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سرامیک عاری از سرب پیزوسریم بر رفتار الکتروتنگش مولی  %5/2بررسی اثر آلاییدن 
3)O0.9Ti0.1)(Zr0.15Ca0.85(Ba 

 

 3، تورج عبادزاده2محمد علی بهره ور، 1*راضیه حیاتی

 (02/02/1398، تاريخ پذيرش:101-114ش.ص: ،25/10/1396)تاريخ دريافت: 
 

 

 چکیده

که با   ZT)x(BCCe 3)O0.9Ti.10](Zr2x/Cex-1)0.15Ca0.85[(Baهای بدون سربدر این پژوهش رفتار الکتروتنگش سرامیک     

ساعت  4به مدت  C1450-1350°دمایی  ها درمحدودهرسی شد. این سرامیکحالت جامد تهیه شدند، بر سنتزاستفاده از روش 

ا استفاده از ها بها مطالعه شد. فازهای بلوری و ریزساختار نمونهسریا بر رفتار الکتروتنگش آن شدند و نقش آلاینده تف جوشی

-های هیسترزیس کرنش( مطالعه شدند و از اندازه گیری منحنیSEM( و میکروسکوب الکترونی )XRD) X های پراش اشعهروش

ضرایب الکتروتنگش استفاده شد. وابستگی دمایی قطبش و کرنش  ان در دماهای مختلف برای محاسبهمید-قطبش میدان و

تقریباً با هم تک قطبی و دو قطبی ضرایب الکتروتنگش به دست آمده از هر دو نوع قطبش و کرنش القایی از میدان نشان داد که 

دمایی  حیط واقع شده است، در کل محدودهدر نزدیکی دمای م ZT0.025BCCeبرابر است و با توجه به این که دمای کوری ترکیب 

̊C110-20  دست آمده، اساس نتایج به بر شود.از قطبش و کرنش القایی به اثر الکتروتنگش نسبت داده می %100تا  90در حدود

 2C/4m 063/0=33Qترین ضرایب الکتروتنگش بزرگتف جوشی شد  C°1450در دمای  مولی سریم که %5/2حاوی  BCZT نمونه

تر در سایر مقالات بزرگ BCT50-BZTهای را دارا بود که از مقادیرگزارش شده برای انواع ترکیب 2V/2m10-16×4/3 =33Mو 

 نماید.سرب می های بر پایهبوده و این ترکیب را قابل رقابت با انواع ترکیب

 

 .فروالکتریک، الکتروتنگش ،BCT50-BZT ،2CeOسرامیک بدون سرب :کلیدیهای واژه
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 پیشگفتار

های بر پایه تیتانات زیرکونات های اخیر، ترکیبدر سال     

خواص  دلیلبه  ))PZT3)Ox-1TixPb(Zr ,(سرب 

ترین کاربرد را در پیزوالکتریک و الکترومکانیکی عالی بیش

سمی بودن سرب  علتاند. به میان مواد پیزوالکتریک داشته

ای برای های گستردههای زیست محیطی، تلاشو نگرانی

الکتریکی مشابه  اصهای بدون سرب با خویافتن ترکیب

که تیتانات باریم . علی رغم این[1]انجام گرفته است

), BT3BaTiO(  اولین ترکیب پیزوالکتریک بدون سرب است

های ، در سال[2]معرفی شد 1940-43های که در سال

های های نایوباتترین حجم مطالعات به خانوادهاخیر بیش

-و تیتانات بیسموت )NbO(K,Na)3(پتاسیم -قلیایی سدیم

اختصاص یافته است. با این که این  )TiO(Bi,Na)3(سدیم 

دو گروه از خواص پیزوالکتریک بهتری نسبت به تیتانات 

های باشند، همچنان در مقایسه با ترکیبباریم برخوردار می

تری از خود نشان خواص پیزوالکتریک ضعیف PZTبر پایه 

 .[3]دهند می

3x(Ba,Ca)TiO-3(Ba,Zr)TiO (-BZTمحلول جامد      

xBCT از خانواده تیتانات باریم، ترکیب نوپایی است که با )

به یک رقیب  PZTداشتن خواص پیزوالکتریک معادل با 

های پایه سرب تبدیل شده است. جدی برای پیزوالکتریک

یابی به خواص دی دست با 1لیو و رن ،2009در سال 

الکتریک، پیزوالکتریک و فروالکتریک قابل توجه برای 

 ، موج جدیدی در توسعهO0.3Zr0.7)(Ti0.2Ca0.8(Ba(3ترکیب 

های بدون سرب ایجاد پژوهش در این خانواده از ترکیب

عضی از محققین معتقدند که ضرایب ب .[4]ندکرد

الکتروتنگش بزرگ و رفتار پیزوالکتریک ذاتی عامل افزایش 

؛ [5]باشدمی BCZTهای خواص پیزوالکتریک در سرامیک

حالی است که گروهی دیگر بخش غیر ذاتی اثر این در 

پیزوالکتریک و عواملی چون نرم شدگی الاستیک، قطبش 

کوچک در اطراف  یبزرگ و انرژی ناهمسانگرد پسماند

 .[6]فازی را دلیل این رفتار می دانندناحیه مرزی چند 

الکترومکانیکی بنیادی در مواد  یک پدیده 2الکتروتنگش     

باشد و به صورت کرنش القایی ها میعایق یا دی الکتریک

                                                           
1- Liu & Ren 
2Electrostriction 
3 -Jaffee 

(S( در اثر اعمال میدان الکتریکی )E( یا قطبش )P)  که

 شود:متناسب با مجذور میدان یا قطبش است تعریف می

 
                         (1) 𝑆=𝑄𝑃=2𝑀.𝐸2   

 

. [7] ضرایب الکتروتنگش هستند Mو  Qکه در این رابطه 

می توان ضریب میدانی  33Qا داشتن مقدار ضریب ب

2ی را با استفاده از رابطه 33Mالکتروتنگش 
33ε33Ԛ=33M 

 که در این رابطه محاسبه کرد
33ε الکتریک ثابت دی

)گذردهی نسبی( در دمای محیط است و نباید با گذردهی 

مطلق که توسط رابطه زیر با ثابت دی الکتریک و گذردهی 

 فضای آزاد ارتباط دارد، اشتباه گرفته شود.

𝜺𝒓 =
𝜺

𝜺𝒐
                                                                 (2) 

 

در مواد فروالکتریک با ساختار پروسکایت، اثر       

پیزوالکتریک وابسته به رفتار الکتروتنگش، قطبش خودبه 

خود و پاسخ دی الکتریک ماده است. بر این اساس بخش 

 شود: به صورت زیر تعریف می 33dذاتی ضریب پیزوالکتریک 

d33=2PSε33Q33                                                                                 (3(  

قطبش  SPضریب بار پیزوالکتریک،  33dکه در این رابطه، 

ضریب  33Qثابت دی الکتریک و 33εخودبه خودی، 

در کتاب  4کدی، 3جاف   . طبق گفته[5]باشدالکتروتنگش می

قدیمی پیزوالکتریسیته، به روشنی تفاوت بین الکتروتنگش 

در الکتروتنگش تغییر  و اثر پیزوالکتریک را بیان کرده است.

طول ایجاد شده در اثر اعمال میدان الکتریکی مستقل از 

تغییر در پیزوالکتریسیته، علامت میدان بوده و در مقابل 

های الکتریکی خیلی الاستیک )میدان ابعاد در ناحیه

خطی با میدان  ( رابطهEcتر از میدان پسماندزدای کوچک

تغییر طول نیز عوض و با تغییر جهت میدان جهت  دارد

تر های بزرگ. کرنش القایی با میدان در میدان[8]شودمی

دمایی فروالکتریک نیز  ن پسماندزدا و در محدودهاز میدا

یتاً از نوع ر نتیجه ماهمستقل از علامت میدان و د

 .[9]باشدالکتروتنگشی می

4 -Cady 
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قابل مقایسه  BCZTهای کتریک سرامیکثابت دی ال      

اما مقدار قطبش خودبه خودی  باشد؛نرم می PZTبا انواع 

تر از مقادیر گزارش شده ها کمدر این دسته از فروالکتریک

 BCT50-BZTبرای   2µC/cm20باشد )می PZTبرای انواع 

(. H5Pنوع  PZTبرای ترکیب   2µC/cm35در مقایسه با 

و همکاران یکی از دلایل ضرایب پیزوالکتریک بزرگ  1لی

باشد( نرم می PZT)که قابل مقایسه با انواع  BCZTترکیب 

که از  آن برشمردند ضرایب الکتروتنگش قابل ملاحظه را

 . [5]باشدتر میبیش PZTهای انواع ترکیب

 BZT-xBCTهای ضریب الکتروتنگش بزرگ ترکیب     

ضرورت بررسی کاربردهای الکتروتنگشی این ماده را بیان 

های انجام شده، تاکنون مطالعات کند. طبق بررسیمی

 BZT-xBCTهای الکتروتنگش ترکیباندکی بر روی رفتار 

و همکاران رفتار الکتروتنگش را در  2فای گزارش شده است.

 TiO0.25Ca0.75(Ba0.5–3)Ox-1TixBa(Zr(3های سرامیک

گزارش کردند  x=25/0را برای  Qترین ضریب بررسی و بیش

و همکاران نیز اثر الکتروتنگش را در ترکیب  لی. [10]

BCT50-BZT 3+اتمی  %2و  1شده با مقادیر  آلاییدهFe 

تاثیری  3O2Feاضافه کردن  ،هابررسی کردند. طبق نتایج آن

ثابت دی  اما نداشت؛ محیطدر دمای  Qبر افزایش ضریب 

منجر ها در نزدیکی دمای کوری، الکتریک بزرگ این ترکیب

 BCT50-BZTبرای  بزرگ 33Mضرایب الکتروتنگش به 

  [5] شد 3Fe+شده با  آلاییده

]0.15Ca0.85(Ba(1-های در این تحقیق، سرامیک     

3)O0.9Ti.10](Zr2x/Cex دمایی  در محدودهC°1350-1450 

مولی( بر رفتار  %5/2سریا ) شدند و تاثیر آلاینده تف جوشی

ها بررسی فروالکتریک و ضرایب الکتروتنگش این سرامیک

 ضرایب الکتروتنگش نیز در محدودهشد. وابستگی دمایی 

سهم کرنش  بررسی گردید و C100-22°دمایی 

 شد. پیزوالکتریک به طور کم ی از الکتروتنگش جدا 

 هامواد و روش
حالت  با استفاده از روش متداول سنتز BCZT ترکیب     

مورد استفاده که همگی متعلق  جامد تهیه شد. مواد اولیه
                                                           

1 -Li 

بودند، عبارتند از: کربنات باریم  Alfa-Aesarبه شرکت 

(، اکسید تیتانیوم %5/99(، کربنات کلسیم )8/99%)

( و اکسید سریم %5/99(، اکسید زیرکونیوم )6/99%)

]0.15Ca0.85(Ba(1-بندی   ق فرمول(. مواد اولیه مطاب%99/9)

3)O0.9Ti.10](Zr2x/Cex ، 5با مقدار=x،  مولی  %5/2معادل

نام از آن  ZT0.025BCCeکه از این پس تحت عنوان  سریا

 توسطمخلوط سازی و خردایش توزین شدند. شود، می برده

ای پلی اتیلنی با درون ظروف استوانهای آسیاب سیاره

های زیرکونیایی و در محیط اتانول به مدت استفاده از گلوله

ساعت انجام شد. سپس محتویات ظروف در خشک کن  5

ساعت خشک شدند و فرایند  24به مدت  C90°با دمای 

ساعت انجام  3به مدت  C1250°کلسیناسیون در دمای 

. یک مرحله خردایش مجدد بر روی پودرهای حاصل گردید

سپس پودرهای سنتز شده با   از کلسیناسیون انجام شد.

و  mm10هایی با قطر اعمال فشار اولیه به صورت قرص

دهی شدند و با استفاده از شکل mm5/1ضخامت حدود 

-CIP 100 E, Paulدستگاه اعمال فشار ایزواستاتیک سرد )

Otto Weber GmbH, Remshalden, Germany فشار ،)

 هایا در بوتههها اعمال شد. نمونهبر نمونه MPa300نهایی 

 C1450-1350°دمایی  زیرکونیایی درپوشیده در محدوده

   شدند. تف جوشیساعت  4به مدت 

ها تهیه و چگالی آن mm1هایی با ضخامت نهایی نمونه     

با استفاده از روش ارشمیدس اندازه گیری شد. شناسایی 

با استفاده از تکنیک پراش  ساختار بلوری فازهای موجود

( با تابش D8 Advance,  Bruker  Inc., Germany) X اشعه

Cu kαثانیه انجام و به  1و زمان نگهداری  2/0°های ، گام

فازهای موجود و ساختار  X-pert high scoreکمک نرم افزار 

ها ارزیابی شد. با استفاده از میکروسکوپ الکترونی بلوری آن

 ,FE-SEM (FE-SEM; Model MIRA3 XMUروبشی 

TESCAN, Czech Repub-lic))  سطوح پولیش شده

های موجود مورد بررسی قرار گرفت. به منظور اندازه نمونه

ها با استفاده از خمیر گیری خواص الکتریکی، سطوح نمونه

 ,Silver paste, Gwent group of companiesنقره )

Gwent, United Kingdom) برای حصول  الکترودگذاری و

2 -Fai 
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 1به مدت  C400°اطمینان از اتصال اهمیک در دمای 

ساعت حرارت دهی شدند. تغییرات قطبش و کرنش با 

اصلاح شده و مجهز  1تاور-میدان الکتریکی توسط مدار سایر

 ,.Model D63, Philtec Incبه یک سنسور جابجایی نوری )

Annapolis, USAک های مثلثی ی( با استفاده از از سیگنال

بررسی هرتز  1و در فرکانس  kV/mm3قطبی و دو قطبی 

با استفاده  P-Eو  S-Eهای و تغییرات دمایی منحنی گردید

-aixاز دستگاه تجاری ارزیابی خواص پیزوالکتریک )

ACCT, Germanyگیری شد. تغییرات نفوذپذیری با ( اندازه

 Precision LCRدما با استفاده از دستگاه امپدانس آنالایزر )

Meter 4192A, Hewlett-Packard, California, USA )

 LEمجهز به یک کوره باکسی دقیق )

4/11/R6,Nabertherm GmbH, Lilienthal,Germany در )

و   C200-22°محدوده دمایی و فرکانسی به ترتیب 

Hz1-610/0 شد.  گیریاندازه  

 نتایج و بحث

خالص  BCZTهای نمونه X الگوی پراش اشعه 1شکل      

تف مولی سریا( در دمای  %5/2)حاوی  ZT0.025BCCeو 

دهد. هر دو نمونه از فاز نشان می را C1350° جوشی

در ای تشکیل شدند و هیچ فاز ثانویه BCZTپروسکایت 

توان استنباط کرد الگوی پراش مشاهده نشد. در نتیجه می

لی مو %5/2بیش از  BCZTدر ترکیب  Ceکه حلالیت 

به  BTدر ترکیب  Ceباشد. طبق مقالات، حد  حلالیت می

باشد. حد حلالیت مکان جانشینی سریم وابسته می
+4Ce/+3Ce  3در ترکیب)TiOxCex-1(Ba  با جانشینی سریم

مولی گزارش شده است،  %7-8ساختار، حدود  Aدر مکان 

1TiyBa(Ce-در حالی که بیشینه حلالیت سریا در ترکیب 

3)Oy  با جانشینی سریم در مکانB  30ساختار، حدود% 

-bهمان طور که در تصاویر شکل .[12, 11]باشدمولی می

زوایای  گسترده شود، در الگوهای پراش مشاهده می 1

ها که نشان الص شکافت پیکخ BCZTنمونه  °47-44

هم پوشانی چندین پیک و وجود رفتار فروالکتریک  دهنده

حاوی  قابل ملاحظه است؛ اما در نمونهباشد، در ماده می

درصد مولی سریا تنها تک پیک مربوط به فاز شبه  5/2

                                                           
1- Sawyer Tower 

تغییر  شود که این امر نشان دهندهه میمکعبی مشاهد

باشد. تر ساختار در این نمونه میساختار بلوری و انحراف کم

 Rietveldهای اولیه با روش پالایش ریتولد )بررسی

Refinement )های اطلاعات پرونده فاده ازبا است

مربوط به فازهای مختلف ترکیب تیتانات باریم  2بلورشناسی

( و 1522128(، تتراگونال )1507757) مکعبی )

 θ2=20-60°و در محدوده ( ( 9014492اورتورمبیک )

  شد. انجام

 

 
 

 BCZTهای نمونه Xی ( الگوی پراش اشعهa. )1شکل 

تف  C°1350که در دمای  ZT0.025BCCeخالص و 

-47°( پیک گسترده شده زوايای bجوشی شدند، )

44=θ2 

 

به دستتتت آمده      تایج   حاکی از آن بود که در نمونه ن

BCZT رتورومبیک و تتراگونال خالص ترکیبی از دو فاز او

نه ما نمو با  از ZT0.025BCCe وجود دارد؛ ا نال  فاز تتراگو

شبه  1تقریباً  تتراگونالیته ست که یک فاز  شده ا شکیل  ت

 شود. مکعبی محسوب می

2 -CIF (Crystallographic Information File) 
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های مربوط به نمونه FE-SEMتصاوير  -2شکل 

(a)BCZT ( خالص وb)ZT0.025BCC  تف جوشی شده

 ساعت 4به مدت  C1350°در دمای 

 

 BCZTهای مربوط به نمونه FE-SEMتصاویر  2شکل      

کند. این تصاویر را با هم مقایسه می ZT0.025BCCخالص و 

ها تهیه این نمونه سطوح  پولیش و سونش حرارتی شده از

 %5/2شود با آلاییدن شده است. همان طور که مشاهده می

خالص  BCZT(( ساختار نسبت به bمولی سریا، )شکل )

 BCZTو ریزساختار در مقایسه با  شدهتر (( متراکمa)شکل )

 mµ14دانه از  است. میانگین اندازه نه ریز شدهخالص دا

 در نمونهµm5/1خالص به حدود  BCZTبرای 

ZT0.025BCCe  .های بر پایه تیتانات کدر سرامیکاهش یافت

ها و زساختار شدیداً به ماهیت آلایندهباریم، اندازه دانه و ری

اعث ایجاد ب ،های دهندهباشد. آلایندهها وابسته میغلظت آن

و  هوانگشوند و بر اساس نتایج کاتیونی میجاهای خالی 

فزایش باعث ا ،های دهندهمقادیر کم آلاینده [13]همکاران 

تر ناخالص دهنده، های بیشاندازه دانه شده و در غلظت

جاهای خالی، اندازه دانه بواسطه مکانیزم جبران بار بوسیله 

یابد. در این تحقیق نیز افزودن مقدار قابل توجه کاهش می

باعث ریزدانه شدن ساختار  ،سریا ضمن تغییر ساختار بلوری

BCZT .ها با افزودن سریا افزایش چگالی نمونه شده است

خالص به مقدار  BCZTبرای  3g/cm32/5یافت و از مقدار 
3g/cm52/5   برایZT0.025BCCe [14]رسید. 

نمودارهای تغییرات نفوذپذیری دی الکتریک  3شتتکل      

نه ما برای نمو های  ZT0.025BCCeهای با د ما تف در د

                                                           
1 -Hao 

فرکتتانس  در بتتازه C1450°و  1400، 1350 جوشتتتی

MHz1-Hz100 شان می شاهده را ن دهد. همان طور که م

شتتود، دمای کوری به نزدیکی دمای محیط انتقال یافته می

دمایی اثری از ستایر گذارهای فازی مشتاهده  و در این بازه

 شود. نمی

قدار نفوذپذیری اگرچه از ترکیب       نه م  BCZTبیشتتتی

ولی چون دمای کوری در دمای محیط تر استت؛ خالص کم

واقع شتتتده استتتت، ثابت دی الکتریک این ماده در دمای 

سیار بیش شد. خالص می BCZTتر از محیط ب  طبق گفتهبا

تر کاهش دمای کوری به تنش بیش [15]و همکاران  1هائو

که در اثر استحاله  شودهای ریزدانه نسبت داده میدر نمونه

به وجود می به فروالکتریک  پاراالکتریک  فاز  یدفازی از  . آ

ساختاری و اعوجاج ه تحولات تغییرات دمای کوری عمدتاً ب

باشتتد و هر عاملی که بلوری پروستتکایت مربوط می شتتبکه

کم  ، باعثدر ستتاختار تتراگونال را کاهش دهد c/aنستتبت 

شود و افزایش تتراگونالیته با افزایش شدن دمای کوری می

شد. این تغییرات در تتراگونالیته با دمای کوری همراه می با

یا با ریز شتتتدن قابل یت و های غیر هم ظرفآلاییدن یون

تف با افزایش دمای شتتتود. ها ایجاد میدانه اندازه ملاحظه

بیشتتینه مقدار ثابت دی الکتریک در هر ستته دما  جوشتتی

در دمای اتاق با افزایش  εولی مقدار  ؛باشتتدتقریباً برابر می

شده  تف جوشی افزایش یافت و در نمونه تف جوشیدمای 

تگی علاوه، وابستتهید. ببه بیشتتینه رستت C1400°در دمای 

 C10°واهلشتتگری حدود  فرکانستتی قابل ملاحظه و درجه

کند. ها را تایید میوجود رفتار واهلشتتتگری در این ترکیب

های این رفتار به خوبی با نتایج گزارش شتتتده برای ترکیب

3)Ox-1TixBa(Ce طه کوری. [17, 16]خوانی داردهم -راب

شده که  صلاح  سط اوچینو و ناموراوایس ا برای  [18] 2تو

یا واهلشتتتگر  مال  یک نر یک فروالکتر تار نفوذی  یان رف ب

 پیشنهاد شده است، به صورت زیر است:

𝟏

𝛆
−

𝟏

𝛆𝐦
=

(𝐓−𝐓𝐦)
𝛄

𝐂𝟏
          T>Tm          

(4)  

به ترتیب دمای بیشینه نفوذپذیری  Cو  mTکه دراین رابطه 

بیانگر یک  γ=1باشند. در حالی که وایس می-و ثابت کوری

2-Uchino & Namura 
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وایس تبعیت -گذار فازی تیز است که از قانون کوری

کند، برای یک گذار فازی بسیار نفوذی با انحراف زیاد از می

  است. γ=2وایس، -وریقانون ک

        نمودارهتتتتای تغییتتتترات لگتتتتاریتم d-3شتتتتکل      

)mɛ/1-ɛ/1( ( بتتتتر حستتتتب لگتتتتاریتمmT-T بتتتتترای )

در دماهتتتای تتتتف جوشتتتی  ZT0.025BCCeهای نمونتتته

 دهد. مختلف را نشان می

 

 

 

 

 
نمودارهای تغییرات نفوذپذيری دی الکتريک با  -3 شکل

در دماهای تف جوشی  ZT0.025BCCe یدما برای نمونه

( نمودار dو ) C1450°( cو ) 1350( ،b )1400( aمختلف، )

برای  mT-ln(T(بر حسب  )mε/1-ε/1ln(تغییرات 

که با  γ. داخل شکل مقادير ZT0.025BCCeهای نمونه

استفاده از شیب خطوط بدست آمده اند نشان داده شده 

رکانس ( افزايش فc( تا )aاند )جهت پیکان ها در اشکال )

 را نشان می دهد(.

 

 γمقدار عتددی بته دستت آمتده بترای تتوان بحرانتی      

باشتتد کتته بتته ختتوبی بتتا رفتتتار می 8/1-95/1ی در بتتازه

ختتتوانی دارد. رفتتتتار هم ε-Tواهلشتتتگری نمودارهتتتای 

 °Cدر دمتتتتای  ZT0.025BCCeی واهلشتتتتگری نمونتتتته

بتتتا  O0.2Ce0.8Ba(Ti(3مشتتتابه رفتتتتار ترکیتتتب  1450

ی و درجتتته γ=2متتتولی ستتتریا و مقتتتادیر  %20مقتتتدار 

. گتتروه دیگتتری [16]باشتتد می relTΔ=10°واهلشتتگری 

 O0.2Ce0.8Ba(Ti(3بتتترای ترکیتتتب  γ=95/1نیتتتز مقتتتدار 

 .[17]گزارش کردند 

( تغییتتترات قطتتتبش و c-a) 4دارهتتتای شتتتکل نمو     

های آلاییتتده کتترنش بتتا میتتدان الکتریکتتی بتترای نمونتته

-دهنتتد. همتتانرا نشتتان می 2CeOمتتولی  %5/2شتتده بتتا 

ها از هیستترزیس ایتن نمونته ،شتودکه مشتاهده می گونه

قطتتتبش و کتتترنش کتتتوچکی )ختتتواص فروالکتریتتتک 

ختتتالص( برخوردارنتتتد و همتتتین  BCZTتر از ضتتتعیف

هتتا را بتترای کتتاربرد الکتتتروتنگش باریتتک، آنهای حلقتته

 سازد.مستعد می
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نمودارهای تغییرات قطبش و کرنش با میدان  -4 شکل

در دماهای تف  ZT0.025BCCeی الکتريکی برای نمونه

 C1450°(cو ) 1350( ،b)1400(aجوشی مختلف، )

 
  

                                                           
1- Jiao 

ریزدانه به علت داشتن حجم  ZT0.025BCCeهای نمونه     

ای که از نظر خواص فروالکتریک ی از مناطق مرزدانهزیاد

غیر فعال هستند، خواص فروالکتریک و پیزوالکتریک 

دهند. طبق نتایج به دست آمده تری از خود نشان میضعیف

 BCZT های سریم وارد شبکه، یونXRDاز الگوهای 

با  4Ce+ظرفیت یون شوند و به علت تفاوت شعاع یونی و می

، در مقادیر زیاد سریم نظم بلند Bو  Aهای مکان کاتیون

گیرد. این بی نظمی برد فروالکتریک تحت تاثیر قرار می

 ، منجر به کاهش تقارن شبکههاناشی از جانشینی یون

خالص  BCZTتر ساختار در مقایسه با بلوری و اعوجاج کم

باعث ایجاد رفتار  ،شود. تغییرات ساختاری حاصل شدهمی

شود که در مبحث خواص دی نفوذی و واهلشگری می

های علاوه در نمونههالکتریک به طور کامل به آن اشاره شد. ب

و عدم وجود  180°های ریزدانه به علت حضور سامان

انرژی سیستم افزایش یافته است و  90°های دیواره

ک این فروالکتری باعث تضعیف خواص ،های ناشی از آنتنش

و همکاران قطبش باقی  1. ژیائو[19, 15]شودها مینمونه

 را به Zrبا افزایش مقدار  BCZTتر ترکیب ی کوچکمانده

های دار یونمختلفی از جمله کاهش جابجائی جهتعوامل 
+4Ti های اکسیژن با وارد شدن در مرکز هشت وجهی

پروسکایت  ، و تغییرات ساختاری در شبکه4Zr+های یون

BCZT ساختاری  . با این حال، مطالعات[10]نسبت دادند

 BCCeZTهای شبکه تر اعوجاجبیشتری برای بررسی دقیق

 باشد.لازم می

با داشتن مقادیر  Ԛضریب الکتروتنگش  در این پژوهش،     

و ضریب میدانی  2PԚ=S( از فرمول P( و قطبش )Sکرنش )

2 ( با استفاده از رابطه33Mالکتروتنگش )
33ε33Ԛ=33M 

و مقدار ثابت  Ԛای ضریب نابراین اگر مادهبگردید. محاسبه 

دی الکتریک بزرگی در دمای محیط داشته باشد، ضریب 

هایی که الکتریکآن بزرگ خواهد بود. دی Mالکتروتنگش 

ها در نزدیکی دمای محیط واقع شده است، دمای کوری آن

ثوابت دی الکتریک بزرگی در دمای اتاق خواهند داشت و 

روتنگش خواهند بود. کاندیدای خوبی برای کاربردهای الکت

  یا S-Pهای ضریب الکتروتنگش از منحنی  برای محاسبه
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2P-S مشاهده  5شکل که در گونه شود. هماناستفاده می

تجربی در  هایدادهشود، در حالت اول بعد از قرار دادن می

معادل با ضریب الکتروتنگش  2، ضریب درجه 2تابع درجه 

استفاده شود، شیب خط  Pاست و در حالتی که از توان دوم 

 رسم شده برابر با ضریب الکتروتنگش است.

 

 

 

 

نمودارهای تغییرات کرنش با قطبش مربوط به  -5شکل

. از C°1450در دمای تف جوشی  ZT0.025BCCeی نمونه

 Qی ضريب الکتروتنگش اين نمودارها برای محاسبه

 استفاده شده است
 

دمایی مناسب برای کاربرد  برای به دست آوردن بازه      

فروالکتریک های خواص الکتروتنگش لازم است اندازه گیری

پاراالکتریک انجام شود -دمایی گذارهای فروالکتریک در بازه

و برای درک بهتر رفتار الکتروتنگش، سهم کرنش القایی 

رفتار  6پیزوالکتریک از الکتروتنگش جدا شود. در شکل 

شده در دمای  تف جوشی ZT0.025BCCe هالکتروتنگش نمون

°C 1450 دمایی  در محدوده°C105-25 شده  بررسی

شود،  مقادیر ( مشاهده میa) 6که در شکل  گونههماناست. 

 دو قطبی و پسماند در کل محدوده قطبش تک قطبی و

 یابد.دمایی با افزایش دما، کاهش می
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ی نمودارهای مربوط به رفتار الکتروتنگش نمونه -6 شکل

ZT0.025BCCe  تف جوشی شده در دمایC°1450 ،

(a تغییرات) ،قطبش تک قطبی، دو قطبی و پسماند

(b ،تغییرات کرنش تک قطبی، دوقطبی و پسماند)

(c ضرايب الکتروتنگش محاسبه شده از قطبش و کرنش)

(سهم الکتروتنگش محاسبه dتک قطبی و دوقطبی و )

ی شده با استفاده از مقادير قطبش و کرنش در محدوده

 C105-25°دمايی 

 

دمای کوری این ترکیب در دمای که با توجه به این       

پارا الکتریک  ها در ناحیهگیری، تمام اندازهمحیط قرار دارد

انجام شده است و حتی در دماهای بالاتر از دمای کوری نیز 

های شود که تنها در میدانباشد. گفته میصفر نمی rPمقدار 

و  [20]شودصفر می rPمقدار  CEتر از الکتریکی کوچک

، انجام شده kV/mm3های ها در میدانگیریچون این اندازه

صفر نشده  rPار نیز مقد CTتر از است، حتی در دماهای بیش

شود، مقادیر ( مشاهده میb) 6چه در شکل است. چنان

باشند قطبی بسیار به هم نزدیک می کرنش تک قطبی و دو

یابد. مقدار کرنش و با افزایش دما هر دو پارامتر کاهش می

باشد و این امر دمایی تقریباً صفر می پسماند نیز در کل بازه

دمایی سهم اثر  این بازهاین است که در  دهندهنشان

باشد و تمام پیزوالکتریک در ایجاد کرنش تقریباً صفر می

(، مقادیر c) 6کرنش ناشی از اثر الکتروتنگش است. در شکل 

 ضرایب الکتروتنگش به دست آمده از کرنش و قطبش

دمایی مقایسه شده  قطبی و دوقطبی در کل محدودهتک

                                                           
1- Park 

، در این نمونه ]14[ خالص BCZTهای است. بر خلاف نمونه

ضرایب الکتروتنگش به دست آمده از هر دو نوع قطبش و 

دمای  با هم برابر است و در کل محدودهکرنش تقریباً 

 گیری نیز از نوسانات کمی برخوردار هستند.اندازه

مقادیر قطبش  CTکه در دماهای بالاتر از با توجه به این     

باشد، پارامترهای کرنش و قطبش و کرنش پسماند ناچیز می

قطبی و دوقطبی تقریباً از مقادیر یکسانی در دو حالت تک

، [21]و همکاران 1پارکی طبق گفته باشند.برخوردار می

میدان الکتریکی نشان  ازقطبش القایی پس از اعمال میدان، 

ساختار پروسکایت  Bهای مکان جایی اتممیزان جابه دهنده

3ABO باشد و کرنش القایی از میشان از حالت تعادلی

بلوری تحت میدان الکتریکی  زان اعوجاج شبکهمیدان می

دهد. با کاهش دما از دمای کوری، به اعمالی را نشان می

، طول ممان Bتر شدن فضای در اختیار اتم علت کوچک

دوقطبی کاهش یافته، به ازای مقدار ثابت بار الکتریکی 

یابد. از طرف دیگر، برای کاهش می uniPمقدار بردار قطبش 

ن الکتریکی، کرنش ناشی از حفظ قطبش به ازای واحد میدا

ظار تان . به همین دلیل[21]شودتر می( بزرگuniSمیدان )

 uniQبا کاهش دما از دمای کوری، مقدار ضریب  داریم

( سهم الکتروتنگش در قطبش و d) 6شکل  .یابدافزایش 

دمایی نشان  را در کل محدودهاز میدان کرنش القایی 

 شود، در کل محدودهگونه که مشاهده میدهد. همانمی

از قطبش و کرنش القایی به  %100تا  90دمایی در حدود 

که شود. با توجه به اینسبت داده میاثر الکتروتنگش ن

از رفتار واهلشگری نیز برخوردار  ZT0.025BCCeترکیب 

های واهلشگر به علت حضور مناطق باشد، در فروالکتریکمی

 2ها(، قطبش کل در نزدیکی دمای برنزPNRنانویی قطبی )

)دمایی که در آن در یک ماده فروالکتریک که قبلاً در حالت 

( شودایجاد می مناطق نانویی قطبی ،پارا الکتریک بوده است

اما پارامترهایی که با توان دوم قطبش در  باشد؛صفر می

ارتباط هستند، از جمله الکتروتنگش، از مقدار قابل توجهی 

اسبه شده برای مقادیر ضرایب الکتروتنگش مح برخوردارند. 

مختلف در  تف جوشیدر دماهای  ZT0.025BCCeهای نمونه

 نشان داده شده است. 1جدول 
 

2 -Burns Temperature (Tb) 
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 تف جوشی شده در دماهای مختلف ZT0.025BCCeهای اطلاعات مربوط به ضرايب الکتروتنگش دمای اتاق نمونه -1 جدول

)16-(×10 33M 
)2/V4m( 

0ε/33ε Ԛ33 

 (m4/C2) 
دمای تف جوشی 

(°C) 

9/2 150±8100 09/0±056/0 1350 

2/3 220±8400 011/0±058/0 1400 

4/3 175±8344 01/0±063/0 1450 

 تف جوشی به دست آمده برای نمونه Qضرایب الکتروتنگش 

, 5]تر استمقالات بیشاز سایر  C1450°شده در دمای 

باشد. این گیرتر میچشم Mاما افزایش ضریب  ؛[22-25

افزایش خواص به کاهش دمای کوری و مجاورت آن با دمای 

و همکاران، مقدار لی طبق گزارش باشد. اتاق مربوط می

باشد می BCZT،         2C/4m 045/0برای ترکیب  Ԛضریب 

برای ترکیب  2C/4m063/0و در این تحقیق ضریب 

ZT0.025BCCe که دمای کوری به دست آمد. با توجه به این

( و C°24=CTاین ترکیب در دمای محیط واقع شده است )

بدست  9000مقدار ثابت دی الکتریک در این دما حدود 

 2V/2m10-16×4/3               به بزرگی 33Mآمده، ضریب 

 که بیش از دو برابر مقدار به دست آمده توسط شدحاصل 

 3Fe+اتمی  %2آلاییده با  BCZTو همکاران برای  لی

طبق مطالعات انجام شده، (. 2V/2m10-16×5/1باشد )می

با افزایش نظم  Qهای واهلشگر ضریب در فروالکتریک

جا که آن اما از ؛[26]یابدافزایش می Bهای مکان کاتیون

در  Bهای مکان میزان نظم کاتیون ی دربارهاطلاعات زیاد

های در مقایسه با سایر فروالکتریک BCZTهای ترکیب

پروسکایت وجود ندارد، دلیل افزایش خواص الکتروتنگش را 

ساختار  Bهای مکان توان لزوماً به افزایش نظم کاتیوننمی

ها نسبت داد.پروسکایت در این ترکیب

 M33 (×10-16) مرجع

(m2/V2) 

ε33/ɛ0 
Ԛ33 

(m4/C2) 

 ترکیب

3/0 این کار  2900 046/0  BCZT (50/50) 

4/3 این کار  8344 063/0  BBCCe0.025ZT 

[5] 32/0  3000 045/0  BCZT (50/50) 

[5] 5/1  7000 039/0  2 at% Fe - BCZT 

[22] 34/0  2992 043/0  BCZT+Bi1 

[25] 33/0  3330 034/0  KNN-0.15 STO 

[23] 

19/0~  

1000

~ 

024/0-

02/0  

Doped BNBT6 

[24] - - 028/0  Doped BNBT7 

های با ساير ترکیب ZT0.025BCCeمقايسه ضرايب الکتروتنگش اندازه گیری شده در دمای اتاق مربوط  به ترکیب  -2جدول 

پیزوالکتريک
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بنابراین مطالعات بیشتری برای بررسی منشأ      

با توجه به این  باشد.الکتروتنگش در این مواد مورد نیاز می

  در بازه PZTکه ضرایب الکتروتنگش ترکیب 
2C/4m025/018-0/0 ضرایب  و [5] گزارش شده است

از  ZT0.025BCCeترکیب الکتروتنگش به دست آمده برای 

تر دار و بدون سرب بزرگهای سربسایر پیزوسرامیک

تواند کاندیدای مناسبی برای می باشد، این نمونهمی

 باشد. کاربردهای الکتروتنگش

 

 نتیجه گیری

های بدون سرب در این پژوهش پیزوسرامیک     

ZT)x(BCCe 3)O0.9Ti.10](Zr2x/Cex-1)0.15Ca0.85[(Ba  با

 ها سنتز شدند. اثر آلایندهمیکاستفاده از روش متداول سرا

سریا بر ریزساختار، خواص فروالکتریک و رفتار الکتروتنگش 

با استفاده شد. بررسی ساختار فازها  ها مطالعهاین سرامیک

پروسکایت خالص بدون  ، وجود فازX از آنالیز پراش اشعه

هیچ گونه فاز ثانویه را تایید کرد. با بررسی وابستگی دمایی 

ضرایب  کرنش القایی از میدان و محاسبه قطبش و

الکتروتنگش، سهم کرنش پیزوالکتریک از کرنش القایی از 

بر اساس نتایج بدست آمده، ترکیب  .الکتروتنگش جدا شد

ZT0.025BCCe شده در دمای  تف جوشیC°1450  یک

واهلشگر بوده و دمای کوری این ترکیب تا فروالکتریک 

نزدیکی دمای اتاق کاهش یافته است. این ترکیب با دارا 

      و 2C/4m 063/0=33Qبودن ضرایب الکتروتنگش 
2V/2m10-16×4/3 =33M های مشابه که از بسیاری از ترکیب

 های پایهی برای جایگزینی ترکیبخوب گزینهباشد، بالاتر می

علاوه، با بررسی وابستگی دمایی کرنش و هباشد. بسرب می

از  %90قطبش القایی از میدان مشخص شد که بیش از 

ثر الکتروتنگش بوده و در سهم کرنش القایی مربوط به ا

ضرایب الکتروتنگش تقریباً  C105-25°دمایی  محدوده

 باشند.مستقل از دما می

 

 تصدیق

     بخشتتتی از تز دکترا تحت عنوان تحقیقاتی پروژه این     

میتتک بتتدون ستتترب " یزوستتترا پ کیتتب  تر                         اصتتتلاح 

3)Oy-1Tiy)(ZrxCax-1(Ba  ند یل فرای تف به منظور تستتته

به طور  باشتتتدمی "و بهبود خواص الکتریکی جوشتتتی و 

 کرج )با شتتتماره انرژی و مواد پژوهشتتتگاه در مشتتتترک

آلمان  1( و دانشگاه صنعتی دارم اشتات481392053گرنت

  انجام شده است. (SFB 595)در پروژه 
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