6b (1 kHz) padrdo
25 2.46E+03 2.44E+03 2.45E+03 9.86E+00
75 5.26E+03 5.13E+03 5.20E+03 8.91E+01
125 2.95E+03 1.61E+03 2.28E+03 9.42E+02
175 2.79E+03 2.21E+03 2.50E+03 4.06E+02
225 2.16E+03 1.45E+03 1.80E+03 5.02E+02
275 4.41E+03 3.68E+03 4.05E+03 5.17E+02
325 8.28E+03 6.29E+03 7.29E+03 1.41E+03
375 1.46E+04 1.54E+04 1.50E+04 5.66E+02
425 1.64E+04 1.65E+04 1.65E+04 6.36E+01
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Temperatura | Resistividade Resistividade | Média daresistividade | Desvio
(°C) (Q m) CP7a (Q m) CP7b CP7a e CP4b (1 kHz) padrdo
25 6.07E+03 6.03E+03 6.05E+03 2.55E+01
75 6.24E+03 6.39E+03 6.31E+03 1.08E+02
125 2.26E+03 2.42E+03 2.34E+03 1.14E+02
175 2.64E+03 2.58E+03 2.61E+03 4.42E+01
225 2.30E+03 3.12E+03 2.71E+03 5.78E+02
275 5.11E+03 5.17E+03 5.14E+03 3.88E+01
325 4.30E+04 5.10E+04 4.70E+04 5.67E+03
375 3.45E+04 3.29E+04 3.37E+04 1.14E+03
425 1.92E+04 1.90E+04 1.91E+04 1.53E+02
T Constante Constante Média da Constante .
EEbeiae dielétrica dielétrica dielétrica Desv~|o
(°C) padrdo
(Q m) CPla (Q m) CP1b CPla e CP1b (1 kHz)
25 1.40E+02 1.42E+02 1.41E+02 1.36E+00
75 2.04E+02 2.14E+02 2.09E+02 6.78E+00
125 4.89E+03 5.10E+03 5.00E+03 1.46E+02
175 2.90E+02 2.62E+02 2.76E+02 1.98E+01
225 6.19E+02 5.12E+02 5.66E+02 7.56E+01
275 1.48E+03 1.21E+03 1.35E+03 1.92E+02
325 2.14E+03 1.79E+03 1.97E+03 2.51E+02
375 1.72E+03 1.52E+03 1.62E+03 1.45E+02
425 2.98E+03 2.59E+03 2.79E+03 2.75E+02
T Constante Constante Média da Constante .
IO dielétrica dielétrica dielétrica Desv~|o
(°C) padrédo
(Q m) CP2a (Q m) CP2b CP2a e CP2b (1 kHz)
25 7.41E+09 7.51E+09 7.46E+09 6.88E+07
75 7.39E+09 7.42E+09 7.41E+09 2.00E+07
125 7.28E+09 7.33E+09 7.30E+09 3.55E+07
175 7.31E+09 7.28E+09 7.30E+09 2.22E+07
225 7.28E+09 7.21E+09 7.25E+09 5.55E+07
275 7.10E+09 7.15E+09 7.13E+09 3.33E+07
325 6.95E+09 6.98E+09 6.97E+09 2.44E+07
375 7.10E+09 7.45E+09 7.27E+09 2.46E+08
425 6.26E+09 6.20E+09 6.23E+09 4.66E+07
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Constante Constante Média da Constante .
Temperatura s s S Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CP3a (Q m) CP3b CP3a e CP3b (1 kHz)
25 2.16E+09 2.17E+09 2.17E+09 7.40E+06
75 2.95E+09 3.42E+09 3.18E+09 3.36E+08
125 2.71E+07 2.68E+07 2.69E+07 2.07E+05
175 4.76E+07 4.77E+07 4.77TE+07 6.66E+04
225 5.39E+07 5.38E+07 5.39E+07 3.70E+04
275 7.85E+07 7.84E+07 7.84E+07 7.40E+04
325 1.33E+09 1.35E+09 1.34E+09 1.41E+07
375 1.99E+09 2.01E+09 2.00E+09 1.63E+07
425 2.28E+09 2.29E+09 2.28E+09 2.96E+06
T Constante Constante Média da Constante .
emperatura | jielatrica dielétrica dielétrica Desvio
(°C) padrédo
(Q m) CP4a (Q m) CP4b CP4a e CP4b (1 kHz)
25 7.99E+01 7.35E+01 7.67E+01 4.54E+00
75 8.37E+01 8.41E+01 8.39E+01 2.81E-01
125 7.97E+01 7.96E+01 7.96E+01 4.44E-02
175 1.16E+02 1.10E+02 1.13E+02 4.29E+00
225 1.25E+02 1.13E+02 1.19E+02 8.88E+00
275 1.09E+02 1.03E+02 1.06E+02 4.05E+00
325 3.39E+02 3.51E+02 3.45E+02 8.58E+00
375 1.13E+03 1.10E+03 1.11E+03 2.29E+01
425 2.06E+03 1.80E+03 1.93E+03 1.79E+02
Constante Constante Média da Constante .
Temperatura | ;0 4trica dielétrica dielétrica Desvio
(°C) padréo
(Q m) CP5a (Q m) CP5b CP5a e CP5b (1 kHz)
25 1.01E+02 1.14E+02 1.07E+02 9.28E+00
75 6.12E+03 6.52E+03 6.32E+03 2.84E+02
125 4 96E+02 5.03E+02 5.00E+02 4.95E+00
175 7.74E+01 7.64E+01 7.69E+01 6.58E-01
225 1.06E+02 9.66E+01 1.01E+02 6.75E+00
275 3.39E+02 2.82E+02 3.10E+02 4.06E+01
325 7.99E+02 6.92E+02 7.46E+02 7.63E+01
375 2.14E+03 2.03E+03 2.08E+03 7.47E+01
425 3.68E+03 3.20E+03 3.44E+03 3.44E+02
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Temperatura angtqnte ans,tza_nte Média Qa’anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CP6a (Q m) CP6b CP6a e CP6b (1 kHz)

25 6.26E+01 6.26E+01 6.26E+01 2.96E-02
75 1.28E+03 1.53E+03 1.40E+03 1.78E+02
125 4.34E+02 4.98E+02 4.66E+02 4.55E+01
175 6.89E+01 6.82E+01 6.86E+01 4.81E-01
225 7.84E+01 8.26E+01 8.05E+01 2.94E+00
275 1.53E+02 1.74E+02 1.64E+02 1.48E+01
325 4.78E+02 5.59E+02 5.19E+02 5.74E+01
375 1.58E+03 1.81E+03 1.70E+03 1.66E+02
425 2.63E+03 2.92E+03 2.78E+03 2.03E+02
Temperatura ans:ta_nte ans,ta_nte Média Qa,anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padrio
(Q m) CP7a (Q m) CP7b CP7a e CP7b (1 kHz)
25 3.48E+01 3.98E+01 3.73E+01 3.56E+00
75 4.04E+01 3.95E+02 2.18E+02 2.51E+02
125 3.85E+01 4.34E+01 4.10E+01 3.46E+00
175 3.98E+01 4.32E+01 4.15E+01 2.41E+00
225 4.01E+01 4.90E+01 4.46E+01 6.30E+00
275 4.62E+01 6.99E+01 5.81E+01 1.67E+01
325 1.06E+02 1.46E+02 1.26E+02 2.84E+01
375 6.14E+02 5.05E+02 5.59E+02 7.69E+01
425 2.01E+03 1.34E+03 1.67E+03 4.75E+02
Temperatura an§ta_nte angtqnte Média _da,anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padrio
(Q m) CPla (Q m) CP1b CPla e CP1b (10 kHz)
25 1.15E+02 1.15E+02 1.15E+02 1.78E-01
75 1.77E+02 1.73E+02 1.75E+02 2.91E+00
125 1.33E+02 1.28E+02 1.31E+02 3.51E+00
175 1.23E+02 1.23E+02 1.23E+02 2.22E-01
225 1.15E+02 1.15E+02 1.15E+02 5.92E-02
275 1.06E+02 1.06E+02 1.06E+02 5.92E-02
325 1.04E+02 1.04E+02 1.04E+02 3.26E-01
375 1.10E+02 1.08E+02 1.09E+02 1.60E+00
425 1.44E+02 1.38E+02 1.41E+02 4.56E+00




87

T Constante Constante Média da Constante .
emperatura | jioistrica dielétrica dielétrica Desvio
(°C) padréo
(Q m) CP2a (Q m) CP2b CP2a e CP2b (10 kHz)
25 6.53E+01 7.73E+01 7.13E+01 8.50E+00
75 6.20E+01 6.67E+01 6.43E+01 3.37E+00
125 6.66E+01 7.65E+01 7.16E+01 6.97E+00
175 7.37E+01 7.35E+01 7.36E+01 1.11E-01
225 7.26E+01 7.60E+01 7.43E+01 2.42E+00
275 8.18E+01 8.58E+01 8.38E+01 2.84E+00
325 9.23E+01 1.22E+02 1.07E+02 2.07E+01
375 1.37E+02 1.93E+02 1.65E+02 3.96E+01
425 2.41E+02 3.84E+02 3.13E+02 1.01E+02
T Constante Constante Média da Constante .
emperatura | jielatrica dielétrica dielétrica Desvio
(°C) padrédo
(Q m) CP3a (Q m) CP3b CP3a e CP3b (10 kH2z)
25 8.98E+01 8.99E+01 8.99E+01 3.70E-02
75 8.81E+01 3.00E+02 1.94E+02 1.50E+02
125 8.38E+01 9.65E+01 9.02E+01 8.94E+00
175 8.64E+01 1.01E+02 9.38E+01 1.05E+01
225 7.78E+01 9.08E+01 8.43E+01 9.22E+00
275 8.14E+01 1.03E+02 9.23E+01 1.55E+01
325 8.18E+01 1.14E+02 9.79E+01 2.27E+01
375 8.13E+01 1.23E+02 1.02E+02 2.91E+01
425 8.28E+01 1.44E+02 1.13E+02 4.31E+01
T Constante Constante Média da Constante .
emperatura | jielstrica dielétrica dielétrica Desvio
(°C) padréo
(Q m) CP4a (Q m) CP4b CP4a e CP4b (10 kHz)
25 6.05E+01 6.57E+00 3.35E+01 3.81E+01
75 1.47E+02 1.57E+01 8.14E+01 9.28E+01
125 5.89E+01 6.34E+00 3.26E+01 3.72E+01
175 5.83E+01 6.20E+00 3.22E+01 3.68E+01
225 5.21E+01 5.47E+00 2.88E+01 3.30E+01
275 4.79E+01 5.16E+00 2.65E+01 3.02E+01
325 4.74E+01 5.11E+00 2.62E+01 2.99E+01
375 5.42E+01 5.79E+00 3.00E+01 3.42E+01
425 7.50E+01 7.74E+00 4.14E+01 4.76E+01
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Constante

Constante

Média da Constante

Temperatura dielétri o S Desvio
°C) ielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CP5a (Q m) CP5b CP5a e CP5b (10 kHz)
25 4.66E+01 4.79E+01 4.73E+01 9.32E-01
75 7.29E+01 6.43E+01 6.86E+01 6.05E+00
125 4.66E+01 4.45E+01 4.55E+01 1.51E+00
175 3.01E+01 3.56E+01 3.28E+01 3.88E+00
225 5.73E+01 5.72E+01 5.73E+01 6.46E-02
275 8.01E+01 8.13E+01 8.07E+01 8.58E-01
325 7.46E+01 7.34E+01 7.40E+01 8.60E-01
375 6.31E+01 6.32E+01 6.32E+01 9.54E-02
425 6.57E+01 6.51E+01 6.54E+01 3.97E-01
Temperatura ans,ta_nte ans:tat_nte Média Qa,anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CP6a (Q m) CP6b CP6a e CP6b (10 kHz)
25 1.24E+02 1.29E+02 1.26E+02 3.70E+00
75 1.57E+02 1.58E+02 1.57E+02 7.52E-01
125 1.15E+02 1.14E+02 1.14E+02 6.95E-01
175 7.43E+01 7.49E+01 7.46E+01 4.14E-01
225 7.05E+01 7.09E+01 7.07E+01 3.08E-01
275 6.76E+01 6.74E+01 6.75E+01 1.32E-01
325 6.56E+01 6.57E+01 6.57E+01 4.15E-02
375 6.22E+01 6.23E+01 6.23E+01 4.91E-02
425 6.03E+01 6.02E+01 6.03E+01 8.20E-02
Temperatura C(_)ns:ta_nte Cc.)ns,talnte Média Qa,anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CP7a (Q m) CP7b CP7a e CP7b (10 kHz)
25 4.47E+01 4.70E+01 4.59E+01 1.63E+00
75 4.36E+01 4.34E+01 4.35E+01 1.11E-01
125 4.02E+01 4.03E+01 4.03E+01 5.18E-02
175 4 17E+01 4.18E+01 4.18E+01 5.92E-02
225 4.12E+01 4.13E+01 4.13E+01 6.66E-02
275 4.09E+01 4.09E+01 4.09E+01 7.11E-15
325 4.06E+01 4.08E+01 4.07E+01 8.14E-02
375 4.07E+01 4.06E+01 4.07E+01 8.88E-02
425 4.13E+01 4.14E+01 4.14E+01 3.70E-02




89

Constante

Constante

Média da Constante

Temperatura dielétri o S Desvio
°C) ielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CPla (Q m) CP1b CPla e CP1b (100 Hz)
25 1.65E+03 1.84E+03 1.75E+03 1.40E+02
75 7.36E+02 6.12E+02 6.74E+02 8.70E+01
125 3.16E+02 2.87E+02 3.01E+02 1.99E+01
175 2.94E+02 2.35E+02 2.64E+02 4.23E+01
225 3.02E+02 1.86E+02 2.44E+02 8.22E+01
275 1.33E+03 1.18E+03 1.26E+03 1.06E+02
325 3.33E+03 3.87E+03 3.60E+03 3.80E+02
375 9.66E+03 1.92E+04 1.44E+04 6.71E+03
425 1.52E+04 1.46E+04 1.49E+04 4.13E+02
Temperatura C(_)ns:ta_nte Cms}a_nte Média Qa,anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CP2a (Q m) CP2b CP2a e CP2b (100 Hz)
25 2.68E+03 9.48E+02 1.81E+03 1.23E+03
75 4.20E+03 5.04E+04 2.73E+04 3.27E+04
125 4.07E+03 9.49E+02 2.51E+03 2.21E+03
175 6.57E+02 1.02E+03 8.40E+02 2.58E+02
225 1.20E+03 8.34E+02 1.01E+03 2.55E+02
275 1.53E+03 2.15E+03 1.84E+03 4.39E+02
325 3.24E+04 5.86E+03 1.92E+04 1.88E+04
375 1.12E+04 8.44E+03 9.82E+03 1.96E+03
425 2.16E+04 6.85E+04 4.50E+04 3.31E+04
Temperatura Cc_ms}a_nte angtqnte Média Qa,anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padrio
(Q m) CP3a (Q m) CP3b CP3a e CP3b (100 Hz)
25 1.32E+04 1.61E+04 1.47E+04 2.09E+03
75 3.59E+04 3.71E+04 3.65E+04 8.36E+02
125 2.64E+02 1.83E+02 2.23E+02 5.79E+01
175 1.82E+02 1.58E+02 1.70E+02 1.70E+01
225 2.52E+02 1.04E+04 5.35E+03 7.21E+03
275 1.31E+03 6.29E+02 9.69E+02 4.80E+02
325 1.52E+03 1.77E+03 1.65E+03 1.77E+02
375 3.43E+03 2.88E+03 3.15E+03 3.90E+02
425 7.62E+03 6.90E+03 7.26E+03 5.03E+02
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Temperatura angtqnte ans,tza_nte Média Qa’anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CP4a (Q m) CP4b CP4a e CP4b (100 Hz)
25 2.61E+03 2.82E+02 1.44E+03 1.64E+03
75 1.89E+05 1.60E+04 1.03E+05 1.22E+05
125 1.19E+03 7.15E+01 6.32E+02 7.93E+02
175 1.72E+02 3.02E+01 1.01E+02 1.01E+02
225 2.14E+02 3.37E+01 1.24E+02 1.27E+02
275 5.45E+02 1.53E+02 3.49E+02 2.77TE+02
325 2.07E+03 3.47E+02 1.21E+03 1.22E+03
375 2.86E+03 2.70E+02 1.57E+03 1.83E+03
425 1.52E+04 1.31E+03 8.28E+03 9.85E+03
Temperatura ans,ta_nte ans:tat_nte Média Qa,anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CP5a (Q m) CP5b CP5a e CP5b (100 Hz)
25 7.42E+01 1.03E+02 8.86E+01 2.04E+01
75 1.10E+02 7.05E+01 9.01E+01 2.78E+01
125 9.56E+01 9.38E+01 9.47E+01 1.28E+00
175 5.07E+01 6.10E+01 5.58E+01 7.30E+00
225 7.60E+01 5.15E+01 6.37E+01 1.73E+01
275 6.79E+01 8.25E+01 7.52E+01 1.03E+01
325 1.49E+02 1.02E+02 1.26E+02 3.33E+01
375 6.94E+01 1.48E+02 1.09E+02 5.56E+01
425 2.31E+02 2.62E+02 2.46E+02 2.21E+01
Temperatura Cc_)ns,ta_nte Cgms}ante Média pla,anstante Desvio
°C) dielétrica dielétrica dielétrica padréo
(Q m) CP6a (Q m) CP6b CP6a e CP6b (100 Hz)
25 1.65E+02 1.49E+02 1.57E+02 1.12E+01
75 3.47E+02 5.62E+02 4.55E+02 1.52E+02
125 1.50E+02 9.21E+01 1.21E+02 4.07E+01
175 1.11E+02 1.56E+02 1.33E+02 3.14E+01
225 1.57E+02 1.00E+02 1.28E+02 4.00E+01
275 1.61E+02 1.18E+02 1.40E+02 3.02E+01
325 2.80E+02 2.30E+02 2.55E+02 3.51E+01
375 3.83E+02 3.21E+02 3.52E+02 4.41E+01
425 5.45E+02 7.28E+02 6.37E+02 1.29E+02
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T Constante Constante Média da Constante .

emperatura | jioistrica dielétrica dielétrica Desvio
(°C) padréo

(Q m) CP7a (Q m) CP7b CP7a e CP7b (100 Hz)

25 7.06E+02 3.69E+02 5.38E+02 2.39E+02
75 7.71E+02 8.29E+02 8.00E+02 4.07E+01
125 1.42E+02 1.40E+02 1.41E+02 1.88E+00
175 1.82E+02 1.47E+02 1.65E+02 2.46E+01
225 8.73E+01 1.18E+02 1.03E+02 2.19E+01
275 1.07E+02 1.02E+02 1.05E+02 3.88E+00
325 1.58E+02 1.39E+02 1.48E+02 1.32E+01
375 2.35E+02 2.59E+02 2.47E+02 1.71E+01
425 5.92E+02 5.74E+02 5.83E+02 1.24E+01

Fonte: préprio autor.
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APENDICE C - Valores dos ensaios térmicos dos corpos de prova.

RESULTADO GERAL - TITANATO DE BARIO DOPADO

. . Nimero de . (Z:i ¢ :9 Onde: 4 6 condfvidadeémica
_ Nimerode Wi | Desio medigiesd Wedia Cah’)rl Condutividade ~ Densidade Dulk Tom (nKetadhwidabtemics
Data ensaig ) Cod. Amostra ~ difusividade ~ padrio Amostra(2°C) .. difusividade  especifico |, ; pr () & ceic (kg C 2
medidas P dlfulsnnldade wmia | (heX térmica (W/me) (Kg/m) it Emiea K Co kgl
térmica gocdurespecifico
il ('l (w'fs
02/01/2025 n (P Amostrad  L22E06  5.16E-08 M L} 1106 610 335 4560
0/01/205 9 (PL AmostraB L2206  9.08E-03 P 62 1806 530 1549 4930
07/01/20%5 1 (P1 Amostrad  LI6E-06 ) 4 1.E-06 1m 6.9 40
07/01/205 5 (PLAmostrad  LI8E-06  7.10t-08 0} n 1.25E-06 115 589 400
13/01/2025 5 (PL AmostraB  123E-06  6.19E-08 123 0 111E-06 90 410 00
13/01/205 1 (PL AmostraB 122606  7.60E-08 (Po 3% 1.19E-06 mn 38 4060
03/01/2025 13 (P2 Amostral 136606  8.276-08 0 5 1.25E-06 1070 556 un
03/01/205 1 (P2 Amostra2 ~— LI3E06  6.06E-08
08/01/2025 4 (P2 Amostral ~ 135E-06  4.026-08

08/01/2025 § (P2 Amostra2  LI3E06  7.64E-08
/01/2025 J§ C(P2Amostral 131606  B.1IEG8
[01/2025 1 (P2 Amostral ~ LOSE-06  6.15E-08

15/01/2025 1 (P3_Amostral — L23E-06
[01/2025 1 (P3 Amostral L2506
04205 § (P4 Amostral — LI3E06  7.23E-08

03/01/2025 5 (P4 Amostral  L3E06  9.67E08

01205 J§ (P4 Amostral 141606  5.626-08

01225 1 (P4 Amostral — LI3E06  7.63E-08

06/01/2005 1 (P5 Amostral ~ LI1E-06 415608

08/01/2025 § (P5_Amostral  LI0E-06  6.626-08

15/01/2005 n (P5 Amostral ~ LI1E-06  6.08E-08
06/01/2025 1 (P6 Amostral ~ L10E-05  4.53E-08
03/01/2025 4 (PG Amostral — L25E-06  7.33E-08
08/01/2005 ] (P6 Amostra2  L12E06  2.54E-08
14fo1/225 1 (PG Amostral ~ L30E-06  6.60E-08
14012005 1 (P6 Amostra2  LI0E-06

15/01/2025 § (PG Amostral  126E06  G.69E08
07/01/2025 n (P7 Amostral ~ L22E-06  5.74E-08
07/01/2005 15 CP7 Amostra2 ~ L30E-06  7.29E-08
03/01/2025 § (P7 Amostral  LISE-06  5.77E-08
08/01/2025 5 (P7 Amostra2 ~ L3SE-06  S.A41E-08
14fo1/2025 1 (P7 Amostral  LME06  7.03E08

§

(P7 Amostra2 ~ L27E-06 361608

Fonte: préprio autor.



APENDICE D - Analise DRS Uv — Vis dos materiais.
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Fonte: proprio autor.
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