Revista Brasileira de Ensino de Fisica, v. 30, n. 3, 3307 (2008)
www.sbfisica.org.br

Corrente de absorcao e reabsorcao em dielétricos

(Current of absorption and reabsorption in dielectrics)

René Robert!, Edemir Luiz Kowalski? e Daisy de Melo Gomes?

! Departamento de Engenharia Elétrica, Universidade Federal do Parand, Curitiba, PR, Brasil
2 Instituto de Tecnologia para o Desenvolvimento, Curitiba, PR, Brasil
Recebido em 22/11/2007; Revisado em 23/4/2008; Aceito em 6/5/2008; Publicado em 18/9/2008

O objetivo do trabalho é mostrar o uso da funcao de Dissado-Hill para o cdlculo dos parametros desta fungao,
estimar a susceptibilidade como funcdo da freqiiéncia e apresentar uma interpretacdo com relagdo a estrutura
do material. A estimativa é feita usando-se o método dos minimos quadrados para as medidas experimentais da

corrente de reabsorgao.

Palavras-chave: fungdo de Dissado-Hill, corrente de absorcao e reabsorgao.

The work objective is to show the application of Dissado-Hill function of the parameters calculation and
the susceptibility estimation as frequency function and show an interpretation with respect to the structure of
the material. The estimate is made using the minimum squares method for the experimental measures of the

reabsorption currents

Keywords: Dissado-Hill function, absorption and reabsorption current.

1. Introducao

Os primeiros cabos isolados de que se tem noticia da-
tam de 1795, utilizados em uma linha telegrafica na
Espanha e eram isolados em papel. Seguiram-se os
condutores cobertos por guta percha, os cabos em pa-
pel impregnado em 6leo, os cabos em borracha natural,
em borracha sintética e PVC. A necessidade de me-
lhor isolamento elétrico, com custos mais baixos e mais
duréveis, alavancaram o desenvolvimento do estudo das
propriedades elétricas dos materiais isolantes [1]. Os
estudos realizados nestes materiais desempenharam im-
portante papel no desenvolvimento da Fisica do estado
sélido mais especificamente na area da matéria con-
densada auxiliando uma melhor compreensao, desen-
volvimento e caracterizagao de semicondutores e recen-
temente principalmente aqueles construidos com mate-
riais poliméricos, tais como led’s e células fotovoltaicas
[2-9].

As principais técnicas de caracterizacdo dos
dielétricos que se pode citar sdo [10]:

1. Tensao de retorno;

2. Curva da densidade de corrente elétrica em fungao
do campo elétrico aplicado;

3. Espectroscopia de impedancia;

4. Corrente de Despolarizagao termicamente estimu-
lada;

5. Corrente elétrica de absorcao e reabsorcao;
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6. Ruptura elétrica.

Neste trabalho serd discutida a técnica de corrente
elétrica de reabsorgao (polarizagio) e corrente elétrica
de absorgao (despolarizagdo), por se tratar de um ex-
perimento relativamente simples e muito rico em in-
formagoes.

De forma geral, quando se submete um material
qualquer a uma ddp, circula por este uma corrente
elétrica. Dependendo da natureza do material esta cor-
rente elétrica poderd variar de varios amperes no caso
de um material condutor a fento-ampéres no caso de
um material isolante.

A forma da tensao aplicada, sua intensidade e o tipo
de material que recebem este estimulo, influenciam di-
retamente sobre a forma de resposta do material, nesse
caso a corrente elétrica. Por exemplo, ao aplicar-se
um potencial elétrico degrau de 500 V DC a um re-
sistor ideal de 2000 {2, ter-se-4 a circulacao constante
de corrente elétrica de 0,25 A. Desprezando os efeitos
de aquecimento deste resistor e monitorando-se a cor-
rente elétrica que passa pelo resistor ao longo do tempo
t, tem-se o grafico mostrado na Fig. 1.

Ao se remover o campo elétrico no instante ¢ a cor-
rente elétrica instantaneamente caird & zero. Ao repe-
tir-se este experimento agora colocando-se no lugar de
um resistor um capacitor (com induténcia e resisténcia
nulas) porém com um meio dielétrico real, de capa-
citancia C' o comportamento da corrente elétrica mo-
nitorada sera diferente, como mostra a Fig. 2.
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Figura 1 - Antes do instante ¢ = 0 nao se tem tensdo aplicada sobre o resistor e portanto a corrente elétrica é nula. No instante ¢t = 0
aplica-se uma tensdo DC degrau e quase instantaneamente a corrente elétrica medida no resistor é também em forma degrau de 0,25
A. No instante ¢ retira-se a potencial degrau e a corrente elétrica retorna a zero instantaneamente.
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Figura 2 - Antes do instante ¢t = 0 nao se tem tensdo aplicada sobre o capacitor e por tanto a corrente elétrica é nula. No instante ¢t =
0 aplica-se uma tensao dc degrau e em um tempo ¢ muito pequeno, a corrente elétrica medida atinge um valor 7 porém com uma forma
que ndo acompanha mais a forma do degrau de tensdo. No instante t retira-se a potencial degrau e a corrente elétrica decai com um

comportamento segundo uma funcdo poténcia.

O comportamento diferenciado do capacitor em
relagao ao resistor se deve ao fato do material dielétrico
possuir os mecanismos de polarizagao, ou seja, ao se
estabelecer um campo elétrico entre seus eletrodos, cer-
tos mecanismos respondem em tempos diferenciados a
acao deste campo, sendo alguns mais lentos e outros
mais rapidos, denominados respectivamente de pola-
rizagao lenta e polarizacao instantanea. Estes meca-
nismos de polarizacao surgem em funcao das diferencas
estruturais entre estes materiais. Os principais meca-
nismos de polarizacao séo [11]:

i. Polarizacdo eletrénica (P.): é devida ao deslo-
camento da nuvem eletronica em relagao ao ntcleo do
atomo e ocorre num intervalo de tempo inferior a 10~1°
s. Este mecanismo é independente da temperatura. O
momento de dipolo pode ser obtido por:

P, = N.a.Ey, (1)

onde N, é a populagao de dtomos, a, € a polarizabili-

dade eletronica e E; o campo elétrico local no dipolo.
A polarizagao eletronica compoe a polarizacao rapida.

ii. Polarizacdo atomica (P,) (i6nica ou molecular):
resulta do deslocamento mutuo entre fons constituintes
da molécula. Ocorre para intervalos de tempo da or-
dem de 107!3 s, sendo praticamente independente da
temperatura. O momento de dipolo pode ser obtido
pela equagao

Py, = Ny Ey, (2)

onde N, é a populag@o atomica e «, é a polarizabili-
dade atomica. A polarizacdo atdémica também compoe
a polarizacao rapida.

i7i Polarizacao dipolar (Py) (orientacional): é for-
mada pela orientacao dos dipolos permanentes presen-
tes no dielétrico, na direcao do campo aplicado. Este
fenébmeno provoca uma dissipagao de energia a qual de-
penderd da relaxacao dos dipolos. Trata-se de um pro-
cesso lento, com um intervalo de tempo da ordem de
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1075 s e que depende fortemente da temperatura. O
momento de dipolo pode ser obtido por

Py = NgayEy, (3)

onde N4 é a populacgao de dipolos, ay é a polarizabi-
lidade dipolar, dada por ag = p?/3kT, sendo p o mo-
mento dipolar da molécula, k a constante de Boltzmann
e T a temperatura em Kelvin. A polarizacao orienta-
cional faz parte da polarizacao lenta.

iv. Polarizagao interfacial (efeito Maxwell-Wagner):
surge nas descontinuidades de fases, materiais diferen-
tes, vazios e impurezas. Devido as diferentes condutivi-
dades e permissividades das regides, ocorre a formagao
de cargas espaciais nas interfaces dessas regioes. Esta
forma de polarizacao contribui para a polarizagao lenta.
O tempo de relaxagao (7) para um modelo simples pode
ser obtido por

d161 + dgé‘z
T= (4)
dyoy + daos
onde €1 e €5 sao as permissividades relativas, o1 e o9
as condutividades e dy e ds as espessuras dos materiais
1 e 2 respectivamente, como ilustrado na Fig. 3.

Figura 3 - Tlustracao do efeito de polarizacao de dielétricos devido
a diferenca de materiais ou impurezas.

v. Polarizacao por cargas espaciais nos eletrodos:
surge na interface dielétrico-eletrodos. Ocorre quando
os portadores de cargas (fons ou elétrons) se movem em
direcao aos eletrodos, nao sendo neutralizados eletri-
camente devido as imperfei¢des do contato dielétrico-
eletrodo, havendo desta forma um acimulo de carga
nos eletrodos, distor¢ao do campo elétrico e aumento
de perdas e da permissividade relativa.

vi. Homocargas e heterocargas: surgem do movi-
mento de cargas elétricas espaciais, sendo que a ho-
mocarga tem o mesmo sinal da carga do eletrodo e
sua formacao ocorre pelo aprisionamento das cargas in-
jetadas préximas ao eletrodo. A distribuicao de car-
gas espaciais nas vizinhangas dos eletrodos reduzird o
campo elétrico nessa regiao, ressaltando o campo no vo-
lume do dielétrico. A homocarga é gerada por campos
elétricos relativamente baixos. A heterocarga tem sinal
oposto ao da carga do eletrodo. Apéds a aplicagao do
campo elétrico as moléculas carregadas ou ions podem
migrar para os eletrodos com polaridade oposta, nas
proximidades do qual s@o presas. A heterocarga é ge-
rada por campos elétricos intensos [12]. Uma ilustracao
com relacao & formagao de homocargas e heterocargas
pode ser vista na Fig. 4.
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Figura 4 - Ilustragdo das homocargas e heterocargas. Em (a)
formagao de heterocargas por meio de dipolos elétricos. Em (b)
a formagao de heterocargas pela distribui¢ao de cargas espaciais
no volume do dielétrico. Em (c) a formagéo de homocargas pela
distribuigdo de cargas espaciais no volume do dielétrico. O caso
(a) ocorre sob a agdo de campo elétrico intenso e os casos (b) e
(c) sob campo elétrico menos intensos.

Ao sofrerem a agdo do campo elétrico, os possiveis
mecanismos polarizaveis saem de suas posigoes de
equilibrio termodinamico e quando cessada a agao do
campo elétrico, nao retornam instantaneamente ao
equilibrio, levando um certo tempo para que este pro-
cesso ocorra. Este tempo de resposta do sistema é deno-
minado de tempo de relaxacao dielétrica, e dependendo
do mecanismo polarizado, ter-se-a diferentes tempos de
relaxacao.

O caso mais simples se trata de um conjunto de di-
polos elétricos idénticos, e independentes entre si, o que
ocorre normalmente em certos liquidos polares dissolvi-
dos em solugoes nao polares. Neste caso cessada a agao
do campo elétrico, todos os dipolos responderao inde-
pendentemente uns dos outros com um unico tempo de
relaxagdo. Observa-se que os materiais apresentam um
efeito de memoria, ou seja, eles guardam, mesmo apds
cessada a agao do campo elétrico, um histérico dos efei-
tos sofrido pelo material durante o processo de agao.

Define-se a funcao de resposta dielétrica, ¢(t) a qual
caracteriza a resposta do meio dielétrico a determina-
das excitagoes elétricas. Esta resposta surge em fungao
da acgao aplicada retirar o material de seu equilibrio
termodinamico e cessada a agado o material responde
na tentativa de buscar novamente o equilibrio. A res-
posta dielétrica a uma excitagao pode ser desenvol-
vida para trés tipos de fungoes para o campo elétrico
variavel no tempo: funcao delta, fungao degrau e fungao
harmoénica.

Assumindo a validade do “principio da super-
posigao”, o qual estabelece que a resposta a excitagoes
consecutivas é a soma das respostas para cada excitagao
individual, a polarizacdo P(t) pode ser determinada por

t

P(t) =¢o / o(t — 7)E(T)dT. (5)

— 00

O significado fisico da equacao é de que o material
dielétrico possui um efeito meméria, ou seja, o valor
atual da polarizagao em um tempo ¢ dependerda de to-
dos os valores do campo elétrico assumidos no passado.
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Suponha que seja inserido um capacitor de pla-
cas planas e paralelas com um dielétrico, num circuito
elétrico e aplica-se uma d.d.p. Vj constante neste capa-
citor no instante t = 0, como pode ser visto na Fig. 5.
Se o dielétrico estiver desprovido de qualquer conduti-
vidade, a corrente i1 que percorre o circuito varia no
tempo e pode ser calculada pela equagao [13]

Ld2i1 Rdil i1 0 6

e ta T ©
onde C, L e R sao respectivamente a capacitancia a
indutancia e a resisténcia do circuito, sendo em geral
as duas primeiras muito pequenas. Tendo em vista este
fato a corrente de carga termina muito rdpido (fragao
do segundo). Como néo existe material absolutamente
isolante, existe sempre uma corrente de condugao resi-
dual que serd denominada de 7.

x

____  Bateria

O,

Figura 5 - Circuito RLC onde se aplica uma tensao V constante
e mede-se a corrente com um amperimetro.

Quando se efetua experimentalmente a medida da
corrente de carga (descarga) verifica~se que a afirmagao
acima nao é verdadeira. Conclui-se que além das
correntes acima relatadas existe uma corrente resi-
dual (anormal) que persiste durante dias ou meses.
Chamando-se estas correntes elétricas de i} corrente de
absorgao (carga) e i, corrente de reabsorgao (descarga),
mostrada na Fig. 6.
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Corrente elétrica de absorgao

Corrente elétrica de reabsorgdo

Figura 6 - Gréfico ilustrando o comportamento teérico das cor-
rentes elétricas de absorgao e reabsorgao.

Em geral para muitos isolantes ter-se-§ 7 — i = 0
chamada corrente anormal reversivel e para outros iso-
lantes ] - #5 # 0 chamada corrente anormal irreversivel.
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Os primeiros estudos sistemédticos sobre este assunto
foram realizados por Kohlrausch [14], Hopkinson [15],
Curie [16], Von Schweidler [17] e Gross [18-20] embora
este fenémeno ja fosse conhecido desde 1746 por Van
Musschenbroek e Cuneaus e também por Maxwell.

As correntes de absorcao ou reabsorcao podem ter
diversas origens. Sob agao de uma funcao degrau de
tensao a corrente de absorcao cai lentamente até atin-
gir a corrente i.,. Na descarga a corrente de reabsorcao
vai para zero no tempo. Os diversos mecanismos pro-
postos para explicar a corrente de absorgao ja foram
discutidos no inicio deste trabalho.

2. Funcao resposta dielétrica

Ainda hoje, ndo se tem um modelo universal para se
explicar o fendbmeno da polarizagao para todos os ma-
teriais. Assim ao longo do desenvolvimento da fisica da
matéria condensada, véarios modelos foram propostos
para a fungao resposta dielétrica ¢(t) para pulsos, a sa-
ber: funcao de Kohlrausch-Willians-Watts [14], fungao
de Veron [22], fungdo de Cole-Davidson [23], fungao
de Curie-Hopkinson-Schweidler [17], fungao de Jonscher
[21], funcdo de Debye [24] e funcdo de Dissado-Hill [26-
29].

A funcao resposta de Debye [24], merece destaque,
pois foi o primeiro modelo a propor uma analise tedrica
para o comportamento dielétrico dos materiais con-
tendo moléculas com momento dipolos permanente.
Em seu livro Polar Molecules é discutido o fenémeno
que ocorre nestes materiais quando um campo elétrico
DC é aplicado. Nesse caso uma polarizagao ocorre
devido ao momento dos dipolos (polarizagdo orienta-
cional) que possui um comportamento exponencial em
relagdo a uma constante de tempo 7 até atingir uma
polarizacao constante. Ao se remover o campo elétrico
a polarizagao do material decai exponencialmente com
a mesma constante de tempo 7. Nesse modelo Debye
impoem algumas condi¢oes como:

i) o campo de um dipolo nao afeta seus vizinhos e
vice-versa;

i4) ndo ha inércia nos dipolos.

Para a corrente elétrica de absorcao e reabsorgao, o
modelo de Debye segue a seguinte relacao, cuja forma
da funcao pode ser vista na Fig. 7.

¢(t) oc exp(—wpt). (7)

O modelo de Debye se aplica a alguns materiais onde
as moléculas que possuem momento de dipolo se encon-
tram separadas por distancias moleculares, de forma
que a agao de um dipolo nao afeta o outro, como por
exemplo solucoes polares muito diluidas em solventes
néo polares [23].

Os modelos mencionados nao produzem uma in-
terpretagao fisica e das propriedades morfolégicas dos



Corrente de absorg¢ao e reabsor¢ao em dielétricos

materiais sélidos [23]. O progresso mais recente nes-
te campo foi feito dentro do contexto da mecanica
quantica por meio do modelo de dispersao dielétrica
da fase sélida de Dissado e Hill [25-29].

¢

In (J(1))

In (¥)

Figura 7 - Forma da fungao resposta dielétrica do modelo pro-
posto por Debye.

Em 1984 Dissado e Hill [29], propoem um modelo
onde a matéria é formada por grupos (clusters), que
sao regioes espacialmente limitadas, com certa ordem
estrutural e parcial regularidade de unidades indivi-
duais. Nesse modelo trata-se a interagao entre os di-
polos por meio do problema de interagao entre muitos
corpos (many-body interactions), onde as distor¢oes da
rede, imperfeigoes, defeitos estruturais, como por exem-
plo a falta de regularidade e tratada com a teoria da
perturbacao sendo observados dois tipos de processos:

i) movimento intra-grupo (intracluster);

i) troca inter-grupo (intercluster).

Cada uma dessas interagoes contribui para a forma
final da funcao de relaxagao dielétrica.

No modelo proposto para a relaxacao dipolar os di-
polos sao interligados pela estrutura, onde o dipolo re-
laxa seguindo uma lei exponencial do tipo e~*/7, em
acordo com o modelo de Debye, porém afetando o
campo elétrico visto pelos dipolos que o avizinham e
vice-versa. Assim ter-se-a relaxagoes individuais que
acompanham o modelo de Debye e, simultaneamente,
a relaxacao do momento dipolar de cada dominio se-
guindo uma lei da forma ¢~™. Esse processo caracteriza
o denominado movimento intra-grupo. A interacao de
troca inter-grupo possui um maior alcance que o mo-
vimento antes descrito, se devendo fundalmentalmente
a interacao que ocorre entre os dipolos das bordas dos
dominios com os dominios adjacentes, como pode ser
visto na Fig. 8.

Dissado e Hill desenvolvem a funcao resposta
dielétrica considerando uma estrutura da matéria ideal
sobre a qual perturbagoes sao impostas. A des-
cricao dos movimentos inter-grupo é obtida através do
método de segunda quantizacao. O comportamento
da relaxagdo é determinado através da evolucao da
equagao de um oscilador harmoénico amortecido no qual,
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considerando-se as perturbagoes, pode-se formar os gru-
pos. Em fungao destas consideragoes, a lei de poténcia
fracional pode ser obtida, ou seja x”(w) o< w™~ !, onde
0 < m < 1 e representa a estrutura média dos gru-
pos. Em estruturas com alto grau de ordem onde as
interagoes sao fortes, formadas somente por grupos to-
talmente correlacionados tem-se n — 1, como em estru-
turas com alto grau de desordem ou seja interagoes fra-
cas, onde seus constituintes relaxariam de forma inde-
pendente, sem a formagao de grupos n — 0. Se o ex-
poente n apresentar o valor limite n = 0, ter-se-4 um
sistema sem grupos onde as entidades relaxam indepen-
dentemente uma das outras, o que conduz ao modelo
classico de Debye [26-29].
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Figura 8 - Modelo dos dominios de dipolos. No desenho supe-
rior, ilustragao mostrando o processo de troca intra-dominio. No
desenho inferior, a ilustracdo mostra o processo de troca inter
dominios, onde os dipolos interfaciais de dominios vizinhos inter-
agem.

Tratando-se do movimento de troca inter-grupos,
deve-se considerar a complexa estrutura organizacional
dos soélidos, onde o volume interno do material é for-
mado por grupos com dimenssdes macroscopicas, ca-
racterizando as chamadas superestruturas, em analo-
gia a morfologia dos polimeros semi-cristalinos, onde as
moléculas formam as cadeias dobradas, com cristais la-
melares formando uma organizacao agregada em torno
das esferulitas, que sdo conectadas entre si pelas regioes
amorfas.

O mesmo comportamento de lei de poténcia fra-
cional é sugerido para explicar a fungao resposta
dielétrica no caso do movimento inter-grupos, porém
considerando-se uma perturbacao a estrutura ideal. A
lei fica expressa na forma w™ com 0 < m < 1, onde
m representa o grau de ordem estrutural na escala dos
grupos. Assim, se m — 0 a variedade de grupos se
aproxima de uma rede ideal, enquanto se m — 1 ter-
se-4 uma ampla distribui¢ao de grupos.

O fenémeno LFD (Low Frequency Dispersion) ou
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processo @DC (Quasi - DC') é caracterizado por um
processo de condugao parcial verificado em sistemas do-
minados por portadores de cargas. No modelo proposto
por Dissado e Hill, o tratamento é semelhante & apro-
ximacao feita para os sistemas dipolares, exceto os que
se tratam de sistemas dominados por portadores de car-
gas. A diferenca entre um processo LFD e a QDC em
regides de baixas freqliéncias, é que o caso QDC é ca-
racterizado por [29]

X'(w) — constante, (8)
7 ale)
V) o 22C o)

onde opc é a condutividade elétrica independente da
freqiiéncia. Em regices de freqiiéncias mais elevadas,
a polarizacao interfacial de Maxwell-Wagner tem sido
usada para explicar o comportamento

X(w) o w (10)
X'(w) o« W (11)

onde a razao x’(w)/x” (w) é proporcional ao inverso da
freqiiéncia. O modelo proposto por Dissado e Hill con-
sidera um sistema onde o movimento dos portadores
de cargas dentro de um comprimento de correlacao &,
formando um 1nico grupo, é tratado como cooperativo,
ou seja, o movimento de um portador de carga depende
da distribuicao ou ocupagao pelas cargas dos grupos
que o avizinham. Assim, a resposta fica dividida em
comportamentos de tempos baixos ou altas freqiiéncias,
que ocorrem acima da freqiiéncia caracteristica w, (mo-
vimento intra-grupos), e comportamento em tempos
altos ou baixas freqiiéncias, em regides abaixo de w,
(movimento de troca inter-grupos). No movimento
intra-grupo, a resposta em alta freqiiéncia do processo
QDC apresenta basicamente o mesmo tratamento ma-
tematico para o modelo dipolar, fornecendo a mesma
forma de funcdo susceptibilidade, ou seja, w™~! para
0 < n < 1, onde o expoente n estd associado a ordem
do grupo, conforme discutido anteriormente.

O movimento de troca inter-grupo é diferente do
modelo dipolar, no sentido que no processo QDC as
cargas sao fisicamente trocadas entre grupos. Assim, se
um fon salta para um sitio disponivel a uma distancia
maior do que o tamanho do grupo, é estabelecido um
transporte de carga, considerado aqui como um desloca-
mento de carga efetiva de um grupo doador (ionizado)
para um grupo receptor (carregado). Entdo uma va-
riedade de grupos exibindo uma distribuicao de sitios
ocupados fica estabelecida. Para a situacao discutida,
a expressao matematica para a fungao susceptibilidade
apresenta um comportamento de lei de poténcia fracio-
nal, na forma w™P, onde p estd no intervalo 0 < p < 1.
Para pequenos valores de p tem-se a presenca de grupos
quase idénticos, ao passo que para grandes valores de p
tem-se uma ampla variedade de grupos. Assim, o au-
mento de p implica em flutuagoes na troca inter-cluster
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e conseqiientemente com o transporte realizado. Como
no modelo dipolar, levando em conta os processos en-
volvendo os movimentos intra-grupo e movimentos de
troca inter-grupo r, a funcgao susceptibilidade do sis-
tema podera ser expressa como

n—1
We
) (555)

L Fy [1n,1+p;2n; (”)]
We + 1w

onde a freqiiéncia w, é a transigao, no processo QDC,
da alta freqiiéncia para a baixa freqiiéncia. Para regioes
de alta e baixa freqtiéncia com relagao a w,, as formas
assintéticas da equacao anterior sao expressas como

para w < we,  (12)
"=l para w>w. (13)

X (w) o X'(w) o< w?
X (w) o< x"(w) o< w

As funcgoes resposta do material no dominio do
tempo para o caso dipolar e QDC, respectivamente, sao

o(t) = p(wpt) " exp(—wpt)1 F1 (1 — m; 2 — nywpt), (14)
o(t) = p(wet) " exp(—wet)1 F1 (1 + p; 2 — njwet), (15)

onde w, w, é a relaxacdo caracteristica, m e n sao
constantes numéricas no intervalo 0 a 1 e 1F; é uma
fungao hipergeométrica confluente, também chamada
de funcao de Kummer a qual tem por definicao [26]

VFi(a, vy, @) = Z ((’0;57” x"

r=0
onde (), = a(a+ 1)(a + 2)...(a + r — 1) é chamado
simbolo de Pochhammer. Desta forma a func¢ao hiper-
geométrica confluente se escreve como

(16)

Rk

3

1—muwpt

Fi(l—m,2—n,wyt) =1
il =m 2= wpt) = 14+ 5=,

(1= m)(2 — m) w3F?
(2-n)3—n) 2

(17)

3. Ajuste da funcao de Dissado-Hill

Tomando o logaritmo da Eq. (14) obtemos

In(p(t)) = m%) — nin(t) — wyt+
In[1Fi(l—m,2—n,wpt)], (18)

eusando a Eq. (17) e o fato de que In(1+2x) = x—’”—;—...
obtém-se

(I-m)(1+m—n)
2(2—-n)?2(3—n)

w2t? + .. (19)
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Como a corrente de reabsor¢ao (descarga) é dada
por i(t) = CoUpp(t), onde Cy é a capacitancias geomé-
trica da amostra e Uy é a tensao aplicada na amostra,
ficamos para o In(i(t)) a equagao

In(i(t)) = A — nln(t) — Bt + Ct* + ..., (20)
1 _

onde A = ln(icoUogpo), B = irmon nwp e C =
wy 2—n

(I-m)(14+m—-n) ,

w?.

2(2—-n)2(3—-n) ?
Com as equagoes para A, B e C calculamos os para-
metros da func¢ao de Dissado-Hill os quais sao dados por

n+a-—1 B? B(2 —n)
m=————ondea =, Wy = ———
1+« 2C(3—n) 1+m-—n
n
P
= A).
© o = gop, P4

O ajuste da Eq. (20) pode ser feito usando-se o
método dos minimos quadrados para os dados experi-
mentais. Outra maneira de escrever a Eq. (20) é fazer
uma mudanga de varidvel de = = In(t). Desta forma a
Eq. (20) pode ser escrita como

In(i(t)) = A — nx — Bexp(z) + Cexp(2z) + ... (21)

4. Calculo da susceptibilidade
Segundo Dissado-Hill a susceptibilidade é dada pela
equagao [25]

Xx(w) = giir(l)/go(t) exp(—iwt — et)dt. (22)
0

Substituindo a Eq. (14) na Eq. (22) e procedendo
a integral e fazendo a transformacao de coordenadas
x = wt obtém-se

Mw=ggéf%wHﬂHi+iﬂ
0
1F1(1 —m,2 — n,x)dz, (23)

a qual fornece, quando resolvida [30], a equagao

W)~ Tz —m TG

1
2F1(1—m,1—n,2—n, ———), (24)
14+:1—
Wp

a qual é composta de duas partes, uma real e outra ima-
gindria. A fungdo o F1(1 —m,1—n,2—n,x) é chamada
fungao hipergeométrica gaussiana.
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5. Exemplos

A corrente de absorcao foi medida em um capacitor
Philips com capacidade de C' = 2nF, polarizando o ca-
pacitor com uma tensao constante de U = 100 V, du-
rante 24 h (ver Apéndice 1). O dielétrico deste capa-
citor é um polimero chamado polietileno terafetalato
(PET), com espessura de 1,56 + 0,15 pum. Outras
caracterfsticas sao [31]: constante dielétrica ¢ = 3.2
(f = 1 kHz) e tand = 0,005 & temperatura de 25 °C.
Usando a Eq. (20) (ou a Eq. (21)) para o ajuste com o
método dos minimos quadrados obtém-se os seguintes
valores: A = 9.052, n = 0.6895, B = 1.6759 x 10~*
e C = 9.7434 x 107Y. Desta forma os parametros da
equacao de Dissado-Hill sao os seguintes: n = 0.6895,
m = 0.1929, w, = 0.000436247 e py = 6.28238 x 107°.
Na Fig. 9 apresenta-se os pontos experimentais e o
ajuste pelo método dos minimos quadrados.

Capacitor Philips

In (corrente x 10"14)/A
[\S) w W [*)} - ] o

~
S B L L L I L R

—_

6
In (t)/s

Figura 9 - O gréafico mostra a corrente elétrica de reabsorcao me-
dida, indicada no gréfico pela curva com o simbolo o. O linha
cheia no grafico é o melhor ajuste obtido com a func¢ao de Dissado-
Hill.

De posse dos resultados acima pode-se estimar o
valor da susceptibilidade complexa dada pela Eq. (17)
em funcgao da freqiiéncia. Nas Figs. 10 e 11 mostra-
se os resultados que foram calculados com o software
Mathematica®).

0,0011

0,0010

0,0009
0,0008

(Re )

0,0007 [
0,0006 [

200.000  400.000  600.000  800.000—+=x-10°
(w)

Figura 10 - Grafico da parte real da funcgdo suscetibilidade
dielétrica de Dissado- Hill obtido com o software Mathema-
tica, usando-se os valores dos coeficientes do ajuste & fungao de
Dissado-Hill.
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-0,0003

X -0,0004f
g

—
=

-0,0005[

[ 200000 400.000 600.000 800.000 1.x10°
(w)

Figura 11 - Gréfico da parte imagindria da funcao suscetibili-
dade dielétrica de Dissado- Hill obtido com o software Mathema-
tica, usando-se os valores dos coeficientes do ajuste & fungao de
Dissado-Hill.

Usando o modelo de Dissado e Hill para visualizar-
se a estrutura do dielétrico analisado percebe-se que
o valor de n = 0,6895 indica que o grupo (cluster)
deste dielétrico possui um grau de interagao interno
alto e com o valor de m = 0,1929 tem-se uma dis-
tribui¢ao de grupos muito parecidos neste dielétrico
com fortes interacoes de longo alcance, ou seja, tem-
se ordem de curto e longo alcance neste dielétrico. A
Fig. 12 mostra a direita a mais provavel estrutura para
a célula unitaria do PET, que poderia ser tratada como
o grupo (cluster) do material, onde ter-se-ia pelo ajuste
da fungao de DH, n = 1 e m = 0, ou seja uma estrutura
ideal. A esquerda na mesma figura, tem-se a possivel
estrutura do PET em estudo, onde tem-se n = 0,6895
e m = 0,1929. Percebe-se que a estrutura das células
unitdrias aqui consideradas como o grupo apresentam
deformacoes, alteracoes estruturais, mudanca de in-
teracao entre grupos laterais que se aproximam mais da
situacao de um polimero real. Percebe-se as alteragoes
internas na estrutura do grupo, alterando a forma de
interacao indicada pelo indice n, bem como uma mu-
dancga da interacao de longo alcance com uma diferente
distribuicao de grupos.

Figura 12 - A esquerda pode-se observar um conjunto de clus-
ters para uma estrutura molecular perfeita de PET com n = 1 e
m = 0. Na figura da direita pode-se observar a situacao do PET
estudado com n = 0,6895 e m = 0,1929. Neste caso percebe-se
defeitos na estrutura molecular em curto e longo alcance.

6. Conclusao

A relativamente recente teoria de Dissado-Hill é talvez
a mais sofisticada abordagem da relaxacao dielétrica
[32-35]. Esta permite uma interpretacao fisica e mor-
fologica do estado sélido. H4 atualmente duas teorias,

Robert et al.

uma para a relaxacao dielétrica e outra para o pro-
cesso QDC (quasi-DC), ndo exemplificado neste tra-
balho, tendo contudo ambas a mesma base fundamen-
tal. O modelo assume que a estrutura da matéria con-
densada é composta de grupos (clusters) os quais estao
espacialmente em regides com estrutura ordenada em
unidades individuais. Dois tipos de interagao sao obser-
vados: intra-grupos (intraclusters) e inter-grupos (in-
terclusters). Cada um destes da lugar a contribuigoes
caracteristicas para a forma final da fungao susceptibi-
lidade.

Mostrou-se um exemplo onde a teoria é aplicada a
um capacitor com dielétrico PET, e apresentou-se os re-
sultados obtidos com a utilizacao da funcao de Dissado-
Hill, para ajustar os resultados experimentais da cor-
rente elétrica de despolarizagao do capacitor bem como
a interpretagao destes resultados. Uma importante in-
terpretagao a ser retirada deste modelo é a visualizagao
da distribuicao dos clusters em funcao dos indices obti-
dos, permitindo uma visualizagao realistica da estrutu-
ra do material estudado [35].

Apéndice

Na Tabela 1 a primeira coluna é o tempo medido em se-
gundos. A segunda coluna representa a corrente elétrica
medida experimentalmente em Ampere multiplicada
pelo fator 10'4. A terceira coluna é o valor do loga-
ritmo neperiano da primeira coluna. A quarta coluna é
o valor do logaritmo neperiano da segunda coluna.

Tabela 1 - Resultados da medida da corrente elétrica em fungao
do tempo do capacitor Philips de 2 nF.

2 4253.2  0.69315  8.35543
5 3164.8 1.60944  8.05985
10 1719.76  2.30259  7.44994
20 1030.66  2.99573  6.93795
30 767.7 3.4012 6.6434

40 630.54  3.68888  6.44658
50 538.96  3.91202  6.28964
60 476.63  4.09434  6.16674
70 430.04  4.2485 6.06388
80 395.98  4.38203  5.98136
90 361 4.49981  5.88888
100 337.17  4.60517  5.82059
150 252.15  5.01064  5.53002
200 208.1 5.29832  5.33802
300 155.042  5.70378  5.0437

400 124.87  5.99146  4.82727
500 104.938 6.21461  4.65337
600 90.587  6.39693  4.50631
700 79.749  6.55108  4.37888
800 71.088  6.68461  4.26392
900 64.111  6.80239  4.16062
1000 58.5682  6.90776  4.07043
1500 40.312  7.31322  3.69665
2000 30.685  7.6009 3.42377
3000 20.414  8.00637  3.01622
4000 15.887  8.29405  2.7655

5000 12.806  8.51719  2.54991
6000 10.887  8.69951  2.38757
7000 9.36 8.85367  2.23645
8000 8.301 8.9872 2.11638
9000 7.61 9.10498  2.02946
10000 6.67 9.21034  1.89762
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