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ABSTRACT 

Introduction and Objectives: Cordierite ceramics (Mg2Al4Si5O18) are recognized as advanced dielectric materials due to their low 

dielectric constant, very low dielectric loss, high thermal stability, and optimal performance in microwave and millimeter-wave 

frequency ranges. These materials are utilized in fifth- and sixth-generation (5G and 6G) communication systems. This study 

investigates the simultaneous substitution effects of Mn⁴ ⁺  and Ni²⁺  cations for Al³⁺  on the densification, crystalline structure, 

microstructure, mixing entropy (ΔSmixing), and dielectric properties of cordierite ceramics. 

Materials and Methods: Samples with different substitution levels (0, 0.25, and 0.50) were prepared by the solid-state synthesis 

method and subsequently sintered at various temperatures. Phase and microstructural analyses were carried out using X-ray diffraction, 

Raman spectroscopy, and scanning electron microscopy. A network analyzer was employed to measure the dielectric properties at 

microwave frequencies. In addition, the mixing entropy and lattice distortion were measured, analyzed, and discussed. 

Results: It was observed that substituting Mn4+ and Ni2+ for Al3+ results in achieving the maximum density at a temperature about 100 

°C lower than that of pure cordierite. X-ray diffraction and Raman spectroscopy analyses indicated that a complete solid solution is 

formed at x=0.25, whereas increasing x to 0.50 results in the appearance of a secondary phase, Mg1.16Mn0.84Si2O6, in addition to the 

cordierite phase. Microstructural observations also revealed that the average grain size increases with higher substitution levels. The 

optimal microwave dielectric properties were obtained for Mg2Al3.75(Mn4+Ni4+)0.25Si5O18, with εᵣ= 4.58, Q×f =107333 GHz, and τf = 

–14.7 ppm/°C, while the value of ΔSmixing was measured to be 2.30 J/mol · K. 

Conclusion: Controlled substitution of Mn4+ and Ni2+ at an appropriate sintering temperature enables simultaneous optimization of 

dielectric properties and thermal stability.  
 
Keywords: Cordierite, Microwave dielectric properties, Electroceramics, Entropy of mixing, Lattice distortion, Fifth and Sixth 

generations of communications (5G, 6G). 
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 چکيده

 ایین،پ بسیار الکتریکدی اتلاف پایین، الکتریکدی ثابت همچون ییهایژگیو لیدلبه ،(18O5Si4Al2Mg) یتیریکورد یهاکیسرام اهداف: و مقدمه
 ارتباطات شمش و پنجم یهانسل در شرفتهیپ کیالکترید مواد عنوانبه متر،یلیم و ویکروویما یهافرکانس در مطلوب عملکرد و بالا یحرارت پایداری

(5G 6 وG)، 4 هایکاتیون زمانهم ینیجانش اثر یبررس به پژوهش نیا اند.گرفته قرار استفاده مورد+Mn 2 و+Ni 3 جایبه+Al ساختار چگالش، بر 
 است. پرداخته تیریکورد کیالکترید خواص و (mixingΔS) اختلاط ینتروپا ریزساختار، ،یستالیکر

 شدند.سینتر  مختلف یدماها در سپس و تهیه جامد حالت سنتز روش با ،(20/0 و 52/0 ،0) مختلف ینیجانش ریمقاد با ییهانمونه ها:روش و مواد
 از گرفت. ارقر مطالعه مورد ،بشیرو الکترونی میکروسکوپ و رامان سنجیطیف ،ایکس پرتو پراش از استفاده با یریزساختار و فازی هایبررسی
 گیریاندازه هشبک اعوجاج و اختلاط ینتروپا همچنین شد. استفاده مایکروویو هایفرکانس در الکتریکدی خواص گیریاندازه جهتگر شبکه تحلیل

  گرفت. قرار تحلیل و بررسی مورد و
 شد. خالص کوردیریت به نسبت ترپایین C 000° حدود دمایی دردانسیته  بیشنه به دستیابی موجب ،Al+3 جایبه Ni+2 و Mn+4ینیجانش ها:یافته
 6O2Si0.84Mn1.16Mg ثانویه فاز کوردیریت، فاز برعلاوه ،x= 20/0 در اما شودمی تشکیل کامل جامد محلول ،x=52/0 در داد نشان رامان و XRD نتایج

 یراب مایکروویو خواص بهترین کرد. ییدأت جانشینی افزایش با را هادانه اندازه میانگین افزایش ،ریزساختاری بررسی گردد.می ظاهر نیز
18O5Si0.25)2+Ni4+(Mn3.75Al2Mg 25/4 با=rε، GHz 003111=Q×f و ppm/°C 3/04-=fτ مقدار و آمد دستبه J/mol.K 10/5=mixingΔS گیریاندازه 

   شد.

 ریپذامکان را یحرارت یداریپا و کیالکترید خواص زمانهم یسازنهیبه مناسب، نتریس یدما در Ni+2 و Mn+4 شدهکنترل ینیجانش گیری:نتیجه
 .سازدیم
 

 و 5G) مشش و پنجم هاینسل ،شبکه اعوجاج ،اختلاط ینتروپا ها،الکتروسرامیک الکتریک،دی ماکروویو هایویژگی کوردیریت، کلیدی: یهاواژه

6G.) 
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 مقدمه -1
 در کلیدی مواد از یکی عنوانبه 0الکتریکهای دیسرامیک

 5وفرکانس ماکرووی در ویژه به مدرن، سیمبی ارتباطی هایفناوری

 آنتن ،ددمش فیلتر، انواع تولید در هاسرامیک این شوند.می شناخته

 رندگیمی قرار استفاده مورد بالا فرکانس مجتمع مدارهای اجزای و

 زمینه، ینا در استفاده مورد ترکیبات پرکاربردترین از کیی .(0-5)

 دلیلبه که است 18O5Si4Al2(Mg( کوردیریت پایه بر هایسرامیک

 الکتریکدی اتلاف (،6 از )کمتر پایین بسیار 1الکتریکثابت دی

 ضریب و بالا حرارتی پایداری پایین، حرارتی انبساط ضریب کم،

 لبج خود به را محققان از بسیاری توجه ،مناسب دمایی فرکانس

 اب اورتورمبیک بلوری ساختار با یفاز کوردیریت .است کرده

 P6/mcc فضایی گروه با هگزاگونال یا Cccm فضایی گروه

 زا بعدیسه ایشبکه دارای که است سنتز( روش به )وابسته

 6MgO هایوجهیهشت و 4AlO و 4SiO هایچهاروجهی

 تریناصلی Mg+2 و Al+3 هایموقعیت ساختار، این در .باشدمی

 بیشتر در .(9-04) هستند جانشینی قابل اتمی هایموقعیت

 ،است گرفته صورت Al+3 لمح در جانشینی ،گذشته یهاپژوهش

 مشابه یا اتربال ظرفیت با هاییکاتیون پذیرش قابلیت محل این زیرا

 املش ،موفق جانشینی بر ثرؤم اصلی عوامل .(02 و 00 ،9) دارد را

 و جانشین نیو بین الکترونگاتیویته اختلاف و یونی شعاع تفاوت

 اعوجاج ایجاد باعث یونی شعاع در تفاوت .است میزبان یون

 اختلاف کهحالیدر شود،می فاز ناپایداری و ساختاری

 ثیرأت کالکتریدی خواص و ساختاری قطبش بر تهالکترونگاتیوی

 یون اب جانشین یون همسایگی عدد تطابق براین،علاوه گذارد.می

 دارپای هندسه با هایییون که طوریبه است، اهمیت دارای میزبان

 درنهایت، شوند.می Al+3 یون جایگزین ترراحت چهاروجهی

 ار،ب ظرفیت تفاوت صورت در و دارد نقش نیز یونی بار تعادل

 رایب خالی جای ایجاد یا مزدوج جانشینی مانند هاییمکانیزم باید

 .(06-50) شود گرفته نظر در بار جبران

 ذخیره به قادر که هستند موادی الکتریک،دی هایسرامیک

 باشندمی جریان عبور بدون الکتریکی میدان در الکتریکی انرژی

 و هاآنتن رزوناتورها، بالا، فرکانس هایخازن ساخت در که

 پیشرفت با .(50-54) دارند فراوان کاربرد ماکروویو فیلترهای

 هایسرامیک به نیاز ،6G و 5G جدید نسل مخابراتی هایسیستم

 شدتبه مایکروویو هایفرکانس در بهینه عملکرد با پیشرفته

 دتعدا و نوع به ،مواد الکتریکدی خواص .است یافته افزایش

 ایهفرکانس در دارد. بستگی هاآن در موجود قطبش هایمکانیزم

 بتمث هاییون جاییجابه که یونی قطبش هایمکانیزم ماکروویو،

 که ایشبکه و الکتریکی میدان در یکدیگر به نسبت منفی و

 قشن است، بلوری ساختار در هایون موقعیت در جزیی تغییرات

 خواص .(52-59 و 3) دارند نهایی خواص بر ایکنندهتعیین

  الکتریک پایینشامل ثابت دی ،کوردیریتالکتریک دی

(6-2≈rε)ضریب کیفیت بسیار بالا ، (GHz 30000Q×f > ) و ضریب

 (ppm/°C 50≈ ± fτ)نزدیک به صفر فرکانس رزونانس دمایی

آل برای کاربرد در مدارات ای ایدهکه آن را به گزینهباشد می

ترین یکی از مهم ،4فاکتور کیفیتاست.  ماکروویو تبدیل کرده

های ها در فرکانسالکتریکپارامترها در ارزیابی عملکرد دی

ده در ششده به انرژی تلفمایکروویو است و نسبت انرژی ذخیره

 هددهر چرخه نوسان میدان الکتریکی یا مغناطیسی را نشان می

شاخص بازدهی یک ماده در فاکتور کیفیت ه بیان ساده، . ب(10)

انس ضریب دمایی فرک. های الکترومغناطیسی استمیدانپاسخ به 

پارامتری است که پایداری حرارتی رزوناتور را  ،)f𝜏( 2رزونانس

دهد که چقدر فرکانس رزونانس با تغییر نشان می f𝜏 .کندتعیین می

های الکترونیکی مبتنی بر رزوناتورهای دستگاه .کنددما تغییر می

 .نزدیک به صفر باشد f𝜏ادیر مایکروویو نیاز دارند که مق

 یخال یشامل وجود فضاها یریتکورد یساختار هاییژگیو

راهم را ف یونی ینیگسترده و ساختار باز که امکان جانش یبلور

 یداریکه موجب پا هایچهاروجه ینب یاتصالات قو کند،یم

متقارن که  یخال یوجود فضاها ینو همچن شودیبالا م یحرارت

 الکتریکید خواصتبع آن بر و به یکیالکتر یدانم یبر پراکندگ

 . (10-13) باشدیم گذارد،یم یرتأث

یکی از مفاهیم نوین در طراحی مواد چندجزیی، استفاده از 

عنوان محرکی برای پایداری ساختاری و اختلاط به ینتروپا

رود که چندین کاتیون کار میزمانی به و یکنواختی فاز است



 

 

د. این شونصورت تصادفی جانشین میبلوری بهمختلف در یک 

 ویژه در ترکیبات سرامیکی چندکاتیونی، منجر به ایجادپدیده، به

ر د. گرددفازی پایدار و ریزساختارهای همگن میتک ساختارهای

 یکردهایاز رو یکیبه  6اختلاط ینتروپامفهوم  یر،اخ یهاسال

 شده یلتبد الکتریکید هاییکسرام یو جذاب در طراح یننو

ها که تمرکز آن یککلاس یها. برخلاف روش(16-19 و 15) است

 د،یروش جد یندو مؤلفه محدود بود، در ا یا یک سازیینهبر به

 یلورب یگاهجا یکبرابر در  یباًتقر یبا درصدها یونکات ینچند

الا، منجر ب ینتروپااز  یریگبا بهره یکردرو ین. اشوندیم یگزینجا

و  یازف یشاز جدا یریجلوگ ینامیکی،ترمود یداریپا یشبه افزا

مذکور،  یده. اشودیمواد م یعملکرد هاییژگیبهبود و یتدرنها

 زهمروبالا شکل گرفته و ا ینتروپابا  یاژهایآل توسعه یرمس در ادامه

 ینتروپابا  هاییکو ساخت سرام یصورت گسترده در طراحبه

اختلاط )در  ینتروپ. ا(15-45 و 9) گیردیبالا مورد استفاده قرار م

های مولی لفه با نسبتؤم nسیستمی متشکل از دمای ثابت( برای 

 :شودمحاسبه می( 0) رابطهمتفاوت، مطابق با 

(0                         )           n
mixing i ii 1

S R C lnC


    

 کسر iC و است( J/mol·K 104/5)گاز عمومی ثابت  Rکه در آن 

 ینتروپابیشترین مقدار دهد. هر مؤلفه در ترکیب را نشان میمولی 

یب ترک با نسبت مساوی درها لفهؤهمه م آید کهدست میبهزمانی 

 اختلاط همچنین با ایجاد ینتروپاافزایش ند. حضور داشته باش

تر و مهار فازهای ناخواسته، منجر ساختارهای بلوری یکنواخت

به بهبود کیفیت تشدید، کاهش پراکندگی خواص و پایداری بهتر 

ات ، در برخی ترکیببراینعلاوهشود. در برابر تغییرات دمایی می

ه به ای کیابد، پدیدهکاهش میسینتر  گزارش شده است که دمای

 ابال ینتروپاهای با ها در سیستممرزدانه یانرژی سطحش کاه

 شود.نسبت داده می

عنوان یک عامل کلیدی در طراحی اختلاط، به ینتروپا

های پیشرفته، نقش بسزایی در پایداری فازی، یکنواختی سرامیک

کند. در الکتریک ایفا میریزساختار و بهبود خواص دی

با چند کاتیون  Al+3 یونهای کوردیریتی، جانشینی سرامیک

 mixing(ΔS( اختلاط ینتروپازمان موجب افزایش صورت همبه

اهمیت  ،کاتیونیویژه در ترکیبات دو یا سهبه ،شود. این افزایشمی

ا الکتریک بساز بهبود عملکرد در کاربردهای دییافته و زمینه

یکی از  ،بلوری در شبکهکاتیونی جانشینی . گرددفرکانس بالا می

سازی خواص عملکردی های کلیدی برای بهینهروش

 .(41-49) هاستسرامیک

هایی که ویژه الکتروسرامیکها، بهسرامیک در طراحی پیشرفته

ختلاط ا ینتروپاگیرند، های بالا مورد استفاده قرار میدر فرکانس

ود. افزودن شعنوان یک پارامتر ترمودینامیکی کلیدی شناخته میبه

زمان چندین نوع کاتیون در یک شبکه بلوری، منجر به افزایش هم

تواند پایداری فاز، ریزساختار و میکه  گردداختلاط می ینتروپا

با توجه  .(02-12)د الکتریک را تحت تأثیر قرار دهخواص دی

توان به سه دسته کلی تقسیم ، ترکیبات را میmixingΔS به مقدار

 ،mixingΔS> 0: پایین ینتروپاهای با سرامیک( 0: (24) کرد

 و  mixingΔS≤  0/0> 2/0: متوسط ینتروپاهای با سرامیک( 5

 .mixingΔS< 2/0: بالا ینتروپاهای با سرامیک( 1

 هشود کمی موجب کاهش انرژی آزاد گیبس ،ینتروپاافزایش 

 :گردد( محاسبه می5) طبق رابطه

(5                       )                               ΔG=ΔH-TΔS 

کاهش موجب  (ΔS) ینتروپتغییرات ا، افزایش مطابق با این رابطه

تمایل شود که این امر ( میΔG) 3انرژی آزاد گیبستغییرات 

این دهد. را افزایش می فازبه تشکیل فازهای پایدار و تکسیستم 

ا در هالکتروسرامیکسینتر  در فرآیندهایخصوص بهویژگی، 

به کاهش احتمال تشکیل زیرا منجر  ؛اهمیت دارد بالا هایدما

ع ریزساختار، افزایش دانسیته و توزیبهتر فازهای ثانویه، کنترل 

ه، درنتیجگردد. در شبکه کریستالی میتر عناصر یکنواخت

( و tan δ کاهش)یا  Q×f افزایشمانند عملکردی های ویژگی

از دیدگاه ترمودینامیکی، . (26 و 22 ،9) شودحاصل می fτ بهبود

شده و  سبب کاهش انرژی آزاد گیبس mixingΔS افزایش مقدار

 یسواز دهد. افزایش میدر دماهای بالا ی را پایداری فازدرنتیجه، 

تغییر در توزیع  موجبنظمی پیکربندی دیگر، افزایش بی

 لوریب. زمانی که در شبکه شودپذیری شبکه میالکترونی و قطبش

ظیر نظرفیت متفاوت یونی و  هایی با شعاع، کاتیونکوردیریت



 

  

4+Mn 2  و+Ni  بار الکتریکی، اندازهاختلاف در  ،شوندجانشین 

 اتیکیایجاد ناهمگنی الکترواستمنجر به  ،الکترونگاتیویتهیونی و 

ر د اعوجاجها سبب بروز ناهمگنی این .گرددبلوری می در شبکه

 هایموضعی در موقعیت یونساختار بلوری شده و تغییرات 

ال را به دنب بردها در نواحی کوتاهاکسیژن و جابجایی نسبی آن

 نظمینواحی دارای بیدر حضور میدان الکتریکی خارجی، دارد. 

ین ا کهدهند از خود نشان میتری پاسخ قطبشی قویساختاری 

درنهایت بهبود ی و وضعپذیری مافزایش قطبش صورتبهامر 

 (.40-41)د یابالکتریک ماده بروز میپاسخ دی

یکی دیگر از پارامترهای مهم در طراحی این ترکیبات، پارامتر 

است که میزان ناهماهنگی در شعاع ( 1)رابطه  (δ) 5شبکهاعوجاج 

 :دهدهای جانشین را نشان مییونی کاتیون
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 r کاتیون وهر شعاع یونی  ir، هر کاتیون مولی کسر iCاینجا در 

 ،δمقدار بالای  .(25 و 23 ،45-44) ها استیونکاتمیانگین شعاع 

 ؛گرددمیمنجر به ناپایداری فاز یا تشکیل فازهای ثانویه  معمولاً

امل بالا باید ش ینتروپاهای با بنابراین، طراحی موفق سرامیک

ها باشد. ، شعاع یونی و بار الکتریکی کاتیونینتروپاتوازن میان 

ای و احتمال تشکیل تر باشد، تنش شبکهبزرگ δهرچه مقدار 

تر منجر به پایین δکه حالییابد، درفازهای ثانویه افزایش می

تواند همچنین می δشود. افزایش بهتر میینتر سپایداری و رفتار 

 یک بالاترالکتریمیدان الکتریکی بیشتر و تلفات دی پراکندگی

موجب عملکرد بهتر خواص  δکه مقدار بهینه حالیایجاد کند، در

بنابراین، با توجه به موارد  ؛(29-60 و 20) شودمیرزونانس 

از ترکیب دو پارامتر  ثر، معمولاًؤبرای طراحی مذکرشده در بالا، 

که برای  (mixingΔS) اختلاط ینتروپاشود: کلیدی استفاده می

 نقش که( δ) شبکهرود و اعوجاج کار میبینی پایداری فاز بهپیش

 پارامتر دو این. دارد ساختاری ناهماهنگی ارزیابی در مهمی

 مواد ارساخت سازیبهینه و تردقیق تحلیل امکان مکمل، صورتبه

 کنند. می فراهم را

با چند  Al+3های کوردیریتی، جانشینی یون در مورد سرامیک

زمان صورت همبه 2Co+و  Mn ،2+Ni، 3+Fe+4 کاتیون مانند

ن گردد. ای اختلاط ینتروپا توجهتواند موجب افزایش قابلمی

های با شعاع ، همراه با انتخاب مناسب یونینتروپاافزایش 

الکتریک هایی با خواص دینزدیک، منجر به تولید سرامیک

، پایداری ساختاری بالا و عملکرد مناسب در قبولقابل

 . (65-66 و 25 ،20 ،15) های بالا خواهد شدفرکانس

 Ni+2 و Mn+4 هاییونزمان هم ینیاثر جانشدر این تحقیق، 

، یستالی، ریزساختارساختار کر، سینتر رفتاربر  Al+3 به جای

در فرکانس  الکتریکیو خواص د (mixingΔS) اختلاط ینتروپا

مورد مطالعه قرار  یریتیکوردهای مایکروویو الکتروسرامیک

 تواند جایگزین، این یون میNi+2 با توجه به بار یونگرفته است. 
2+Mg  کاهش یافته و شود، اما در فرمولاسیون حاضر آلومینیوم

 ؛اندصورت استوکیومتری کاملاً اشغال شدههای منیزیم بهجایگاه

بنابراین موقعیت خالی برای استقرار نیکل در زیرشبکه منیزیم 

 د. وجود ندار

 

 تحقیق مواد و روش -2
 20/0 با مقادیر 18O5Six)2+Ni4+(Mnx-4Al2Mg برای سنتز ترکیبات

 .حالت جامد استفاده شدسینتر سنتز و از روش  x=0، 52/0و 

پودرهای با خلوص بسیار بالا بودند کار رفته شامل بهمواد اولیه 

 ارائه شده است.  (0جدول ) ها درمشخصات آنکه 

منظور حذف به 2SiOو  MgOدر مرحله نخست، پودرهای 

 و C 0000°ترتیب در دماهای شده، بهجذب 2COرطوبت و 

°C 200  سایر که حالی، در(15)ساعت کلسینه شدند  سهبه مدت

خشک شدند.  C 050°ساعت در دمای  54مواد اولیه به مدت 

سپس مطابق با فرمولاسیون هر ترکیب، مواد اولیه براساس 

ساعت  6توزین و به مدت  (5جدول ی )استوکیومترهای نسبت

عنوان محیط غیرآبی، با استفاده از آسیاب در حضور اتانول به

دور بر دقیقه آسیاب شدند.  550ای با سرعت ای سیارهگلوله

 ساعت در دمای 54به مدت  پس از آسیاب اولیه،دوغاب حاصل 

°C 50 در دمای، 000و پس از عبور از الک مش  خشک 

°C 0500  عملیات آسیاب شد کلسینهساعت  چهاربه مدت . 



 

 

 ترکیب در استفاده مورد اولیه مواد مشخصات -1 جدول

 مولیوزن  فرمول شیمیایی مواد اولیه

(g/mol) 

 اندازه ذرات

(µm) 

 هتولیدکنندشرکت  درصد خلوص ظاهر

MgO  40/1  00-0 اکسید منیزیم  Aladdin/China 99/99 % پودر سفید 

 Aladdin/China 99/99 % پودر سفید  3O2Al 000/96  2-0/0 آلومینا

> 2SiO  60/05 سیلیس  Aladdin/China 99/99 % پودر سفید  5 

(IV)  Aladdin/China 92/99 % خاکستریپودر   2MnO  56/94   0/2-2  کسید منگنزا

(II)  Aladdin/China 99/99 % پودر سبز تیره  NiO   34/69  2-0  اکسید نیکل

 

 X=5، 20/5 و 05/5 مقادیر با 18O5iSX)2+iN4+n(MX-4lA2gM یومتریاستوک یهانسبت -2 جدول

 MgO 3O2Al 2SiO 2MnO NiO استوکیومتریهای نسبت

 6955/34 91652/56 0541/60 96055/000 1044/40 جرم مولی

0x= 5 5 2 - - 

52/0x= 5 532/0 2 052/0 052/0 

20/0x= 5 320/0 2 52/0 52/0 

 

ای نخست انجام گرفت. پودره شرایط مشابه مرحلهثانویه نیز تحت 

درصد  00، با محلول 000الک مش عبور از از نهایی پس 

سپس با عبور از الک مش  و مخلوطدر هاون عقیق  9الکلوینیلپلی

 با استفاده از قالبهای تهیه شده گرانوله شدند. در ادامه، گرانول 60

 هایی با قطربه شکل قرص MPa 020فولادی و تحت فشار 

mm 05  تقریباً و ضخامتmm 4  برای حذف . ندشدپرسPVA ،

 C 620° در دمای ساعتچهار به مدت  شدههای پرسنمونه

 در محدوده دماییسینتر  شدند و سپس فرآیند نهایی حرارت داده

°C 0520-0440  گرمایش و نرخ انجام شد. ساعت  چهاربه مدت

در  C/min 4° و C/min 1°ترتیب ( بهC 500°سرمایش )تا دمای 

ها با استفاده از روش ارشمیدس نمونه نظر گرفته شد. دانسیته

شده با سینتر هایگیری شد. فازهای موجود در نمونهاندازه

منبع  و DteX250(H)با دستگاه  00پراش پرتو ایکسکارگیری به

گیری خواص مورد بررسی قرار گرفتند. برای اندازه Cu Kαتابش 

 لمد Microwave Network Analyzerالکتریک از دستگاه دی

Keysight N5234B PNA-L ها با استفاده شد. ریزساختار نمونه

 مدل 00یروبش یالکترون یکروسکوپمتصاویر حاصل از 

JEOL JSM6380LV بررسی گردید.  و ساخت کشور ژاپن

 با دستگاه 05سنجی رامانطیفهمچنین 

Raman spectroscopy Horiba Evo Nano  در دانشگاه

Hangzhou Dianzi  چین انجام شدکشور. 

 

 نتایج و بحث -3
نمونه کوردیریت مربوط به  (XRD) ایکس پرتوالگوهای پراش 

های یونکاتبا  شدهجانشینهای و نمونه( 18O5Si4Al2Mg)خالص 
4+Mn 2 و+Ni  52/0و  20/0درصدهای با=x،  نشان  (0)شکل در

نشان داد که در نمونه خالص و نمونه  XRDنتایج داده شده است. 

شود ، تنها فاز کوردیریت مشاهده میx=52/0 با مقدار جانشینی

که بیانگر تشکیل محلول جامد در این ترکیبات است. عدم حضور 

های جانشین در ها حاکی از انحلال یونفاز ثانویه در این نمونه

باشد. اگرچه شبکه کوردیریت و حفظ ساختار بلوری آن می

احتمال حضور مقادیر بسیار اندک از فازهای ثانویه به دلیل 

قابل رد نیست، اما عدم  XRDمحدودیت حساسیت تکنیک 

 ها درجایی منظم پیکهای اضافی و همچنین جابهمشاهده پیک



 

  

 
 .X=05/5 و X=20/5 خالص، نمونه (XRD) پرتوایکس پراش الگوهای -1 شکل

 

الگوی پراش، مؤید تشکیل محلول جامد و تغییر پارامترهای 

 .شبکه در اثر جانشینی یونی است

های مربوط به فاز ، پیکx=52/0 با افزایش میزان جانشینی به

شود که ظاهر می XRDدر الگوی  6O2Si0.84Mn1.16Mgثانویه 

دهنده عبور از حد حلالیت ساختاری در شبکه کوردیریت نشان

است. ظهور این فاز بیانگر آن است که در این سطح از جانشینی، 

شده دیگر قادر به انحلال کامل در های افزودهبخشی از یون

 .اندشده ثانویهساختار میزبان نبوده و منجر به تشکیل فاز 

های کوردیریت خالص و ترکیبات مونهندانسیته تغییرات 

و  20/0 مقادیردر  Ni+2 و Mn+4 هایکاتیون با شدهجانشین

52/0=x، دمایی در بازه °C 0520-0440،  و  (5شکل )در

کوردیریت  در نمونهداده شده است. نشان  (4( و )1) هایجدول

بسیار پایین C 0400ᵣ° تر ازدر دماهای پایین دانسیتهخالص، 

هی توجکه با عبور از این دما، افزایش قابل، درحالیماندمیباقی 

دود حدانسیته بیشینه که  طوریشود، بهمیمشاهده دانسیته در 
3g/cm20/5ᵣ  نزدیک به مقدار تئوری(3g/cm 20/5) دمای در 

°C 0440  .هایدهد که مکانیزممی این رفتار نشانحاصل شد 

شوند و این امر به وجود پیوندهای در دماهای بالا فعال میسینتر 

 و 63 ،16)شود قوی یونی در ساختار کوردیریت نسبت داده می

 و Mn+4 مقادیر مختلف با شدهجانشینهای در مقابل، نمونه. (65
2+Ni تر، حدوددر دماهای بسیار پایین °C 000 کمتر از نمونه 

دهند. در نمونه با نشان میتری را خالص، چگالش مطلوب

52/0x= ، حدود از دانسیته°C 0520  افزایش یافته و به سرعت

 3g/cm 22/5 به مقدار اشباع نزدیک بهC 0101ᵣ° در حوالی

انشینی در اثر ج سینتر تسهیل فرآیندرفتار بیانگر  رسد. اینمی

رخ نکاهش انرژی سطحی و افزایش ناشی از  و احتمالاکاتیونی 

 ،=20/0x نمونه با. (69 و 30) استسینتر  طول فرآینددر  نفوذ

 ؛دهدنشان می C 0110–0590°محدوده در را نیز تراکم بالایی 

تواند می تر نیزبراین، تشکیل فاز ثانویه با دمای ذوب پایینعلاوه

ش و کاهش دمای چگال سینتر ثر در تغییر رفتارؤیکی از عوامل م

 باشد. 

  مقادیر با شدهجانشین و خالص یهانمونه رامان هایطیف



 

 

 
 .مختلف یدماها در X=05/5 و X=20/5 خالص، یهانمونه نسبی دانسیته و دانسیته -2 شکل

 

 مختلف یدماها در X=05/5 و X=20/5 خالص، یهانمونه ینسب دانسیته و دانسیته -3 جدول

نمونه  دانسیته
 صلخا

 نه نسبی نمو دانسیته
 خالص

 نمونه  دانسیته
52/0=x 

 نه نسبی نمو دانسیته
52/0=x 

 نمونه دانسیته 
20/0=x 

 نهنسبی نمودانسیته 
 20/0=x 

 سینتر دما
(°C) 

  6/0 04/61 14/5 09/90 0520 
  54/5 19/55 24/5 95/95 0530 
  20/5 62/95 26/5 36/99 0590 
  20/5 02/99 26/5 36/99 0100 
    26/5 36/99 0150 
  25/5 44/99 26/5 36/99 0110 
  20/5 62/95 22/5 13/99 0140 
  20/5 02/99 21/5 29/95 0120 
      0160 
      0130 
22/0 90/60     0150 

      0190 
33/0 65/30     0400 

      0400 
55/5 02/90     0450 
49/5 44/99     0410 
20/5 50/99     0440 



 

  

 X=05/5 و X=20/5 خالص، بهینه یهانمونه تئوری دانسیته و ینسب دانسیته ،دانسیته -4 جدول

 (C°) سینتر دما جرم مولی تئوری دانسیته نسبی دانسیته دانسیته نمونه

00/0 49/5 44/99 204/5 9259/254 0410 

52/0 20/5 62/95 212/5 4005/295 0140 

20/0 26/5 36/99 266/5 5699/299 0110 

 

 
 .X=05/5 و X=20/5 خالص، یهانمونه رامان یهافیط -3 شکل

 

52/0=X 20/0 و=X 1 محدوده در-CM000-0500 مورد ،(1 )شکل 

 ناحیه سه کوردیریت، خالص نمونه در گرفت. قرار بررسی

 و mC 520-100، 1-mC 220-030-1 هایبازه در اصلی ارتعاشی
1-mC 920-2000 هایحالت به ترتیببه که شودمی مشاهده 

 بیانگر و بوده مربوط Si–O و Mg–O، Al–O پیوندهای ارتعاشی

 هاینمونه در باشد.می 4OlA- 4OiS واحدهای بالای یاشبکه نظم

 در یمشخص هایپیک ،X=20/0 و X=52/0 مقادیر با شده جانشین

 هایحالت به عمدتاً که است شده ظاهر mC205-202-1 محدوده

 هایکپ ینا .شوندمی مربوط Al–O پیوندهای کششی و خمشی

 یهافرکانس )سمت کمتر یرمقاد به اندکی خالص نمونه به نسبت

 توانمی را تغییرات این اند.شده یزن ترپهن و شده جاجابه بالاتر(

 منجر که دانست lA+3 با iN+2 و 4nM+ یونی شعاع تفاوت از ناشی

 ایپیونده طول در تغییر ایجاد و ایشبکه نظمیبی افزایش به

iS–O–lA در هاپیک پهنای توجهقابل افزایش .(30 و 3) شودمی 

 میرایی افزایش ساختاری، نظم کاهش دهندهنشان X=20/0 نمونه

 تارساخ در اختلاط نتروپیا افزایش درنهایت و شبکه ارتعاشات

   است. کوردیریت

های نمونه (SEM) یروبش یالکترون یکروسکوپیتصاویر م

 ارائه شده است. (4شکل )در  ،سینترشده در دمای بهینه هر ترکیب

سینتر شده، دارای  C 0410°که در دمای  خالص کوردیریت نمونه

های یکنواخت و زیرمیکرونی ریزساختار متراکم با اندازه دانه

( است. همچنین، نبود μm 40/0)میانگین اندازه دانه حدود 

تطابق  تهدانسیتوجه در ریزساختار این نمونه با نتایج تخلخل قابل

، اندازه Ni+2 و Mn+4های زمان کاتیونکامل دارد. با جانشینی هم

ص خال ها افزایش یافته و میزان تخلخل در مقایسه با نمونهدانه

ها شود که مورفولوژی دانهبراین، مشاهده میشود. علاوهبیشتر می

 یابد. رشد بیشتراز حالت کروی به شکل چندوجهی تغییر می

  C 000° شده، آن هم در دمایی حدودها در ترکیبات جانشیندانه



 

 

 
 .X=05/5 نمونه ج( و X=20/5 نمونه ب( خالص، نمونه الف( های:دانه اندازه میانگین و یروبش یالکترون یکروسکوپیم تصاویر -4 شکل

 

روی دهد که نینشان می کوردیریت خالص، تر از دمای بهینهپایین

یابد. و نرخ نفوذ با جانشینی کاتیونی افزایش میسینتر  محرکه

ذوب  یبا دما یهحضور فاز ثانو، XRDهمچنین براساس نتایج 

  یکی تواندیم یزبر فاز مذاب نیمبتنسینتر  و احتمال وقوع تریینپا



 

  

 
 مختلف. سینتر یدماها در X=05/5 و X=20/5 خالص، یهانمونه )ᵣΕ( نسبی یگذرده ضریب -0 شکل

 

و رشد دانه سینتر  محرکه یروین یشاز عوامل مؤثر در افزا

جایگزین  Ni+2و  Mn+4 هایهایی که کاتیوننمونه محسوب شود.

نیز  SEMتری دارند که در تصاویر اند، دانسیته تئوری پایینشده

 خالصها نسبت به نمونه شود و ساختار آنوضوح مشاهده میبه

ته نسبی بالا، این کاهش دانسیدانسیته  تر است. با وجودمتخلخل

 بنابراین، ؛شودای میدانهموجب افزایش تخلخل بین ،تئوری

راستا های دانسیته نسبی و دانسیته تئوری همبا داده SEMتصاویر 

 .ریزساختار متخلخل ناشی از جانشینی است دهندهبوده و نشان

مربوط به  ،(4)شکل  وزیع اندازه دانهبر اساس نمودارهای ت

، تغییرات شدهجانشینهای نمونهخالص و  کوردیریت نمونه

در نمونه خالص است. مشاهده قابل توجهی ریزساختاری قابل

 و بوده متقارن توزیع اندازه دانه تقریباً، C 0410°سینترشده در 

قرار دارد. میانگین  µm 2/0-1/0 بیشترین فراوانی نسبی در بازه

توزیع باریک است.  µm 40/0در حدود اندازه دانه در این نمونه 

در حین فرآیند دهنده رشد یکنواخت و همگن ها نشاناندازه دانه

و  20/0های جانشین شده با مقادیر باشد. در نمونهسینتر می

52/0=x، ر شده تنسبت به نمونه خالص گسترده توزیع اندازه دانه

افزایش  µm 60/0و  µm 24/0ترتیب به نگین اندازه دانه بهو میا

ما اگن باقی مانده است ریزساختار همها نیز نمونهدر این یابد. می

 ،(x=20/0 جزئی فاز مذاب )برای نمونهسینتر  جانشینی کاتیونی و

یجه، و درنتها شده دانه شدهنفوذ و رشد کنترل سبب افزایش نرخ

 افزایش تدریجی اندازه دانه را در پی داشته است.  

های نمونه (εᵣ)الکتریک نسبی دیثابت  تغییرات ،(2شکل )

نشان را  C 0520-0440°دمایی  بازهر مختلف سینترشده د

ها با افزایش دما، شود که در تمامی نمونهمشاهده میدهد. می

مقدار ثابت دی الکتریک افزایش یافته و پس از رسیدن به دمای 

جی کاهش طور تدری، به حالت اشباع رسیده و سپس بهسینتر بهینه

قیم با طور مستالکتریک بهکند. ازآنجا که مقدار ثابت دیپیدا می

ابق شده تطو میزان تخلخل آن مرتبط است، روند مشاهدهدانسیته 

ک الکتریها دارد. مقادیر ثابت دیمونهخوبی با رفتار چگالش ن

و  x=52/0های خالص، ترتیب برای نمونهبه 2و  55/4، 54/4

20/0=x بر الکتریک علاوهدست آمد. ازآنجا که ثابت دیبه

ته دهنده ساختار نیز وابستخلخل، به پلاریزاسیون اجزاء تشکیل

 الکتریک با افزایش میزان جانشینیاست، افزایش ثابت دی



 

 

 
 .تئوری مولی پذیریقطبش و قطبش تئوری، گذردهی -6 شکل

 

و  Mn+4 (64/5توان به قابلیت پلاریزاسون بالاتر )کاتیونی را می

(51/0) 2+Ni ( 39/0در مقایسه با )3+Al .نسبت داد  

را  theo(ε(الکتریک تئوری تغییرات ثابت دی ،(6) شکل

پذیری مولی و قطبش theo(α(پذیری کل تئوری همراه قطبشبه

نشان  xعنوان تابعی از میزان جانشینی به ،theo,molar(α(تئوری 

افزایش تدریجی و یکنواختی را  x ،theoεدهد. با افزایش مقدار می

نمونه در  006/4تا حدود نمونه خالص و  در 004/4از حدود 

 پذیری کل سامانهوند به افزایش قطبشدهد. این رنشان می 20/0

 Al+3جای به Ni+2و  Mn+4های زمان یونناشی از جانشینی هم

و  theoε ،theoα مقادیر بهینه ،(2ل )جدوشود. نسبت داده می

theo,molarα  زمان، هر طور همبه .دهدارائه میتمامی نمونه را برای

روند  مقدار جانشینیبا افزایش  theo,molarαو  theoαدو پارامتر 

از  theoαای که گونهدهند؛ بهخطی از خود نشان می افزایشی تقریباً

 نیز از تقریباً theo,molarαافزایش یافته و  46/46به  11/46حدود 
1-mol.3Cm 55/53  رسد. همبستگی قوی میانمی 93/53به theoε 

شده دهمشاهکند که افزایش یید میأت ،پذیریو پارامترهای قطبش

طور مستقیم توسط افزایش به ،الکتریک تئوریدر ثابت دی

شود؛ موضوعی که با رابطه پذیری تئوری کنترل میقطبش

بیانگر  theoαپارامتر . (2)رابطه  است سازگار موسوتی_کلازیوس

ه پذیری شبکپذیری تئوری )ذاتی( ماده بوده و قطبشقطبش

کند. پارامتر نعکس میازای هر واحد فرمولی مبلوری را به

theo,molarα صورت مجموعپذیری مولی تئوری است که بهقطبش 

ها در یک مول از ترکیب محاسبه پذیری تمامی یونقطبش

شود. این دو پارامتر در کنار یکدیگر، معیاری از پاسخ می

الکتریک ذاتی ماده را هم در مقیاس واحد فرمولی و هم در دی

کنند و مستقل از اثرات تخلخل یا مقیاس مولی فراهم می

 .ریزساختار هستند

αtheo =2αMg2++(4-x)αAl3++X×(0.5×αMn4++0.5×αNi2+)+ 

5αSi4++18αO2-                             )4( 

 ،3Å 15/0= 2+αMg، 3Å 39/0=  3+αAl، 3Å 53/0= 4+αSi که در آن
3Å 00/5= -2αO ،3Å 51/0= 2+αNi 3 وÅ 52/0=  4+αMn 

با استفاده از رابطه  theo(ε(الکتریک تئوری ثابت دی .باشندمی

 :شد محاسبه (2)رابطه  موسوتی–کلازیوس

(2   )                                     m theo
theo

m theo

3V 8

3V 4

 
 

 
 

theoε الکتریک تئوری است، ثابت دیmV  حجم مولی(1-mol.3cm)  



 

  

 شدهجانشین و خالص هاینمونه مولی حجم و قطبش تئوری، گذردهی -0 جدول

 theoε )3Å(theo α αtheo,molar (cm/mol3) mV نمونه

00/0 004052/4 11/46 559966/53 5305903/153 

52/0 009011/4 19/46 916694/53 0212422/155 

20/0 006015/4 46/46 935555/53 0550431/155 

 

 
 ینتر.س مختلف دماهای در X=05/5 و X=20/5 خالص، هاینمونه (×fQ) کیفیت فاکتور -7 شکل

 

است که از  (mol.3cm-1)کل تئوری  پذیریقطبش theoαباشد، می

ثابت ریاضی بدون  πهای یونی محاسبه شده و مجموع مشارکت

 .باشدمی 0406/1بعد است که مقدار آن برابر 

(6         )                                                 c
m

V
V

Z
 

mV  ،حجم مولی ماده استcV دهنده حجم سلول واحد نشان

واحدهای  تعداد Z باشد وآمده از تحلیل بلورشناسی میدستبه

فرمولی در هر سلول واحد است. این رابطه برای تبدیل 

پارامترهای سلول بلوری به یک کمیت ساختاری در مقیاس مولی 

 شود.استفاده می

های مختلف را نمونه (Q×f) فاکتور کیفیتمقادیر  ،(3شکل )

ت دهد. برای نمونه کوردیریمینشان سینتر  دمایعنوان تابعی از به

 C 0400° تر ازیینپادر دماهای فاکتور کیفیت  خالص، مقدار

. این موضوع ناشی از است GHz 00000 کمتر ازیار کم و بس

و  های کوچک، تخلخل زیاد، اندازه دانهسینتر بودن فرآیندناکامل

تعداد بالای مرزدانه است که همگی موجب افزایش تلفات 

یک  ،C 0410°تا سینتر  یدما یشبا افزاشوند. می الکتریکدی

ارامتر شده و این پمشاهده  یفیتک ورفاکتافزایش ناگهانی در مقدار 

 هایزمان یون. جانشینی همرسدیم GHz 52600 به مقدار بیشینه

(i2+,N4+Mn) 3 به جای+Al،  درصدی  10منجر به افزایش حدود

ار ازآنجا که ساختنسبت به نمونه خالص شد.  فاکتور کیفیت

وابسته  4SiOو  6AlO هایلهدراشدت به نظم پلیکوردیریت به

نظمی موضعی در آرایش این واحدهای است، هرگونه بی

ر الکتریک شود. دتواند منجر به افزایش اتلاف دیمی ،ساختاری

با حفظ ( i2+,N4+Mn) هایزمان کاتیوناین راستا، جانشینی هم

تعادل بار و کاهش نوسانات موضعی ناشی از عدم تطابق ظرفیت، 

 وزیع کند. همچنین تبه پایداری الکتروستاتیکی شبکه کمک می



 

 

 
 مختلف. سینتر دماهای در X=05/5 و X=20/5 خالص، های نمونه )FΤ( ییدما ییداریپا بیضر -8 شکل

 

های یونی سبب تعدیل اعوجاج شبکه و بهبود نظم مناسب اندازه

های افزایش نظم بلوری و کاهش نقص .شودساختاری می

های قطبش ناخواسته در ساختاری، منجر به کاهش مکانیزم

های متناوب مایکروویوی شده و درنتیجه اتلاف میدان

 ارمقدتوجه یابد که این امر بهبود قابلالکتریک کاهش میدی

 ، دمایx ،003،111=Q×f=52/0د )را به دنبال دارفاکتور کیفیت 

، کاهش مقدار x=20/0 حال، در نمونه بابااین(. C 0140° سینتر

شود. حضور به تشکیل فاز ثانویه نسبت داده می ،فاکتور کیفیت

موجب ایجاد نواحی ناهمگن  ،6O2Si0.84Mn1.16Mg ثانویه فاز

الکتریک شده و درنهایت مراکز اتلاف دیریزساختاری و افزایش 

هد که دکاهش فاکتور کیفیت را در پی دارد. این نتایج نشان می

تنها پایداری فازی را تحت تأثیر عبور از حد حلالیت ساختاری نه

طور الکتریک ماده را نیز بهدهد، بلکه عملکرد دیقرار می

 .دهدمحسوسی کاهش می

مهم یکی از پارامترهای  ،f(τ( رزونانسضریب دمایی فرکانس 

الکتریک در های دیدر ارزیابی پایداری حرارتی سرامیک

یرات تغی این پارامتر بیانگر میزانکاربردهای مایکروویو است. 

ر صفمقدار آن به  و هرچهاست فرکانس تشدید نسبت به دما 

یر رایط حرارتی متغتحت شعملکرد ماده پایداری  تر باشد،نزدیک

دستیابی به مقادیر نزدیک به صفر رو، هد بود. ازاینبیشتر خوا

و مشددها فیلترها، مناسب جهت ساخت  مواددر طراحی  fτبرای 

تغییرات  ،(5شکل )ای دارد. اهمیت ویژهسایر اجزای مایکروویو 

fτ شان ن های مختلفبرای نمونهسینتر  تابعی از دمایعنوان را به

سینترشده در  برای نمونه خالص fτبراساس نتایج، مقدار دهد. می

برای است. این مقدار  -ppm/°C 54/06برابر با  C 0410°دمای 

برای و  -ppm 33/04برابر  C 0140°سینترشده در  =52/0x نمونه

 -ppm/°C 91/02برابر  C 0110° سینترشده در =20/0x نمونه

زمان شود، جانشینی همگونه که مشاهده می. همانگیری شداندازه

ایجاد  fτچشمگیری در مقدار  تغییر ،Ni+2 و Mn+4های کاتیون

باقی  -ppm/°C 50ها کمتر از نمونه کند و این پارامتر در همهنمی

ماند که برای کاربردهای عملی در مدارات مایکروویو می

 .(31 و 35 ،55)قبول است قابل

الکتریک، فاکتور کیفیت و ضریب دمایی دیمقادیر ثابت 

های کوردیریت خالص و فرکانس رزونانس مربوط به نمونه

که در دماهای  x=20/0و  x=52/0 شده با مقادیرترکیبات جانشین

 نتایج سایر  ( ارائه شده است.6جدول )در  ،اندشدهسینتر  مختلف



 

  

 مختلف سینتر دماهای در X=05/5 و X=20/5 خالص، هاینمونه رزونانس فرکانس دمایی بیضر و کیفیت فاکتور ،الکتریکدی ثابت -6 جدول

 سینتر  دمای

(°C)  
fτ 

(ppm/°C)  
Q×f  

(GHz) rε ترکیب 

0150 93/5- 21313/4324 596/5 18O5Si4Al2Mg 
0400 99/0- 320/2261 040/1 18O5Si4Al2Mg 
0450 22/04- 45465/9525 002/4 18O5Si4Al2Mg 
0410 54/06- 0015/52600 669/4 18O5Si4Al2Mg 
0440 35/04- 1420/39502 546/4 18O5Si4Al2Mg 
0520 5- 49531/4620 925/5 x=0.25 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

0530 96/5- 04492/2650 600/1 x=0.25 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
0590 31/04- 0520/90201 309/4 x=0.25 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

0100 55/06- 6160/95250 320/4 x=0.25 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
0110 34/01- 0351/93905 559/4 x=0.25 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

0140 33/04- 6332/003111 252/4 x=0.25 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
0120 63/05- 93453/51112 559/4 x=0.25 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

0520 69/02- 9061/4163 665/1 x=0.50 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
0530 91/06- 1053/69504 532/4 x=0.50 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

0590 50/04- 5235/63911 590/4 x=0.50 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
0100 95/02- 3152/35302 904/4 x=0.50 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

0150 02/05- 5500/54650 000/2 x=0.50 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
0110 91/02- 3004/96394 990/4 x=0.50 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

0140 54/04- 3152/55459 955/4 x=0.50 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
0120 51/04- 5030/39095 596/4 x=0.50 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

 

 3lA+ جانشینی برای شدهانجام هایپژوهش ریسا با سهیمقا -7 جدول

 rε Q×f ترکیب
(GHz) 

fτ 
(ppm/°C) 

  سینتر ادم
(°C) 

 منبع

18O5Si4Al2Mg 04/6 29655 0/56- 0440 (34) 

18O5)0.08Ge0.92(Si4Al2Mg 90/4 055500 00/50- 0452 (55) 

0.3)-(MASG 18O5)xGex-1(Si4Al2Mg 44/4-05/2 003222 _ 0150 (32) 

18O5Si0.2)0.5Mg0.5Ge -(3.8Al2Mg 636/4 056201 05/50- 0400 (16) 

18O5Si0.2)0.5Mg0.5(Mn3.8Al2Mg 503/4 000450 44/56- 0400 (16) 

18O5)0.2Ge0.8Si -(4Al2Mg 4/2 ≤ 006905 99/0+ 0140 (36) 

(x = 0.08) 18O5Six)0.5Ti0.5(Mgx-4Al2Mg 42/4 11992 19- 0132 (1) 

(x = 0.15) 18O5Si2x)0.5Zn0.5(Mn2x–4Al2Mg 21/4 020200 _ 0120 (00) 

18O5Si4Al2Mg 66/4 52600 54/06- 0410 این پژوهش 

x = 0.25)( 18O5Six  )0.5
2+Ni0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 25/4 003111 33/04- 0140 این پژوهش 

x = 0.50)( 18O5Six  )0.5
2+Ni0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 990/4 96394 91/02- 0110 این پژوهش 
 



 

 

 X=05/5 و X=20/5 خالص، هاینمونه )دلتا( شبکه اعوجاج پارامتر و اختلاط ینتروپا نتایج -8 جدول

x ترکیب (J/mol.K) mixingΔS δ 

00/0 18O5Si4Al2Mg 00/0 00/0 

52/0 18O5) Si0.125
2+Ni 0.125

4+(Mn3.75Al2Mg 10/5 % 0/2 

20/0 18O5) Si0.25
2+Ni 0.25

4+(Mn3.50Al2Mg 52/1 % 9/6 

 

ئه اار (3جدول )ای در صورت مقایسههای انجام شده بهپژوهش

 شده است.

 Ni+2 و Mn+4های کاتیونزمان جانشینی هم ثیرأت ،(5) جدول

( را نشان δ) دلتاو پارامتر  Mixing(ΔS(اختلاط  ینتروپاتغییرات بر 

در کوردیریت خالص، آرایش بلوری از نظمی کامل دهد. می

اختلاط آن برابر با صفر در نظر گرفته  ینتروپابرخوردار است و 

صورت مشخص و های بلوری بهشود؛ زیرا هر یک از جایگاهمی

گونه انحصاری توسط یک نوع کاتیون اشغال شده و درنتیجه هیچ

دهد. بدین ترتیب، تعداد اختلاط کاتیونی در ساختار آن رخ نمی

 ینتروپاهای میکروسکوپی ممکن تنها یک حالت است و حالت

براین، در ترکیب خالص علاوه .اختلاط صفر خواهد بود

نیز برابر با صفر است؛ زیرا  (δ)کوردیریت، پارامتر اعوجاج شبکه 

توسط یک نوع کاتیون اشغال شده و  بلوری صرفاً هر زیرشبکه

است.  rی ها برابر با شعاع متوسط وزنشعاع یونی تمام یون

ای وجود گونه اختلاف شعاعی یا اعوجاج شبکههیچدرنتیجه، 

 به Ni+2 و Mn+4های ، جانشینی کاتیونx=52/0. در ترکیب ندارد

 J/mol·K 10/5 اختلاط به مقدار ینتروپا یشموجب افزا Al+3جای 

(R536/0 ).ر تتوزیع تصادفیبیانگر  افزایش این شده است

نظمی افزایش بیدرنتیجه،  و Al+3 شبکه ر زیرها دکاتیون

ایداری فاز بهبود پو اختلاط  ینتروپاافزایش  اباست که  پیکربندی

، 20/0به  xبا افزایش مقدار  .باشدو خواص فیزیکی مرتبط می

رسیده است. J/mol·K 52/1 (R461/0 )اختلاط به مقدار  ینتروپا

دریجی تدهنده رشد نشان ،اختلاط ینتروپااین افزایش پیوسته در 

 زماننظمی و پیچیدگی ساختاری ناشی از حضور همبیمیزان 

 Al+3 هشبکزیری با شعاع یونی و ظرفیت متفاوت در یهاکاتیون

، Ni+2 و Mn+4 توسط Al+3 جایگزینی مقدار است. با افزایش

 برابر با x=20/0و  x=52/0های با ی ترکیبترتیب برابه δ مقدار

 نظمیبی بیانگر وجودمحاسبه شد. این مقادیر درصد  9/6و  2

 Al+3جزئی تا متوسط و پراکندگی شعاع یونی در زیرشبکه 

 اختلاط ینتروپا یشبا افزا یسهدر مقا δ ییراتهرچند تغهستند. 

توجهی بر خواص حال تأثیر قابل، بااینیستچندان بزرگ ن

 شینیجان طورکلیبه ،های کوردیریتی دارندالکتریک سرامیکدی

 ینتروپاافزایش تدریجی ب جمو Ni+2 و Mn+4 هایکاتیون

 شود. نظمی ساختاری میبیافزایش اختلاط و در نتیجه 

 

 گیری نتیجه -4
 و Mn+4های کاتیونزمان که جانشینی هم دادحاضر نشان نتایج 

2+Ni 3جای  به+Al  تأثیر  ،کوردیریتدر ساختار کریستالی

و اختلاط  یپنترواساختار کریستالی، ، سینتر رفتارتوجهی بر قابل

، Ni+2 و Mn+4 هایبا جانشینی کاتیونالکتریک دارد. خواص دی

تر از کوردیریت پایین C 000° ها در دمایی تقریباًش نمونهلچگا

تشکیل محلول جامد در  XRDخالص اتفاق افتاد. نتایج 

که با افزایش حالیدر ؛یید کردأرا ت x=52/0های خالص و نمونه

نیز ظاهر  6O2Si0.84Mn1.16Mg، فاز ثانویه 20/0به  xمقدار 

اختلاط  ینتروپمقدار ا 18O5Si4Al2Mgدر ترکیب پایه شود. می

 نظمیدهنده نظم کامل شبکه و حداقل بیصفر است که نشان

و  = rε ،52،600Q×f=66/4این نمونه دارای  پیکربندی است.

ppm/°C54/06-=fτ  .52/0افزایش سطح جانشینی تا با استx= ،

mixingΔS  بهJ/mol·°K 10/5 بیانگر رشد این افزایش رسد. می

 Ni+2 و Mn+4های کاتیون پیکربندی و توزیع تصادفینظمی بی

است. اثرات این تغییرات ساختاری در  Al+3 هایموقعیتدر 

، εᵣ ،GHz 003=25/4: استالکتریک قابل مشاهده خواص دی



 

  

111 Q×f = و ppm/°C 33/04-=fτ با افزایش مقدار .x  20/0به ،

افزایش یافت که با افزایش  J/mol·°K 52/1 به mixingΔSمقدار 

همراه بود. مقدار گذردهی افزایش طول پیوندها و اعوجاج شبکه 

( = GHz 96،394Q×fکه فاکتور کیفیت )حالیدر εᵣ=99/4یافت 

 ppm/°C 06-=fτ. مقدار مطلوب باقی ماند محدودههمچنان در 

حفظ ثبات حرارتی مناسب است که اهمیت  دهندهنشان نیز

یید أبرای عملکرد در محدوده دمایی گسترده را ت ینتروپاافزایش 

 شدهکنترل یشافزانتایج این پژوهش نشان داد درمجموع، . کندمی

نسل  یاحطر یثر براؤم یراهکار یونی،کات ینیجانش یقدق یمو تنظ

ا و بال یساختار یداریپا با یریتیکورد هاییکاز سرام یدیجد

موج  یکروویو،ما یدر کاربردها ینهبه الکتریکیعملکرد د

 شمارنسل پنجم و ششم به یارتباط یهاو سامانه مترییلیم

 . رودیم

 

 شکر و سپاسگزاریت

 عنواناین تحقیق با حمایت مادی و معنوی دانشگاه میبد و به

اول در کشورهای  هکارشناسی ارشد نویسند هبخشی از پایاننام

اول در انجام این پژوهش  هایران و چین انجام شده است. نویسند

قال انت»ماهه از طرف گروه از گرنت پژوهشی فرصت مطالعاتی سه

ی الکترونیک و فناور هدر دانشکد« و کاربرد انرژی در الکترونیک

 Hangzhou Dianziاطلاعات دانشگاه هانگژو دیانزی )

Universityن به سرپرستی آقای پروفسور سانگ ( کشور چی

(Kaixin Songبهره ) مند شده است که به این وسیله کمال

 آید.قدردانی از ایشان به عمل می
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