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چکیده
درصـد  6/0و 3/0، 2/0، 1/0، 0بـدین منظـور مقـادیر    . در این تحقیق، اثر افزودن اکسید نایوبیم نانومتري بر خواص الکتریکی تیتانـات بـاریم بررسـی شـد    

تهیـه شـده و   C1300˚و 1200، 1100اي، قطعـاتی در دماهـاي   مولی اکسید نایوبیم به تیتانات باریم اضافه شده و با استفاده از روش پخت پلاسماي جرقه
نتـایج الگـوي   . یابی قرار گرفتمورد ارزLCR-meter، میکروسکوپ الکترونی روبشی و دستگاه Xهاي آن توسط الگوي پراش پرتو در نهایت ویژگی

شـود کـه بـا    دهد و همچنین در تصاویر میکروسکوپ الکترونی دیده میهیچ گونه تجزیه فازهاي اولیه و تشکیل فازهاي جدید را نشان نمیXپراش پرتو 
درصـد مـولی   0/ 3دهد که نمونـه حـاوي   یج نشان میعلاوه بر این، نتا. هاي تیتانات باریم روند کاهشی داردافزایش درصد مولی اکسید نایوبیم، اندازه دانه

5/0اسـت و نمونـه حـاوي   6300الکتریک آن است و همچنین ثابت دي%) 5/99(داراي بیشترین چگالی C1300˚از اکسید نایوبیم پخت شده در دماي
.را داردPTCR، داراي بهترین خواصC1100˚درصد مولی اکسید نایوبیم پخت شده در دماي 

.PTCRالکتریک، اي، ثابت ديتیتانات باریم، پلاسماي جرقه: هاي کلیدياژهو

مقدمه-1

الکتریکـی  داراي خـواص دي ) BT:BaTiO3(تیتانات باریم 
)3500ε= (  و پیزو الکتریکـی)pC/N190 (  در . عـالی اسـت

هـاي  نتیجه از تیتانات باریم در کاربردهاي متنوعی مثل خازن
هـاي  ایـن، تـلاش  عـلاوه بـر  . ]2،1[شود چند لایه استفاده می

اي براي بهبود خواص آن بـه عنـوان یـک سـرامیک     وقفهبی
در تیتانــات بــاریم . وجــود داردپیزوالکتریــک بــدون ســرب

میکرونی، گـذردهی نسـبی بـا کـاهش سـایز ذرات افـزایش      
به حـداکثر مقـدار   ) μm1(و در حدود یک میکرون یابد می

ــی ــی  . ]3[رســد خــود م ــدار گــذردهی الکتریک ــترین مق بیش
هــاي گــزارش شــده بــراي تیتانــات بــاریم کــه توســط روش 

قـرار  4000-6000معمولی پخـت شـده اسـت، در محـدوده     
نـاوا و همکـارانش بـا    -با این وجـود، اخیـرا والـدز   . ]3[دارد 

اي قطعـات تیتانـات   پلاسـماي جرقـه  استفاده از روش پخـت  
گـذردهی الکتریکـی  کـه  ساختند) nm250(باریم نانومتري 
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مـس  - الکتریکی چون تیتانات کلسیمديهاي در سرامیکآن 
)CaCu3Ti4O12(]5[ ،BT0.95La0.05TiO3-x]6[ ــت ، کامپوزیـ

BT-Ni]7[ وBa(Zr0.2Ti0.8)O3-CNTs]8[ ترتیب باکه به
اي پخــت هـاي پخـت معمـولی و روش پلاسـماي جرقـه     روش
چنـین گـذردهی بزرگــی بـا نــام    . انــدانـد، گــزارش شـده  شـده 

مقادیر گذردهی 1در جدول . شودعظیم شناخته میگذردهی 
الکتریک مختلف حاوي تیتانات باریم هاي ديعظیم سرامیک

در .آوري شـده اسـت  آمده توسط دیگر محققان جمـع بدست
اي، هاي پخت سـریع مثـل روش پخـت پلاسـماي جرقـه     روش

حین پخت، باعث تجمـع جاهـاي خـالی    ) خلا(اتمسفر احیایی
در ) غیـره الکتـرون، حفـره و  (هاي بـار املاکسیژنی و دیگر ح

شــود، بنــابراین منجــر بــه پلاریزاســیون ســطح  هــا مــیمرزدانــه
هاي پخت مشترك شده و گذردهی الکتریکی را در سرامیک

همچنین در این روش بـه علـت اینکـه    . ]4[دهد شده بهبود می
اي سبب افزایش دمـاي  قطعه تحت فشار بوده و پلاسماي جرقه

شود، قطعه در مـدت زمـان انـدك    میC10000˚ها تا مرزدانه
طریـق از رشـد ذرات تیتانـات بـاریم تـا      پخت شـده و بـه ایـن   

یـــک مزیـــت مهـــم .]11[شـــود جلـــوگیري مـــیحـــدودي 
به است کهچون تیتانات باریم این هاي فروالکتریکسرامیک

ترکیـب و ریزسـاختار   توان خواص آنها را با تنظـیم راحتی می

هـاي جانشـین   اضافه و جـایگزین کـردن کـاتیون   . اصلاح کرد
:تواند تاثیرات زیر را داشته باشدمی
تغییر دماي کوري و دیگر دماهاي انتقالی- 
دن حرکت دیوار سامان الکتریکیمحدود کر- 
یجاد فازهاي ثانویه یا غیریکنواختی ترکیبیا- 
هاکنترل اندازه بلورك- 
.]12[کنترل میزان اکسیژن و ظرفیت یون تیتانیم- 

ت بـالاتر، در  هاي جایگزین شونده با ظرفی ـهنگامی که کاتیون
بـه  +La3شـوند، مـثلا   کاتیونی افزوده مـی % 3/0مقادیر بیش از 

ــاي  ــا +Ba2ج ــاي +Nb5ی ــه ج ــور  +Ti4ب ــد بل ــولا از رش ، معم
این امر باعث افزایش گذردهی الکتریکی . کنندجلوگیري می

همچنین انـدازه ذرات بلـور   . ]12[شود در زیر دماي کوري می
بنـابراین جـایگزینی کـاتیون بـا     . شودبا شرایط پخت کنترل می

ظرفیــت بــالاتر و همچنــین اســتفاده از روش پخــت پلاســماي  
تواند تاثیر بسـزایی بـر کنتـرل رشـد     طور همزمان، میاي بجرقه

تنها تحقیق صـورت گرفتـه در ایـن رابطـه،     . ذرات داشته باشند
صورت گرفته که از اکسـید  ]6[توسط گولمنت و همکارانش 

در ایـن حالـت   . لانتالوم به عنوان افزودنی اسـتفاده شـده اسـت   
ــاریم شــده اســت   ــون ب ــالوم جــایگزین ی ــون لانت ــرات . ی تغیی

جایی یون بر حسب دما به علت جابBTگذردهی الکتریکی 

.الکتریک مختلف حاوي تیتانات باریمهاي ديمقادیر گذردهی عظیم سرامیک:1جدول 

زمان)/℃(دماي پختروش پختماده
ت تلفا/گذردهی

)1kHz.RT(
مرجع

BT
SPS1050/3104،1/0دقیقه

ناوا و - ولدز
]4[همکاران 

BT0.95La0.05TiO3-x
SPS1050/31/0-7/0، 106دقیقه

فریچ و -گولمنت
]6[همکاران 

BT-Ni
PS

)i (500/2،ساعت
)ii (1300/2ساعت

104×7 ،05/0
)kHz10(

پچارومن و 
]7[همکاران

CaCu3Ti4O12
PS1200-1000/201/0، 2/1×104ساعت

سوبرامانیان و 
]5[همکاران 

Ba(Zr0.2Ti0.8)O3-CNT
SPS1350/1دقیقه

105×1/6 ،074/0
)°C50(

]9[وو و همکاران 

BT
MWS1320/30901/6، 0/3×105دقیقه

هیوسکوهان و 
]10[همکاران 
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یون نـایوبیم  . ، بزرگ استBTتیتانیم درون شبکه کریستالی 
شده در مکـان یـون تیتـانیم، چـون نسـبت بـه یـون        جایگزین 

بـر  BTتر است، تغییرات گذردهی الکتریکـی  تیتانیم سنگین
.]6[دهد حسب دما را کاهش می

الکتریکی یک ماده کاملا تحت تاثیر چگالی هاي ديویژگی
هاي تیتانات بـاریم دوپ شـده بـا    بنابراین در نمونه. آن است

ــایوبیم، انتظــار مــی  ــن ــاریم کــه داراي ســاختار  رود تیتان ات ب
تشـکیل شـده   BO6وجهی هـاي  پروسکایت است و از هشت

در امتـداد محـور عمـودي    در این ساختار، یون تیتانیم. است
دقیقـا در  در دماي محیط یون تیتانیم. هشت وجهی قرار دارد

شـود  مرکز این هشت وجهی نیست و بدین طریق سـبب مـی  
هاي مثبـت  صل از بار یونکه برآیند بارهاي مثبت و منفی حا

و منفی بر روي هـم قـرار نگرفتـه و تیتانـات بـاریم در دمـاي       
به علت دارا بودن دایپل ذاتی . محیط داراي دایپل ذاتی باشد

الکتریکی و قابلیت پلایزاسیون آن، تیتانات باریم از ثابت دي
بـا افـزایش دمـا، بـه علـت افـزایش       . بالایی برخـوردار اسـت  

لیت پلاریزاسـیون تیتانـات بـاریم افـزایش     تحرکات اتمی، قاب
الکتریـک هـم   یابـد، ثابـت دي  یافته و هر چه دما افزایش می

اما در دمایی منتسب به دماي کوري، از نظـر  . یابدافزایش می
تمایل دارد که دقیقا در مرکـز هشـت  انرژیتیکی، یون تیتانیم

ــی ــاي وجه ــرد BO6ه ــرار گی ــاختار از  . ق ــت س ــن حال در ای
نال به مکعبی تبـدیل شـده و برآینـد بارهـاي مثبـت و      تتراگو

هاي مثبت و منفی دقیقا بـر روي هـم   منفی حاصل از بار یون
هاي آن از بین رفته و بدین ترتیب تیتانات قرار گرفته و دایپل

باریم خاصیت فروالکتریکی خود را از دست داده و به یـک  
تریـک آن  الکبنابراین ثابت دي. شودپارا الکتریک تبدیل می

ظرفیتـی اسـت کـه    5نایوبیم عنصري . کندبه یکباره افت می
تواند وارد ساختار کریسـتالی پروسـکایت تیتانـات بـاریم     می

یـون  . را در سـاختار اشـغال کنـد   شده و مواضع یـون تیتـانیم  
بــوده و تــري نســبت بــه یــون تیتــانیمنــایوبیم، یــونی ســنگین

تواند تا براین میبنا. تحرکات اتمی کمتري نسبت به آن دارد
حدودي از استحاله تتراگونال به کیوبیک جلوگیري کرده و 

دمـاي انجــام اسـتحاله را افــزایش داده و محـدوده کــاربردي    
.قطعات تیتانات باریم را افزایش دهد

هـاي  هـادي نیمـه پدیده مقاومت بـا ضـریب دمـایی مثبـت در     
تیتانـات بـاریم  . دوپ شده تیتانات باریم مشاهده شـده اسـت  

اما بعد از دوپ کـردن عناصـر   . معمول یک عایق استبطور
ــده ســه ظرفیتــی مثــل     +Ba2کــه جانشــین  La ،Sb ،Yدهن

کـه  Taو Nbشوند یـا عناصـر دهنـده پـنج ظرفیتـی مثـل       می
شود تبدیل میهادينیمهشوند، به یک می+Ti4جانشین یون 

1رفتار غیرعادي تیتانـات بـاریم دوپ شـده در شـکل    . ]13[
هاي جـایگزین بـا   در حالتی که کاتیون. نشان داده شده است

درصد کاتیونی افزوده شود،3/0هاي بالاتر، کمتر از ظرفیت
. کندتبدیل میهادينیمهباریم را از یک عایق به یک تیتانیم

ي هر چه اختلاف مقاومـت در دمـاي محـیط بـا دمـاي کـور      
بالاتري PTCRبیشتر باشد، آن قطعه ساخته شده از خاصیت 

بــرخلاف قطعــه ســاخته شــده بــا خاصــیت .برخــوردار اســت
الکتریک که نیاز به دانسیته بالا و کنترل رشد دانه مد نظر دي
بـا  PTCRباشد، در قطعات ساخته شـده جهـت خاصـیت    می

هـادي نیمههاي جایگزین در ابتدا به دنبال مقادیر کم کاتیون
کردن قطعه و در ادامه رسیدن به ساختار متخلخل و رشد دانه 

.]13[باشیم می

دما یک - تمرفتار معمول مقاو: 1شکل 
PTCR13[تیتانات باریم بر پایه[.
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در تیتانـات PTCRتـرین مـدل بـراي بیـان رفتـار      قابل پـذیرش 
اسـت جـانکر  - باریم دوپ شده با عناصر دهنده، مدل هیوانگ

تعمـیم  ]14[و توسـط جـانکر   ]13[که توسط هیوانـگ مطـرح   
کنــد کــه یــک لایــه دو بعــدي ایــن مــدل بیــان مــی. داده شــد

هـاي  هـاي الکترونـی، بـه عنـوان مثـال حالـت      از تله) مضاعف(
هاي تیتانات بـاریم وجـود دارد کـه    پذیرنده، در امتداد مرزدانه

سـد  . دهـد خواص متفاوتی نسبت به فاز بالک از خود نشان می
د شـده در امتـداد   که لایه مضاعف الکترونی ایجـا οϕپتانسیل 

مرزدانه سبب به وجود آمدن آن شده است، به عنـوان گیرنـده   
عمل کرده و الکترون ها را از بالک دانه جذب کـرده و منجـر   

رابطـه  . شـود مـی bاي تهی از الکترون با ضخامت به ایجاد لایه
هاي بـه دام افتـاده در مرزدانـه و ضـخامت     بین دانسیته الکترون
.شودبیان می1با رابطه لایه تهی از الکترون

b = )1           (

Ndهــاي بــه دام افتــاده و غلظــت الکتــرونNSدر ایــن رابطــه، 

ایـن لایـه تهـی از الکتـرون سـبب      . هاي بار اسـت غلظت حامل
توصـیف  2وسـط رابطـه   شود کـه ت میοϕاي ایجاد سد مردانه

.شودمی

ϕ = )2               (

gbεضریب گذردهی خلاء و οεبار الکتریکی، eدر این رابطه 

مقاومـت ویـژه   . اي استضریب گذردهی نسبی مناطق مرزدانه
.ارتفاع سد پتانسیل وابسته استبه3توسط رابطه ρکلی 

ρ = exp ο )3(

از . ثابـت بـولتزمن اسـت   kفاکتور هندسی و Aدر این رابطه 
بـالاتر از  اسـت،  فروالکتریکآنجایی که تیتانات باریم یک 

-کورياز قانونεالکتریک آن دماي کوري آن، ثابت دي

.کندآمده است، تبعیت می4که در رابطهوایس

ε = )4(

با ترکیب . دماي مطلق استTثابت کوري و Cدر این رابطه، 
.دست یافت5توان به رابطه می3در رابطه 4و 2روابط 

ρ = 1 − )5(

در دماهاي بالاتر از دمـاي کـوري، زمـانی کـه تیتانـات بـاریم       
ــا الکتریــک خــود قــرار دارد، ضــریب  را دوپ شــده در فــاز پ

کنـد، وایس تبعیت مـی - گذردهی مرزدانه که از قانون کوري
.یابدبا افزایش دما، کاهش می

بنابراین سد پتانسیل متناظر با آن به همان نسبت افزایش یافتـه و  
3طبـق معادلـه   . شـود منجر به افزایش شدید مقاومت ویژه مـی 

. مقاومت ویژه به صورت نمایی بـه سـد پتانسـیل وابسـته اسـت     
هاي حبس شده در مرزدانه با افزایش دما همراه انرژي الکترون

هاي به زمانی که انرژي الکترون. یابدسد پتانسیل افزایش میبا 
ها شروع به رسد، این الکتروندام افتاده به انرژي تراز فرمی می

وοϕکنند و منجر به افت در افزایش جهش به باند هدایت می
ρهمچنــین ایــن . یابــدشــده و در نهایــت هــدایت افــزایش مــی

نفـی مقاومـت را هنگـام    تواند پدیده ضریب دمایی متئوري می
.در محدوده دمایی بالا توجیه کندعبور از نقطه 

PTCRتواند به درستی پدیـده  با این وجود، مدل هیوانگ نمی

ــد  ــه کن ــر از دمــاي کــوري توجی ــابراین . را در دماهــاي کمت بن
در دماهـاي  . با مدل خود بـه تکمیـل آن پرداخـت   ]14[جانکر 

کوري، تیتانات باریم هنـوز یـک فروالکتریـک   کمتر از دماي 
) پلاریـزه (است و هر بلور در جهـت محـور تتراگونـال قطبـی     

جهــت پلاریزاسـیون از یـک دانــه بـه دانـه دیگــر     . شـده اسـت  
گیـري  جاور هم داراي جهـت هاي مزیرا دانه. باشدمتفاوت می

ــتند     ــم هس ــه ه ــبت ب ــاوتی نس ــتالی متف ــن  . کریس ــابراین، ای بن
پلاریزاسیون یک بردار نرمال پلاریزاسیون کلی روي مرزدانه

کند که سبب تشکیل بار الکتریکی سطحی روي مرزایجاد می
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تواندبا این وجود، مدل هیوانگ نمی). 3شکل (شود ها میدانه
را در دماهاي کمتـر از دمـاي کـوري    PTCRبه درستی پدیده 

آن بـا مـدل خـود بـه تکمیـل      ]14[بنابراین جانکر . توجیه کند
در دماهاي کمتر از دماي کوري، تیتانات باریم هنوز . پرداخت

است و هر بلور در جهت محـور تتراگونـال   فروالکتریکیک 
جهت پلاریزاسیون از یک دانـه بـه   . شده است) پلاریزه(قطبی 

هـاي مجـاور هـم داراي    زیـرا دانـه  . باشددانه دیگر متفاوت می
از اینـرو،  . متفاوتی نسبت به هـم هسـتند  گیري کریستالیجهت

روي یـک بـردار نرمـال پلاریزاسـیون کلـی      این پلاریزاسـیون  
کند که سبب تشکیل بار الکتریکـی سـطحی   مرزدانه ایجاد می

در نواحی با بـار سـطحی   ). 3شکل (شود ها میبر روي مرزدانه
دهنـد،  اي را تشـکیل مـی  منـاطق مرزدانـه  % 50منفی، که تقریبا 

ع سد پتانسیل کاهش ، ارتفافروالکتریکبه طبیعت ماده وابسته
بنابراین منجر به از بین رفـتن  . رودطور کل از بین مییافته و یا ب

مسـلما در نـیم   . شـود مقاومت ویژه مرزدانـه در آن نـواحی مـی   
دیگر نواحی که داراي بـار الکتریکـی مثبـت هسـتند، پتانسـیل      

هاي بانـد هـدایت   رونبنابراین، چون الکت. تر خواهد بودبزرگ
سد پتانسـیل عبـور کننـد،    تمایل دارند که از مسیري با کمترین

.پس در این حالت کل ماده مقاومت کمی خواهد داشت
تیتانـات بـاریم دوپ شـده بـا عناصـر      PTCRهاي در سرامیک

جانکر بطور واضح تغییرات مقاومت - دهنده، مدل هیوانگ

جهت Pالکتریک در مرزدانه، هاي فروسامان: 3شکل 
.استPجزو نرمال PNپلاریزاسیون ذاتی و 

بـر اسـاس ایـن    . کنـد بیـان مـی  PTCRویژه با دما را در پدیده 
ــاثیر  PTCRمــدل، اثــر  ــا افــزایش ســد پتانســیل کــه تحــت ت ب

توسـط  ) هـاي یـونیزه شـده   از دهنده(هاي به دام افتاده الکترون
، ]d3]15هــا مثــل تعــدادي از عناصــر  انــواع و اقســام پذیرنــده

ــا جــاي خــالی ]16[گازهــایی کــه جــذب شــیمیایی شــده   و ی
ایــن ســدهاي پتانســیل . یابــدافــزایش مــی]17[کــاتیونی اســت 

بـا ایـن   . دهندمقاومت مرزدانه را نسبت به خود دانه افزایش می
توانـد مکـانیزم   طـور کامـل نمـی   جانکر ب- وجود مدل هیوانگ

هـاي مختلـف و بـه    را در اثر افزودن دوپنتPTCRتغییر رفتار 
هاي سـاخت فرآیندمقدار متفاوت را بیان کند و یا اثر تغییر در 

این باور وجـود دارد تیتانـات بـاریم    . را بر این رفتار شرح دهد

انرژي تراز فرمی،Efانرژي الکترون به دام افتاده، Esلایه مضاعف الکتریکی در مرزدانه،:2شکل 
Nsهاي به دام افتاده و غلظت الکترونb 14[عرض لایه تهی از الکترون است[.
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هاي دهنده، در ابتدا با افـزایش غلظـت دوپنـت،    حاوي دوپنت
کلی این رفتار به یـک مکـانیزم   بطور. یابدمقاومت کاهش می

شود که سبب ایجـاد ویژگـی   اصلاح الکتریکی نسبت داده می
با انتخاب یک یون سه ظرفیتـی  . ]17[شود میnنوع هادينیمه

)R3+ (   در شـبکه  6به عنوان دوپنت دهنده، با توجه بـه معادلـه ،
.شودهاي آزاد تولید میتیتانات باریم الکترون

2 × → ↑ +2 + 4 )6(

R O + 2Ba× → 2R + 2e + 2BaO + O ↑ )7 (

هـاي آزاد توسـط نقصـان اکسـیژن     ، الکترون6بر اساس معادله 
آیند کـه علـت آن پخـت در دمـاي بـالا و یـا وجـود        پدید می

تولیـد  7براساس معادلـه  . ]16[اتمسفر احیایی حین پخت است 
بـا یـون بـاریم همـراه     Rالکترون با جانشینی یـون سـه ظرفیتـی    

با این وجود، اگر یک شیفت بـه مکـانیزم جبـران یـونی     . است
هنـده  در مقـادیر بـالاي غلظـت د   ) جبران جاي خالی کاتیونی(

در این پدیـده بـه علـت عـدم تحـرك جـاي خـالی        . پدید آید
ایـن  . یابـد کاتیونی، مقاومت ویژه در دماي محیط افـزایش مـی  

، مطـرح شـد کـه    ]18[مدل اولین بار توسط جـانکر و هاوینگـا   
.شودمشاهده می9و 8معادلات مربوط به آن در معادلات 

2R O + 4Ba× + Ti× → 4R + V + TiO +4BaO )8(

R O + 3Ba× → 2R + V + 3BaO )9(

در ، جاهاي خالی بـاریم و یـا تیتـانیم   9و 8با توجه به معادلات 
ها پدید آمده و حـین پخـت از مرزدانـه بـه درون دانـه     مرزدانه

بـه علـت ایـن کـه سـرعت نفـوذ جاهـاي خـالی         . کندنفوذ می
ایـن پدیـده   ها و در دماي بالا بسیار کم اسـت، کاتیونی در دانه

اي بـا پروفایـل الکتریکـی غیرهمـوژن در     منجر به ایجاد نمونـه 
علـت وقـوع ایـن رفتـار وجـود جاهـاي خـالی        . شودها میدانه

هاي الکترون را ایفا کرده و منجر به کاتیونی است که نقش تله
.شودها میافزایش سد پتانسیل در مرزدانه

، بـا اسـتفاده از مطالعـات ریزسـاختاري     ]19[چن و همکارانش 
تیتانات باریم حاوي مقدار زیاد دوپنت دهنده، توسط دسـتگاه  

، ایـن چنـین اسـتنباط    )TEM(میکروسکوپ الکترونی عبوري 
تیتـانیم هـاي  اند که عیوب ناشـی از جـاي خـالی کـاتیون    کرده

ارجحیـت  . هاي باریم هسـتند تر از عیوب کاتیونبسیار مطلوب
سـازي اتمـی هـم تاییـد شـده      وسیله شـبیه بجاهاي خالی تیتانیم

دهد انـرژي تشـکیل آنهـا از انـرژي تشـکیل      است که نشان می
.]20[جاهاي خالی باریمی کمتر است 

تواننـد بـا   مـی 8و 7هاي کند که واکنش، بیان می]21[اسمیث 
یک واکنش تبادلی همراه باشند که در آن اگر اکسیژن اضافی 

هـا  خارج شود، بار الکتریکـی مراکـز دهنـده توسـط الکتـرون     
.شودجبران می

TiO + V ↔ Ti× + O ↑ +4e )10(

ان الکترون در شرایط احیایی حـین پخـت   واضح است که جبر
در حـالی کـه   . آید که ناشی از فقدان اکسـیژن اسـت  پدید می

بــه وجــود Tiجبــران یــونی کــه توســط تولیــد جاهــاي خــالی 
این تئوري به خوبی . آیدآید، در اتمسفر اکسیدي پدید میمی

مشاهدات مربوط به تیتانات باریم دوپ شده با مقـادیر انـدك   
اند نده را که در اتمسفر معمولی هوا ساخته شدههاي دهدوپنت

بطـور و به آرامی سرد شده یا در دماهـاي کمتـر آنیـل شـده و     
کامـل اکسـید شـده و بـه یـک عـایق تبـدیل        بطـور سطحی یـا  

اما اگر از دماي پخت به سرعت سرد شـود، بـه علـت    . شودمی
انجماد در ترکیـب از وقـوع اکسیداسـیون دوبـاره در دماهـاي      

لوگیري شده و قطعه حاصـل مقاومـت ویـژه کمـی در     پایین ج
در مـواقعی کـه غلظـت دوپنـت     . دماي محیط خواهـد داشـت  

هـادي  بالاست، فقط اگر مواد به حدکافی احیا شـوند، بـه نیمـه   
.شوندتبدیل می

، تبـادل اکسـیژنی تیتانـات بـاریم دوپ شـده      ]22[آنالیز کمـی  
حاوي اجزا دهنده تحت شـرایط تعـادلی و غیرتعـادلی توسـط     
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کنـد  مستقیم ثابت میبطور، )Coulometry(روش کولومتري 
هاسـت، کـه ایـن    ها برابر با مقدار کلی دهنـده که غلظت حامل

یت کنـد هـدا  اي است که بیان مـی نتیجه درست موافق با نتیجه
به جبران الکترونی کـه  ) Equilibrium conductivity(تعادلی 

عـلاوه بـر ایـن،    . متناسب با غلظت دهنده اسـت، وابسـته اسـت   
شواهد موجود براي رسوب فاز ثانویه در تیتانـات بـاریم دوپ   
شده با اجزا دهنده، زمانی که جایگزینی بین اتمسـفر اکسـیدي   

بار مکانیزم جبران گیرد، بر اعتو احیایی حین پخت صورت می
.]23[افزاید الکتریکی میبار

. سر مکانیزم جبـران الکتریکـی وجـود دارد   هنوز اختلافاتی بر
ــارانش  ــی]24[موریســون و همک ــان م ــیژن  ، بی ــه اکس ــد ک کنن

احیـایی در مرزدانـه   /استوکیومتري، که به حالـت اکسـیدي  غیر
تیتانـات بـاریم دوپ   هـادي نیمهوابسته است، دلیل اصلی رفتار 

علاوه بر این، بـا اسـتفاده از ایـن بیـان     . شده با اجزا دهنده است
مشاهده شـده در تیتانـات بـاریم دوپ    هادينیمهتوان رفتار می

ه از نظر کاتیونی استوکیومتري بوده و مقـدار جزیـی از   نشده ک
نسـبتا ضـعیفی از   PTCRاکسیژن خود را از دست داده و رفتار 

.دهد را توجیه کردخود نشان می
ها ها، یک موضوع مشترك بین همه مدلبا وجود این اختلاف

کنـد منشـا اصـلی خـواص الکتریکـی      وجود دارد که بیان مـی 
اي اسـت و  ه با اجزا دهنده، اثر مرزدانـه تیتانات باریم دوپ شد

عمــده تحـت تــاثیر عیـوب ســاختاري شـبکه کریســتالی    بطـور 
ــاریم اســت  ــات ب ــه و  . پروســکایت تیتان شــماتیک ســاختار دان

مرزدانه پیشنهاد شده بـراي تیتانـات بـاریم دوپ شـده بـا اجـزا       
بدسـت طبق نتایج . به نمایش در آمده است4دهنده، در شکل 

امپـدانس کمـپلکس و آنالیزهـاي    گیـري طیـف   آمده از اندازه
شـود  ، چنـین فـرض مـی   ]TEM]42 -33ریزسـاختاري توسـط   

مجـزا تشـکیل شـده    اي از سـه ناحیـه  سیستم یک سـاختار دانـه  
که مدار الکتریکی معادل را نشـان داده  4همچنین شکل . است

ترین لایه یک لایـه اکسـید شـده اسـت کـه      بیرونی. شده است
در حقیقت هم مرزدانـه و  . سبب عایق شدن مرزدانه شده است

توانند منجر به ایجـاد پدیـده   میهادانه) پوسته(هم لایه بیرونی 
PTCRاین در حالی اسـت کـه هسـته دانـه بـه صـورت       . شوند

مـدار  . ماند و علت آن فقدان اکسیژن اسـت باقی میهادينیمه
شـود،  معادلی که براي مدل کردن چنـین قطعـاتی اسـتفاده مـی    

شامل اجزا مقاومت و خازن موازي براي هر ناحیـه اسـت، کـه    
.]25[اند متصل شدهبا هم به صورت سري 

PTCRشماتیک ریزساختار الکتریکی سرامیک : 4شکل 
تیتانات باریم، مدار معادل مورد استفاده براي مدل

.]25[طیف سنجی امپدانسی هايکردن داده

اي تیتانات بـاریم دوپ شـده بـا    ساختار غیرهموژن سیستم دانه
غیـر مسـتقیم بـه وسـیله سـاختار      بطـور تـوان  اجزا دهنده را مـی 

ــی آن و   ــوژن الکتریکـ ــورغیرهمـ ــیله   بطـ ــه وسـ ــتقیم بـ مسـ
.]26[تصویربرداري میکروسکوپ اتمی به اثبات رساند 

اجزایی بر پایه مـواد داراي مقاومـت بـا ضـریب دمـایی مثبـت       
)PTCR(هاي مهندسی دارداي در همه رشته، کاربرد گسترده .

هــاي بــا ضــریب دمــایی مثبــت ســاخته شــده از       مقاومــت
تواننـد بـه عنـوان    هاي دوپ شده تیتانـات بـاریم مـی   هادينیمه

ــا گــرمکنادوات ســوییچی ــا حــرارت ثابــت در  نگ و ی هــاي ب
از دیگــر . مــدارات الکترونــی مــورد اســتفاده قــرار گیرنــد     

ــه ادوات مــیPTCکاربردهــاي مهــم، ترمیســتورهاي ــوان ب ت
گیري، سنسور و کنترل دما یا پارامترهـاي مربـوط بـه آن    اندازه

ها در میان تمـام سنسـورهاي حرارتـی در    PTCاین . اشاره کرد
ترین ضریب حرارتی مقاومتی برخوردارنـد  دسترس، از بزرگ

]13[.
بنــابراین در تحقیــق حاضــر تیتانــات بــاریم دوپ شــده بــا       
درصدهاي مختلف اکسید نایوبیم تهیـه شـده و پـس از پخـت     

الکتریـک آن  اي، رفتار ديکردن توسط روش پلاسماي جرقه
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درصد مولی بررسی خواهد شد و رفتار 3/0در مقادیر بالاتر از 
PTCR شودصد ارزیابی میدر3/0مقادیر کمتر از آن در.

هاي تجربیفعالیت- 2
اولیهمواد-2-1
تیتانات باریم-2-1-1

ــرکت   ــاریم ش ــات ب ــاري تیتان ــودر تج ــژوهش از پ ــن پ در ای
)Alfa Aeser ( مشخصـات پـودر   . استفاده شـد 12348با کد

انـدازه ذرات متوسـط   . آورده شـده اسـت  2اولیه در جـدول  
.استμm2پودر 

اکسید نایوبیم-2-1-2
که در این تحقیـق از  نانواکسید نایوبیم مورد استفاده5شکل 

Sigma-Aldrichشـرکت  Nb2O5کاري پودر ساعت آسیا4

بـراي  . دهـد دست آمده است را نشان مـی ب% 9/99با خلوص 
هاي زیرکونیایی پایدار شده توسط ایتریا آسیاکاري از گلوله

شـده بـه پـودر حـداقل مقـدار      استفاده شد که ناخالصی وارد 
.ممکن باشد

هاروش ساخت نمونه-2-2
سازيمخلوط-2-2-1

هاي مـولی مـد نظـر را    بتدا پودر اکسید نایوبیم با درصـد در ا
سی اتانول اضافه نمـوده و جهـت پخـش ذرات از    سی100به

دقیقه اسـتفاده شـد و سـپس    20دستگاه التراسونیک به مدت 
باریم را به همراه محلول بدسـت  گرم پودر تیتانات 50مقدار 

سـازي  گرم گلولـه زیرکونیـایی جهـت مخلـوط    300آمده و 
ــی    ــه حجــم تقریب ــودر در درون کــاپ ب 250مناســب کــل پ

دور بر دقیقه توسط 300ساعت با سرعت 2به مدت سیسی
.اي آسیاب شدندآسیاب سیاره

.یم استفاده شدهمشخصات پودر اولیه تیتانات بار: 2جدول 

.مربوط به پودر آسیاکاري اکسید نایوبیمSEMتصویر :5شکل 

کلسینه-2-2-2
پس از عملیات مخلوط سـازي، محلـول بدسـت آمـده را در     

نمـوده و در دمـاي   سـاعت خشـک  2به مدت C120˚دماي 
˚C1200 ساعت کلسینه شد4به مدت.

تهیه نمونـه جهـت عملیـات حرارتـی بـه      -2-2-3
ايروش پخت پلاسماي جرقه

همزمان، پـودر کلسـینه   بطورها دهی و پخت نمونهبه دلیل شکل
و با فشـار  mm15مستقیم درون قالب گرافیتی به قطر بطورشده 

جوشی دهی و تفمختلف شکلهاي مگاپاسکال، طی برنامه40
اي پلاسماي جرقـه پخت فرآیندآمده از بدستقطعات . اندشده

قـرار گرفتنـد تـا گرافیـت     C700˚به مدت نیم ساعت در دمـاي  
.وارد شده به درون قطعه اکسید شود

هاي ساخته شدههاي نمونهبررسی ویژگی-2-3
و 5با ) ارشمیدس(وري ها به روش غوطهتعیین چگالی نمونه

منظوربهمحاسبه شده و ساعت ماندگاري در آب جوش24
ــت شناســایی  ــده از فازهــاي موجــود در کامپوزی بدســت آم
PW3710مــدل Philipsســاخت شــرکت  XRDدســتگاه 

نیــز توســط کامپوزیــتبررســی ریزســاختاري . اســتفاده شــد
Oxfordمیکروســکوپ الکترونــی روبشــی ســاخت شــرکت 

.ام گرفتانجStereo Scan S360مدل 

دانسیته)C(دماي ذوب 
(g/cm3)

خلوصحلالیت

%99نامحلول در آب165085/5
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سـاخت  meterLCR-دسـتگاه  خواص الکتریکی نیز توسـط 
.شدگیريازهاند8110Gمدل INSTEKGWشرکت 

و بحثنتایج - 3
هـاي پخـت   نمونهXبررسی الگوي پراش اشعه - 1- 3

ايشده به روش پلاسماي جرقه
دست بر قطعات تیتانات باریم خالص بهاي انجام شدهبررسی

پخـت دهـد قطعـه  اي نشان مـی آمده از روش پلاسماي جرقه
کل ش ـ(شده به این روش داراي مقدار زیادي گرافیت اسـت  

پـودر تیتانـات   Xالف الگوي پـراش اشـعه   -6کل ش). ب-6
هاي فـاز  این پودر داراي پیک. دهدباریم خالص را نشان می

.تتراگونال تیتانات باریم است
هـا طـی   دهد که پس از پخت این نمونهب نشان می-6شکل

هاي مربوط به گرافیت ظاهراي، پیکفرآیند پلاسماي جرقه

هـاي مربـوط بـه    ه پس از عملیات حرارتـی، پیـک  شود کمی
ــري از آنهــا مشــاهده نمــی   شــود گرافیــت حــذف شــده و اث

).ج-6شکل(
ــن      ــده در ای ــاب ش ــی انتخ ــدوده ترکیب ــه در مح از آنجائیک

اسـت،  6/0پژوهش، درصـد مـولی اکسـید نـایوبیم کمتـر از      
Xاي در الگوي پراش اشـعه  رود که هیچ فاز ثانویهانتظار می

7طور کـه در شـکل   بنابراین، همان. ]27[ظاهر نشود ها نمونه
شود، با افـزایش درصـد مـولی اکسـید نـایوبیم از      مشاهده می

وجـود  Xالگوهـاي پـراش   اي در هیچ فـاز ثانویـه  6/0تا 1/0
نه تنها باعث ایجـاد  مولی6/0حضور اکسید نایوبیم تا . ندارد

نشده است، بلکه XRDاي در حد تفکیک دستگاه فاز ثانویه
ی در شبکه پروسکایت تیتانات بـاریم، تـاثیري بـر       با جایگزین

زیـرا  . هـا مشـاهده نشـده اسـت    جابجایی یا همان شیفت پیک
و شـعاع یـونی نـایوبیم   Å68/0برابـر  شعاع یونی یون تیتـانیم 

تیتانات باریم که به روش پلاسماي Xتاثیر درصد مولی اکسید نایوبیم بر الگوي پراش اشعه : 6شکل 
.مولی اکسید نایوبیم6/0) و ه3/0) ، د2/0) ، ج1/0) ، ب0) اي پخت شده است، الفجرقه

اي تیتانات باریم پخت شده با روش پلاسماي جرقه) پودر تیتانات باریم، ب) ، الفXپراش اشعه الگوي : 7شکل 
.آنیلینگفرآینداي بعد از تیتانات باریم پخت شده با پلاسماي جرقه) آنیلینگ و جفرآیندقبل از 
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بنـابراین  . است و بسـیار نزدیـک بـه هـم اسـت     Å70/0برابر
پارامتر تغییري در جانشینی یون نایوبیم در مواضع یون تیتانیم

.]28[ها نخواهد داشت شبکه و جابه جایی پیک

هـاي تیتانـات بـاریم بـا     بررسی چگالی نمونه-3-2
ايدوپنت نایوبیم تحت پخت پلاسماي جرقه

هـاي  شود، دانسیته نمونهمشاهده می8طور که در شکل همان
درصد مولی اکسید نـایوبیم از  1/0پخت شده ابتدا با افزودن 

% 3/0دانسیته تئوري کاهش یافته و در ادامه تا % 95به % 5/97
ــولی، از  ــدود م ــدود % 95ح ــه ح ــت         %5/97ب ــاي پخ در دم

˚C1100   از 6/0افزایش یافته و پس از آن در درصـد مـولی
ــایوبیم بــه  افــزایش . رســددانســیته تئــوري مــی% 96اکســید ن

توان به افزایش عیوب دانسیته با درصدهاي مولی پایین را می
اگر عنصر نایوبیم پنج ظرفیتی به عنـوان  . ساختاري نسبت داد

وپنــت مــورد اســتفاده قــرار گیــرد، جانشــین عناصــر چهــار  د
. شـود در ساختار پروسکایت تیتانات باریم میظرفیتی تیتانیم

بنابراین، به علـت اینکـه داراي بـار مثبـت بیشـتري از عنصـر       
ایـن  . شـود است، منجر به ایجاد عیوب سـاختاري مـی  تیتانیم

ظرفیـت  جاهاي خالی تا حدي که شبکه بلوري تیتانات باریم 
پذیرش عنصر نایوبیم را داشته باشـد، سـبب افـزایش عیـوب     

متـراکم سـازي حـین    فرآینـد ساختاري شده و باعـث بهبـود   
باید این نکته را هم در نظر گرفت کـه ذرات  . شودپخت می

تر نانوسایز اکسید نایوبیم قدرت نفوذ بیشتري داشته و راحت
.گیرنددر شبکه تیتانات باریم جاي می

تغییرات دانسیته بر حسب تغییرات غلظت اکسید : 8شکل 
هاي نایوبیم در دماهاي پخت مختلف در نمونه

.ايپلاسماي جرقهفرآیندپخت شده تحت

ها، اغلب مشاهده پذیري سرامیکدر رابطه با مطالعات تراکم
شــود کــه اگــر انحــلال یــک افزودنــی در یــک ســاختار مــی

ایجاد عیوب در شـبکه کریسـتالی شـود، بـه     سرامیکی، سبب 
علت ایجاد جاهاي خالی نفوذ در حالت جامد افزایش یافته و 

حالی است که اگر مقـدار  این در. شودسبب بهبود پخت می
هــا فازهــایی ایــن افزودنــی از حــدي فراتــر رود، در مرزدانــه

پخـت خواهـد شـد    فرآینـد کند که مانع از انجـام  رسوب می
چنـین  بدسـت آمـده در ایـن پـژوهش هم    رفتار چگالی . ]27[

.دهدرفتاري از خود نشان می
درصـد مـولی، امکـان    6/0با افزایش مقدار اکسید نایوبیم به 

اول اینکـه ممکـن اسـت شـبکه     . وقوع دو پدیده وجود دارد
تیتانات باریم ظرفیت پذیرش این مقـدار از عنصـر نـایوبیم را    

ها رسوب کـرده و  ی در مرزدانهنداشته و اکسید نایوبیم اضاف
مانع از نفوذ اجزا در حالت جامد شده و به عنـوان مـانعی بـر    

اي کـه امکـان   دومین پدیـده . پذیري عمل کندسر راه تراکم
مشاهده آن وجود دارد این است کـه ذرات نانوسـایز تمایـل    

هـاي  اگـر مقـدار افزودنـی   . بسیاري به آگلومره شـدن دارنـد  
سـازي پـودر مـورد    تر رود، حـین آمـاده  نانوسایز از حدي فرا

استفاده بـراي سـاخت قطعـه، پراکنـدگی آن دشـوار بـوده و       
. هایی به صورت آگلومره تجمع کنـد ممکن است در قسمت

اگر این اتفاق رخ دهد، اکسـید نـایوبیم بـه نحـو مطلـوب در      
فرآینـد شبکه کریستالی تیتانـات بـاریم وارد نخواهـد شـد و     

از طـرف دیگـر   . یر قرار خواهد دادسازي را تحت تاثمتراکم
پخـت  فرآینـد در مواضعی که آگلومره شده اسـت از انجـام   

.جلوگیري خواهد کرد
8هــاي رســم شــده در شــکل رفتــار دیگــري کــه در منحنــی

1100شود این است که با افزایش دماي پخت از مشاهده می
تري براي پخت فراهم شده اسـت  شرایط مناسبC1300˚تا 

انـد،  هایی کـه در دمـاي بـالاتري پخـت شـده     نمونهو دانسیته 
درصد 3/0براي مثال در ترکیب ثابت . دانسیته بیشتري دارند

مولی از اکسید نایوبیم، دانسیته تیتانـات بـاریم دوپ شـده از    
درصـد دانسـیته تئـوري    5/99درصد دانسیته تئوري بـه  5/97

علت این پدیده کاملا واضح است زیـرا . افزایش داشته است
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افزایش دماي پخت سبب افـزایش تحرکـات اتمـی و بهبـود     
.شودپخت می

هاالکتریکی نمونهبررسی خواص دي-3-3
الکتریک بر حسب دمـا  نمودار تغییرات ثابت دي9در شکل 

براي تیتانـات بـاریم خـالص و تیتانـات بـاریم دوپ شـده بـا        
ــادیر  ــاي          6/0و 3/0مق ــه در دم ــایوبیم ک ــید ن ــولی از اکس م

˚C1100انـد، مشـاهده   اي تهیه شـده به روش پلاسماي جرقه
ــت طــور کــه مشــاهده مــی همــان.شــودمــی ــار ثاب شــود، رفت
الکتریک بر حسب دما درسـت ماننـد آن چـه کـه بحـث      دي

بـا افـزودن   . یابـد شد، ابتدا افزایش و پـس از آن کـاهش مـی   
درصـد مـولی بـه تیتانـات     6/0و 3/0اکسید نایوبیم به مقادیر 

که براي تیتانات باریم 5000الکتریک آن از م، ثابت ديباری
5200آمده است، افـزایش یافتـه و بـه حـدود     بدستخالص 

پس از آن با افزایش درصد مـولی اکسـید نـایوبیم،    . رسدمی
این رفتـار افـزایش و   . رسدمی4000کاهش یافته و به حدود 

لی قطعــه بـه چگــا ) 11(تـوان بــا توجـه رابطــه   کـاهش را مــی 
اي بــین رابطــه) Walton(والتــون .تانــات بــاریم نســبت دادتی

ــت دي  ــل و ثاب ــه در آن  تخلخ ــک دارد، ک ــد pالکتری درص
الکتریک قطعه کاملا متراکم و ثابت ديoεحجمی تخلخل،

pεباشدالکتریک قطعه متخلخل میثابت دي.

هاي نمونهالکتریک بر حسب دما در تغییرات ثابت دي: 9شکل 
.C1100˚اي در دماي پخت شده تحت پلاسماي جرقه

= (1 − ) log )11                                         (

ــه  ــی 11رابط ــان م ــت     بی ــل ثاب ــزایش تخلخ ــا اف ــه ب ــد ک کن
در واقـع یـک قطعـه متخلخـل     . یابدالکتریک کاهش میدي

جـایی کـه ثابـت    ه و از آنگـاز بـود  -مانند کامپوزیت جامـد 
اسـت، بـا افـزایش آن ثابـت     1الکتریک هوا تقریبا برابـر  دي
طـور همـان . یابـد الکتریک قطعه تیتانات باریم کاهش میدي

که بیان شـد تخلخـل موجـود در یـک بدنـه متخلخـل ماننـد        
الکتریک آن بـر ديکامپوزیتی دو جزیی عمل کرده و ثابت 

کـه ثابـت   یآنجائاز . اسـت ریک کل ماده مـوثر الکتثابت دي
ــر   دي ــوا براب ــک ه ــر  1الکتری ــیار کمت ــوده و بس ــت ب از ثاب
الکتریک تیتانات باریم خالص اسـت، در مجمـوع باعـث    دي

.شودالکتریک میکاهش ثابت دي

هاي الکتریک بر حسب دما در نمونهتغییرات ثابت دي: 10شکل
.C1200˚اي در دماي پخت شده تحت پلاسماي جرقه

هايالکتریک بر حسب دما در نمونهثابت دي: 11شکل 
.C1300˚اي در دماي پخت شده تحت پلاسماي جرقه

شـود،  مشـاهده مـی  11و10، 9پدیده دیگري کـه در شـکل   
بـر اسـاس شـکل بـا افـزایش      . هاسـت جایی در قله منحنیجاب
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قلــه پیــک کــه 6/0بــه 3/0درصــد مــولی اکســید نــایوبیم از 
کوري و انجام استحاله تتراگونـال بـه مکعبـی    نمایانگر دماي 

علت این پدیده . کنداست، به دماهاي بالاتري شیفت پیدا می
هم در بندهاي قبلی حضور یون تنبل نایوبیم در جایگاه یـون  

شـود،  ذکر شد که هر چه بیشتر جایگزین یون تیتـانیم تیتانیم
یـک  به میـزان بیشـتري از انجـام اسـتحاله تتراگونـال بـه کیوب      

جلوگیري کرده و دماي کوري را به دماهاي بـالاتري انتقـال   
هـاي  بـه دلیـل افـزایش دانسـیته نمونـه     11در شـکل . دهدمی

الکتریک را آمده و کاهش تخلخل بیشترین ثابت ديبدست
نماییم که با توجه به حضور یون نایوبیم و کنتـرل  مشاهده می

6300بـه  الکتریک قبل از دماي کـوري  ریزساختار ثابت دي
.افزایش پیدا کرده است

هاي پخت شده بررسی مقاومت ویژه نمونه-3-4
هاي تیتانـات بـاریم   تغییرات مقاومت ویژه نمونه12در شکل 

درصد 2/0و1/0خالص و تیتانات باریم دوپ شده با مقادیر 
کــه طــورهمــان. مــولی از دوپنــت نــایوبیم رســم شــده اســت

PTCRبـاریم خـالص رفتـار    شود نمونـه تیتانـات   مشاهده می

دهد و فقـط افـزایش جزیـی مقاومـت ویـژه آن بـر       نشان نمی
بـا افـزودن   . حسب دما به علت افزایش تحرکات اتمی اسـت 

درصد مولی از اکسید نایوبیم، به یکباره مقاومـت  2/0و 1/0
ویژه در دماي محیط قطعه تیتانات باریم دوپ شـده کـاهش   

ی موسوم به دمـاي کـوري   شود در دماییابد و مشاهده میمی
ــژه وجــود داشــته و مقــدار آن    یــک جهــش در مقاومــت وی

.اي داردباره افزایش قابل ملاحظهیک
ها به عنوان لایـه عـایق   ها در مقایسه با ناحیه داخلی دانهمرزدانه

سیستمی که اندازه ذرات آن درشت است، کسر . کندعمل می
که در حضـور  دهد این نشان می. حجمی مرزدانه کمتري دارد

دانـه اجـزا عـایق    یک میدان الکتریکی اعمالی سیستم درشـت 
بنابراین هر چه فرصت . ]29[نسبتا کمتري در مسیر هدایت دارد 

کافی براي رشد ذرات تیتانات باریم دوپ شـده فـراهم شـود،    
آمده در دماي محیط کمتر بوده و بدستمقاومت ویژه قطعات 
.تري خواهند داشتبزرگPTCRبه همین دلیل جهش 

یم تغییرات مقاومت ویژه بر حسب دما در تیتانات بار: 10شکل 
دوپ شده با مقادیر مختلف از اکسید نایوبیم خالص و 

.C1100˚اي در دماي پلاسماي جرقهفرآیندتحت 

هـاي بـا سـاختار    از طرفی دیگر مشاهده شده است که نمونـه 
ها که تخلخل کمی دارنـد، داراي نقـاط   بسیار متراکم از دانه

ــه   ــتري در مرزدانـ ــادي بیشـ ــه هـ ــادي بـ ــال هـ ــت اتصـ هاسـ
)Conducting grain to conducting grain contacts .(

تري در دماي ضعیفPTCRبنابراین، داراي جهش مقاومتی 
PTCRاین، بیشتر بودن جهـش  علاوه بر. ]30[کوري هستند 

توانـد  در تیتانات باریم نسبت به ساختار بسیار متراکم آن مـی 
هـا بـه نقـل و انتقـال     مربوط به این باشـد کـه وجـود تخلخـل    

اکسیژن به داخل بالک سرامیک کمـک کـرده و بـا تسـهیل     
ها سد پتانسیل افزایش یافتـه و منجـر بـه    اکسیداسیون مرزدانه

.شوداومت الکتریکی میافزایش مق
اي، بـا دو  پلاسـماي جرقـه  فرآینـد با افزایش دماي پخت در 

هـا را  پدیده مواجه خواهیم بود، اولا با افزایش دما رشد دانـه 
خواهیم داشت که البته به علت کم بودن زمان پخت، فرصت 
ــاریم دوپ شــده فــراهم   ــات ب ــراي رشــد ذرات تیتان کــافی ب

انتظار داشت کـه قطعـاتی کـه در    توانشود، بنابراین نمینمی
اند، مقاومـت در دمـاي   پخت شدهC1300˚و 1200دماهاي 

هاي پخت شده در دمـاي  تري نسبت به نمونهمحیط کوچک
˚C1100از طرفی افـزایش دمـاي پخـت سـبب     . داشته باشند

شود مقاومت دانسیته بالا سبب می. افزایش چگالی شده است
اي کوري به علت افزایش نقـاط  ویژه در دماهاي بالاتر از دم
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هـا، کـاهش یابـد و    اتصال هادي به هـادي بیشـتر در مرزدانـه   
.ضعیفی مشاهده شودPTCRجهش 

شود، به علت مشاهده می14و 13هاي همانطور که در شکل
، مقاومـت هـم   C1300˚و 1200افزایش دانسیته در دماهـاي  

در دماي محیط و هـم در دمـاي کـوري از مقـادیر گـزارش      
بسـیار  PTCRکمتر بوده و جهش C1100˚شده براي دماي 

تر بودن ذرات پخـت شـده در   از طرفی درشت. ضعیف است
این تـاثیر را کمـی خنثـی کـرده و منجـر بـه       C1300˚دماي 

C1300˚و 1200مشاهده رفتاري تقریبا یکسـان در دماهـاي   
.شده است

هاي پخت شده تحـت  بررسی ریزساختار نمونه- 5- 3
C1300˚و 1100اي در دماهاي اي جرقهپلاسم

تصویر میکروسکوپ الکترونـی در بزرگنمـایی   15در شکل 
دهـد کـه انـدازه   تیتانات بـاریم خـالص را نمـایش مـی    2500

میکرون رشد داشته است که این موضوع 10ذرات تا حدود 
.]30[شود الکتریک میباعث افت ثابت دي

تیتانات باریم در حضـور  16اساس تصویر مربوط به شکل بر
ــولی  1/0 ــد م ــت  درص ــایوبیم پخ ــید ن ــاي اکس ــده در دم ش

˚C1100   ــدار ــد و مق ــی باش ــل م ــه داراي تخلخ ــم، نمون ک
رشد دانه نشده و این نمونه به دلیل متخلخـل  افزودنی مانع از

نـایوبیم  بودن و رشد دانه بیشتر نسبت به مقادیر بالاي اکسـید 
.را داردPTCRبهترین رفتار را نسبت به خاصیت 

شـود کـه بـا افـزایش درصـد اکسـید       ، مشاهده می17در شکل 
شود اما بـه  نایوبیم، اندازه ذرات تیتانات باریم کمتر و کمتر می

.باشـد نمیPTCRهادي بودن این قطعه مناسب رفتار دلیل نیمه
رشـد ذرات تیتانـات   با افزایش درصد مولی اکسید نایوبیم از 

mμ1باریم جلوگیري کرده و آنها را در همان مقـدار اولیـه   
با افزایش اکسید نایوبیم و افزایش 18در شکل . داردنگه می

عیوب ساختاري فرآیند متراکم شدن بهبـود یافتـه و سـاختار    
درصد مولی از اکسید نایوبیم مشاهده 3/0تري تا متراکم

هـا  وب اکسـید نـایوبیم در مرزدانـه   شود که با توجه به رسمی
باعث عایق شدن نمونه شده و بـا توجـه بـه افـزایش دانسـیته     

در . الکتریک بـالایی دارد وکنترل ریزساختار رفتار ثابت دي
ادامه با افزایش اکسید نایوبیم به علت آگلـومره شـدن ذرات   

تـر  نایوبیم نانوسایز دوباره با افت دانسیته و ساختاري متخلخل
ــه ــیمواج ــت               م ــاهش ثاب ــث ک ــل باع ــین دلی ــه هم ــیم ک باش

).19شکل (شود دي الکتریک می

تغییرات مقاومت ویژه بر حسب دما در تیتانات باریم : 11شکل 
خالص و دوپ شده با مقادیر مختلف از اکسید نایوبیم 

.C1200˚اي در دماي پلاسماي جرقهفرآیندتحت 

تغییرات مقاومت ویژه بر حسب دما در تیتانات باریم : 12شکل 
خالص و دوپ شده با مقادیر مختلف از اکسید نایوبیم 

.C1300˚اي در دمايپلاسماي جرقهفرآیندتحت 
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خالص پخت شده تحت BTبدنه SEMتصویر : 15شکل 
.C1300˚در دماي اي اسپارك پلاسماي جرقهفرآیند

درصد مولی اکسید نایوبیم BT/1/0بدنه SEMصویر ت: 16شکل 
.C1100˚در دماي SPSفرآیندپخت شده تحت 

درصد مولی اکسید نایوبیم BT/2/0بدنه SEMصویر ت: 17شکل 
.C1100˚در دماي SPSفرآیندپخت شده تحت 

ولی اکسید نایوبیم درصد مBT/3/0بدنه SEMصویر ت:13شکل 
.C1300˚در دماي SPSفرآیند پخت شده تحت 

درصد مولی اکسید نایوبیم BT/6/0بدنه SEMصویر ت:14شکل 
.C1300˚در دماي SPSفرآیندپخت شده تحت 

گیرينتیجه-4
هـاي پخـت پلاسـماي    در این پژوهش با بـه کـارگیري روش  

، 0تیتانات باریم حاوي مقـادیر  اي براي ساخت قطعاتجرقه
درصد مولی از اکسید نایوبیم نتایج زیر 6/0و 3/0، 2/0، 1/0

:حاصل شد
نشان داد که افزودن اکسـید  Xتصاویر الگوي پراش اشعه -

هـا نشـده و   نایوبیم منجـر بـه تشـکیل فـاز ثانویـه در مرزدانـه      
هاي نایوبیم و همچنین به علت نزدیک بودن شعاع یونی یون

.شودشیفت پیک مشاهده نمییتانیمت
چگالی قطعات با افزودن اکسـید نـایوبیم در ابتـدا کـاهش     -

سپس افزایش و در انتها بـاز هـم کـاهش داشـته و علـت آن      
بیشترین دانسیته در . نانوسایز بودن اکسید نایوبیم گزارش شد

مـولی  % 3/0و حـاوي  C1300˚نمونه پخـت شـده در دمـاي    
دانسـیته تئـوري   % 5/99رش شد که برابـر  اکسید نایوبیم، گزا

.بود
درصـد  3/0الکتریک اندازه گیري شـده حـاوي   ثابت دي-

.بود6300برابر C1300˚مولی اکسید نایوبیم در دماي 
1/0مربوط به نمونـه حـاوي   PTCRبهترین رفتار خاصیت -

.استC1100˚درصد مولی اکسید نایوبیم در دماي 
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.C1100˚در دماي SPSفرآیندپخت شده تحت 

درصد مولی اکسید نایوبیم BT/2/0بدنه SEMصویر ت: 17شکل 
.C1100˚در دماي SPSفرآیندپخت شده تحت 

ولی اکسید نایوبیم درصد مBT/3/0بدنه SEMصویر ت:13شکل 
.C1300˚در دماي SPSفرآیند پخت شده تحت 

درصد مولی اکسید نایوبیم BT/6/0بدنه SEMصویر ت:14شکل 
.C1300˚در دماي SPSفرآیندپخت شده تحت 

گیرينتیجه-4
هـاي پخـت پلاسـماي    در این پژوهش با بـه کـارگیري روش  

، 0تیتانات باریم حاوي مقـادیر  اي براي ساخت قطعاتجرقه
درصد مولی از اکسید نایوبیم نتایج زیر 6/0و 3/0، 2/0، 1/0

:حاصل شد
نشان داد که افزودن اکسـید  Xتصاویر الگوي پراش اشعه -

هـا نشـده و   نایوبیم منجـر بـه تشـکیل فـاز ثانویـه در مرزدانـه      
هاي نایوبیم و همچنین به علت نزدیک بودن شعاع یونی یون

.شودشیفت پیک مشاهده نمییتانیمت
چگالی قطعات با افزودن اکسـید نـایوبیم در ابتـدا کـاهش     -

سپس افزایش و در انتها بـاز هـم کـاهش داشـته و علـت آن      
بیشترین دانسیته در . نانوسایز بودن اکسید نایوبیم گزارش شد

مـولی  % 3/0و حـاوي  C1300˚نمونه پخـت شـده در دمـاي    
دانسـیته تئـوري   % 5/99رش شد که برابـر  اکسید نایوبیم، گزا

.بود
درصـد  3/0الکتریک اندازه گیري شـده حـاوي   ثابت دي-

.بود6300برابر C1300˚مولی اکسید نایوبیم در دماي 
1/0مربوط به نمونـه حـاوي   PTCRبهترین رفتار خاصیت -

.استC1100˚درصد مولی اکسید نایوبیم در دماي 
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