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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 

  پايین،   بسیار  الکتريکدی   اتلاف  پايین،  الکتريکدی   ثابت  همچون  يیهایژگ ي و  لیدلبه   ،(18O5Si4Al2Mg)  یتي ري کورد  یهاکیسرام  اهداف:  و  مقدمه
 ارتباطات   ششم  و  پنجم  یهانسل   در  شرفتهیپ  کي الکتری د   مواد  عنوانبه   متر،یلیم  و  وي کرووي ما  یهافرکانس  در  مطلوب  عملکرد   و   بالا  ی حرارت  پايداری

(5G  6  وG)،  4  هایکاتیون  زمانهم  ینیجانش  اثر  یبررس  به  پژوهش  ني ا  اند.گرفته  قرار  استفاده   مورد+Mn  2  و+Ni  3  جایبه+Al  ساختار  چگالش،  بر 
 است.  پرداخته تي ري کورد  کي الکتری د خواص و  (mixingSΔ) اختلاط ینتروپا ريزساختار، ،یستالي کر

  شدند.سینتر  مختلف یدماها در سپس و تهیه جامد حالت سنتز روش با ، (0/ 50  و 25/0 ،0) مختلف ینیجانش ري مقاد با يیهانمونه  ها:روش و مواد
  از   گرفت.  قرار  مطالعه  مورد  ،بشیرو  الکترونی  میکروسکوپ  و  رامان  سنجیطیف   ،ايکس  پرتو  پراش  از  استفاده  با  یريزساختار  و  فازی  هایبررسی
 گیری اعوجاج شبکه اندازه و    اختلاط  ینتروپا  های مايکروويو استفاده شد. همچنینالکتريک در فرکانس گیری خواص دیاندازه   جهتگر شبکه  تحلیل

 مورد بررسی و تحلیل قرار گرفت.   و

  شد.   خالص  کورديريت  به  نسبت  ترپايین  C  100°  حدود  دمايی  دردانسیته    بیشنه  به  دستیابی  موجب  ،Al+3  جایبه  Ni+2  و  Mn+4  ی نیجانش  ها:یافته 
  6O2Si0.84Mn1.16Mg  ثانويه  فاز  کورديريت،  فاز  برعلاوه   ،x=  50/0  در  اما  شودمی   تشکیل  کامل  جامد  محلول  ،x=25/0  در  داد  نشان  رامان  و  XRD  نتايج

  ی برا  مايکروويو  خواص  بهترين  کرد.  يیدأت  جانشینی  افزايش  با  را  هادانه  اندازه  میانگین  افزايش  ،ريزساختاری  بررسی  گردد.می   ظاهر  نیز
18O5Si0.25)2+Ni4+(Mn3.75Al2Mg 4/ 58 با =rε، GHz 107333=Q×f و ppm/°C 7/14-=fτ  مقدار  و آمد دستبه J/mol.K 30/2=mixingSΔ  گیریاندازه 

    شد.

 ري پذامکان   را  یحرارت  یداري پا  و  کي الکترید  خواص  زمانهم   یسازنهیبه  مناسب،  نتری س  یدما  در  Ni+2  و  Mn+4  شدهکنترل  ینیجانش  گیری:نتیجه 
 . سازدیم
 

 (. 6Gو    5Gهای پنجم و ششم ) ، نسل اعوجاج شبکه   ، اختلاط   ی نتروپ ا ها،  الکتريک، الکتروسرامیک های ماکروويو دی کورديريت، ويژگی   کلیدی:   ی ها واژه 
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 مقدمه -1
دیسرامیک در به  1الکتريکهای  کلیدی  مواد  از  يکی  عنوان 

  2در فرکانس ماکروويو به ويژه    مدرن،  سیمبی  یهای ارتباطفناوری

، آنتن  مشددها در تولید انواع فیلتر،  شوند. اين سرامیکشناخته می

رند گیو اجزای مدارهای مجتمع فرکانس بالا مورد استفاده قرار می

در اين زمینه،  ترکیبات مورد استفاده  کی از پرکاربردترين  . ي(1-8)

  دلیل است که به  18O5Si4Al2(Mg(  پايه کورديريت  بر   های سرامیک

الکتريک (، اتلاف دی6بسیار پايین )کمتر از    3الکتريکثابت دی

  ضريب انبساط حرارتی پايین، پايداری حرارتی بالا و ضريب  کم،

توجه بسیاری از محققان را به خود جلب    ،دمايی مناسب   فرکانس

است  فاز.  کرده  ساختار  یکورديريت    با   اورتورمبیک  بلوری  با 

  P6/mcc  فضايی  گروه  با  هگزاگونال  يا   Cccm  فضايی   گروه 

  از  بعدیسه  ای شبکه  دارای  که  است   سنتز(  روش   به  )وابسته 

 6MgO  هایوجهیهشت   و  4AlO  و  4SiO  هایچهاروجهی

  تريناصلی  Mg+2  و  Al+3  هایموقعیت   ساختار،  اين  در  .باشدمی

 بیشتر   در  .(9-14)  هستند  جانشینی  قابل  اتمی  هایموقعیت 

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

  يا  بالاتر  ظرفیت  با  هايیکاتیون  پذيرش  قابلیت   محل   اين  زيرا

  ،موفق  جانشینی  بر  ثرؤ م   اصلی  عوامل  . (15  و  10  ،9)  دارد  را  مشابه

  يون   بین  الکترونگاتیويته  اختلاف  و  يونی  شعاع  تفاوت  شامل

 ايجاد  باعث   يونی  شعاع  در  تفاوت  .است   میزبان  يون  و  جانشین

 اختلاف   کهحالیدر  شود،می  فاز  ناپايداری  و  ساختاری  اعوجاج

 ثیرأت  الکتريکدی  خواص  و  ساختاری  قطبش  بر  تهالکترونگاتیوي 

  يون  با جانشین  يون  همسايگی عدد  تطابق   براين،علاوه  گذارد.می

 پايدار  هندسه  با  هايیيون  که  طوریبه  است،  اهمیت   دارای  میزبان

  درنهايت،   شوند.می  Al+3  يون  جايگزين  ترراحت   چهاروجهی

  بار،   ظرفیت  تفاوت   صورت  در  و  دارد  نقش  نیز   يونی  بار  تعادل

  برای  خالی  جای   ايجاد  يا  مزدوج  جانشینی  مانند  هايیمکانیزم  بايد

 . (16-20) شود گرفته نظر در بار جبران

  ذخیره   به  قادر  که  هستند  موادی   الکتريک،دی  هایسرامیک

  باشندمی  جريان  عبور  بدون  الکتريکی  میدان   در  الکتريکی  انرژی

  و  هاآنتن  رزوناتورها،  بالا،  فرکانس  های خازن  ساخت  در  که

  پیشرفت  با  .(21-24)  دارند  فراوان  کاربرد  ماکروويو   فیلترهای

  های سرامیک  به   نیاز  ،6G  و  5G  جديد نسل  مخابراتی هایسیستم

  شدتبه  مايکروويو  هایفرکانس  در  بهینه  عملکرد  با  پیشرفته

 تعداد  و  نوع  به  ،مواد  الکتريکدی  خواص  .است   يافته  افزايش

  های فرکانس  در  دارد.  بستگی  هاآن  در  موجود  قطبش  هایمکانیزم

  مثبت  هایيون جايیجابه که يونی قطبش هایمکانیزم ماکروويو،

  که  ایشبکه   و  الکتريکی  میدان  در  يکديگر  به  نسبت   منفی  و

 نقش است، بلوری ساختار  در ها يون  موقعیت  در جزيی  تغییرات

 خواص  .(25-29  و  7)  دارند  نهايی  خواص  بر  ایکنندهتعیین

کورديريتدی  دی   ، الکتريک  ثابت  پايین شامل     الکتريک 

 (5-6≈rε ) ضريب کیفیت بسیار بالا ،   (GHz 70000Q×f >  )  و ضريب

رزونانس   دمايی  صفر   فرکانس  به    ( ppm/°C  20≈ ± fτ) نزديک 

آن  باشد  می گزينهکه  به  ايدهرا  مدارات ای  در  کاربرد  برای  آل 

کرده  تبديل  کیفیت است.    ماکروويو  مهم  ،4فاکتور  از  ترين يکی 

دی عملکرد  ارزيابی  در  فرکانسالکتريکپارامترها  در  های  ها 

شده در  شده به انرژی تلفمايکروويو است و نسبت انرژی ذخیره

 دهدهر چرخه نوسان میدان الکتريکی يا مغناطیسی را نشان می

شاخص بازدهی يک ماده در  فاکتور کیفیت  ه بیان ساده،  . ب(30)

ضريب دمايی فرکانس  .  های الکترومغناطیسی است پاسخ به میدان

پارامتری است که پايداری حرارتی رزوناتور را   ،)f𝜏(  5رزونانس

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

های الکترونیکی مبتنی بر رزوناتورهای  دستگاه  .کنددما تغییر می

دارند نیاز  مقادير    مايکروويو  باشد  f𝜏که  صفر  به    .نزديک 

فضاها  يريتکورد  یساختار  هایيژگیو وجود    یخال  یشامل 

را فراهم    يونی  ینیگسترده و ساختار باز که امکان جانش  یبلور

قو   کند،یم پا  ها یچهاروجه  ین ب  یاتصالات  موجب    يداریکه 

متقارن که    یخال  یوجود فضاها  ینو همچن  شودیبالا م  یحرارت

  الکتريکی د  خواصتبع آن بر  و به  يکیالکتر  یدانم  یبر پراکندگ 

 . (31-37) باشدیم گذارد،یم یرتأث

يکی از مفاهیم نوين در طراحی مواد چندجزيی، استفاده از  

به  ینتروپا و  اختلاط  ساختاری  پايداری  برای  محرکی  عنوان 

است  فاز  به  و  يکنواختی  میزمانی  کاتیون کار  چندين  که  رود 
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شوند. اين  صورت تصادفی جانشین میمختلف در يک بلوری به

  سرامیکی چندکاتیونی، منجر به ايجادويژه در ترکیبات  پديده، به

در  .  گرددفازی پايدار و ريزساختارهای همگن میتک  ساختارهای

  يکردهایاز رو   يکیبه    6اختلاط  ینتروپامفهوم    یر،اخ   یهاسال

شده   يلتبد  الکتريکید  هاییکسرام  یو جذاب در طراح  يننو 

روش(36-39  و  32)  است  برخلاف  تمرکز    یککلاس   یها.  که 

روش    يندو مؤلفه محدود بود، در ا  يا  يک  سازی ینهها بر بهآن 

  يگاهجا  يکبرابر در    يباًتقر  یبا درصدها   یونکات  ينچند  يد،جد

بهره  يکردرو  ين. اشوندیم  يگزينجا  یبلور   ی نتروپااز    یری گ با 

 يش از جدا  یریجلوگ   ينامیکی،ترمود  يداریپا  يشبالا، منجر به افزا

  يده . اشودیمواد م  یعملکرد  هایيژگیبهبود و  يت و درنها  یفاز

بالا شکل گرفته    ینتروپابا    یاژهایآل  توسعه  یرمس  مذکور، در ادامه

با    هاییکو ساخت سرام  یصورت گسترده در طراحبه  زهو امرو

م   ینتروپا قرار  استفاده  مورد  ا(38-42  و  9)  گیردیبالا    ی نتروپ. 

برای   ثابت(  دمای  )در  از  اختلاط  متشکل  با  ؤ م   nسیستمی  لفه 

 :شودمحاسبه می( 1) رابطهمتفاوت، مطابق با های مولی نسبت 

(1                         )            n
mixing i ii 1

S R C lnC
=

 = −  

  کسر   iC  و  است (  J/mol·K  314/8)گاز  عمومی  ثابت    Rکه در آن  

  ی نتروپابیشترين مقدار  دهد.  هر مؤلفه در ترکیب را نشان میمولی  

ترکیب    با نسبت مساوی درها  لفهؤ همه م  آيد کهدست میبهزمانی  

باش  داشته  ايجاد    ینتروپاافزايش  ند.  حضور  با  همچنین  اختلاط 

تر و مهار فازهای ناخواسته، منجر ساختارهای بلوری يکنواخت 

به بهبود کیفیت تشديد، کاهش پراکندگی خواص و پايداری بهتر  

، در برخی ترکیبات  براينعلاوهشود.  در برابر تغییرات دمايی می

ای که به يابد، پديدهکاهش میسینتر  گزارش شده است که دمای

سطحکاهش   سیستممرزدانه  یانرژی  در  با  ها    بالا  ینتروپاهای 

 شود. نسبت داده می

به  ینتروپا طراحی  اختلاط،  در  کلیدی  عامل  يک  عنوان 

های پیشرفته، نقش بسزايی در پايداری فازی، يکنواختی  سرامیک

دی خواص  بهبود  و  میريزساختار  ايفا  در  الکتريک  کند. 

يونسرامیک جانشینی  کورديريتی،  کاتیون    Al+3  های  چند  با 

همبه افزايش  صورت  موجب    mixingS(Δ(  اختلاط  ینتروپازمان 

اهمیت    ،کاتیونیويژه در ترکیبات دو يا سهبه  ،شود. اين افزايشمی

زمینه و  دیيافته  کاربردهای  در  عملکرد  بهبود  با  ساز  الکتريک 

يکی از   ،بلوری در شبکهکاتیونی جانشینی . گرددفرکانس بالا می

بهینهروش برای  کلیدی  عملکردی  های  خواص  سازی 

 . (43-49) هاست سرامیک

هايی که  ويژه الکتروسرامیکها، بهسرامیک  در طراحی پیشرفته

اختلاط   ینتروپاگیرند،  های بالا مورد استفاده قرار میدر فرکانس

شود. افزودن  عنوان يک پارامتر ترمودينامیکی کلیدی شناخته میبه

زمان چندين نوع کاتیون در يک شبکه بلوری، منجر به افزايش  هم 

تواند پايداری فاز، ريزساختار و  میکه    گردداختلاط می  ینتروپا

با توجه    .(50-53)د  الکتريک را تحت تأثیر قرار دهخواص دی

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

با  سرامیک(  1:  (54)  کرد  ،mixingSΔ>  1:  پايین  ینتروپاهای 

با  سرامیک(  2  و    mixingSΔ≤   0/1>  5/1:  متوسط  ینتروپاهای 

 . mixingSΔ< 1/ 5: بالا ینتروپاهای با سرامیک( 3

  شود که می   موجب کاهش انرژی آزاد گیبس  ،ینتروپاافزايش  

 :گردد( محاسبه می2) طبق رابطه

(2                       )                               ΔG=ΔH-TΔS 

کاهش  موجب    (ΔS)  ینتروپتغییرات ا، افزايش  مطابق با اين رابطه

گیبس آزاد  انرژی  میGΔ)  7تغییرات  امر  (  اين  که  تمايل  شود 

اين دهد.  را افزايش می  فازبه تشکیل فازهای پايدار و تکسیستم  

فرآيندهای  خصوصبهويژگی،   در  الکتروسرامیکسینتر    در  ها 

دارد  بالا  هایدما منجر    ؛اهمیت  تشکیل  زيرا  احتمال  کاهش  به 

کنترل   ثانويه،  دانسیته و توزيع  بهتر  فازهای  افزايش  ريزساختار، 

عناصر  يکنواخت  میتر  کريستالی  شبکه  درنتیجه، گردد.  در 

و  tan δ  کاهش)يا    Q×f  افزايشمانند  عملکردی  های  ويژگی  )

از ديدگاه ترمودينامیکی،  .  (56  و   55  ،9)  شودحاصل می  fτ  بهبود 

مقدار گیبس  mixingSΔ  افزايش  آزاد  انرژی  کاهش  و    سبب  شده 

  سویاز  دهد.  افزايش میدر دماهای بالا  ی را  پايداری فازدرنتیجه،  

بی افزايش  پیکربندی  ديگر،  توزيع    موجب نظمی  در  تغییر 

  بلوری . زمانی که در شبکه  شودپذيری شبکه میالکترونی و قطبش

کاتیونکورديريت  شعاع،  با  و    هايی  متفاوت  يونی  نظیر  ظرفیت 



 همکاران  و رشیدی                                                            ...( Al+3 یبه جا Ni+2و Mn+4)  نیجانش  یهاونینقش کات یبررس
 

 91 87-107:45(3؛) 1405 مهندسی در پیشرفته مواد
  

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

  ايجاد ناهمگنی الکترواستاتیکیمنجر به    ،الکترونگاتیويتهيونی و  

در   اعوجاجها سبب بروز ناهمگنی اين .گرددبلوری می در شبکه

تغییرات   و  شده  بلوری  يونساختار  موقعیت  در  های  موضعی 

آن نسبی  کوتاهاکسیژن و جابجايی  نواحی  در  دنبال   بردها  به  را 

نظمی نواحی دارای بیدر حضور میدان الکتريکی خارجی، دارد. 

اين    کهدهند  از خود نشان میتری  پاسخ قطبشی قویساختاری  

قطبش  صورتبهامر   موضعافزايش  و  پذيری  بهبود  ی  درنهايت 

 (.41-43)د ياب الکتريک ماده بروز میپاسخ دی

يکی ديگر از پارامترهای مهم در طراحی اين ترکیبات، پارامتر  

است که میزان ناهماهنگی در شعاع  (  3)رابطه    (δ)  8شبکهاعوجاج  

 :دهدرا نشان می های جانشینيونی کاتیون

(3                 )                        
2

in
ii 1

r
C 1

r=

 
 = −  

 
 

 r  کاتیون وهر  شعاع يونی    ir،  هر کاتیون  مولی  کسر  iCاينجا  در  

مقدار بالای   .(58  و  57  ،42-44)  ها است یونکاتمیانگین شعاع  

δ،  ً؛گرددمیمنجر به ناپايداری فاز يا تشکیل فازهای ثانويه    معمولا 

سرامیک موفق  طراحی  با  بنابراين،  شامل    ینتروپاهای  بايد  بالا 

ها باشد.  ، شعاع يونی و بار الکتريکی کاتیونینتروپاتوازن میان  

مقدار   تنش شبکهبزرگ   δهرچه  باشد،  تشکیل  تر  احتمال  و  ای 

می افزايش  ثانويه  درفازهای  به  پايین  δکه  حالیيابد،  منجر  تر 

تواند همچنین می  δشود. افزايش  ینتر بهتر میسپايداری و رفتار  

دی  پراکندگی تلفات  و  بیشتر  الکتريکی  بالاترمیدان    یالکتريک 

موجب عملکرد بهتر خواص    δکه مقدار بهینه حالیايجاد کند، در

موارد    ؛(59-61  و  50)   شودمیرزونانس   به  توجه  با  بنابراين، 

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

می استفاده  برای    (mixingSΔ)   اختلاط  ی نتروپاشود:  کلیدی  که 

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

  پارامتر  دو  اين.  دارد  ساختاری  ناهماهنگی  ارزيابی  در  مهمی

  مواد  ساختار سازیبهینه  و  تردقیق  تحلیل  امکان   مکمل،  صورتبه

 کنند.  می فراهم را

با چند   Al+3های کورديريتی، جانشینی يون  در مورد سرامیک

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

قابلمی افزايش  موجب  اين    اختلاط  ینتروپا  توجهتواند  گردد. 

يونینتروپاافزايش   مناسب  انتخاب  با  همراه  شعاع  ،  با  های 

سرامیک تولید  به  منجر  دینزديک،  خواص  با  الکتريک  هايی 

در  قبولقابل مناسب  عملکرد  و  بالا  ساختاری  پايداری   ،

 .  (62-66 و 58 ،51  ،38) های بالا خواهد شدفرکانس

  Ni+2  و  Mn+4  هایيونزمان  هم  ینیاثر جانشدر اين تحقیق،  

جای کر،  سینتر  رفتاربر    Al+3  به  ريزساختار،  ساختار  يستالی، 

د  (mixingSΔ)   اختلاط  ینتروپا فرکانس   الکتريک یو خواص  در 

الکتروسرامیک قرار   يريتیکوردهای  مايکروويو  مطالعه  مورد 

  تواند جايگزين ، اين يون میNi+2  با توجه به بار يونگرفته است.  
2+Mg    يافته و شود، اما در فرمولاسیون حاضر آلومینیوم کاهش 

 ؛ اندصورت استوکیومتری کاملاً اشغال شدههای منیزيم بهجايگاه

منیزيم   زيرشبکه  در  نیکل  استقرار  برای  خالی  موقعیت  بنابراين 

 د. وجود ندار

 

 تحقیق  مواد و روش  -2
 50/0  با مقادير   18O5Six)2+Ni4+(Mnx-4Al2Mg  برای سنتز ترکیبات 

. حالت جامد استفاده شدسینتر  سنتز و  از روش    x=0،  25/0و  

پودرهای با خلوص بسیار بالا بودند کار رفته شامل  بهمواد اولیه  

 ( ارائه شده است.  1جدول ) ها درآنمشخصات که 

منظور حذف به  2SiOو    MgOدر مرحله نخست، پودرهای  

و   بهجذب  2COرطوبت  دماهای  شده،  در   و   C  0001°ترتیب 

°C  500    ساير  که  حالی، در(32)ساعت کلسینه شدند  سه  به مدت

خشک شدند.   C  120°ساعت در دمای    24مواد اولیه به مدت  

براساس   اولیه  مواد  ترکیب،  هر  فرمولاسیون  با  مطابق  سپس 

ساعت    6توزين و به مدت    (2ی )جدول  استوکیومترهای  نسبت 

به اتانول  حضور  غیرآبیدر  محیط  آسیاب  عنوان  از  استفاده  با   ،

سیارهگلوله سرعت  ای  با  شدند.   220ای  آسیاب  دقیقه  بر  دور 

  ساعت در دمای  24پس از آسیاب اولیه، به مدت  دوغاب حاصل  

°C  80  مش    خشک الک  از  عبور  از  پس  دمای ،  100و   در 

°C  1200    مدت آسیاب  شد  کلسینهساعت    چهاربه  عملیات   . 
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 ترکیب  در  استفاده مورد اولیه   مواد  مشخصات -1 جدول

 مولی وزن  فرمول شیمیايی مواد اولیه 

(g/mol ) 

 اندازه ذرات 

(µm) 

 شرکت تولیدکننده  درصد خلوص  ظاهر

MgO   40/3  1-10 اکسید منیزيم   Aladdin/China 99/99%  پودر سفید 

 Aladdin/China 99/99%  پودر سفید   3O2Al 101 /96  1-5/0 آلومینا

> 2SiO   60 /08 سیلیس   Aladdin/China 99/99%  پودر سفید  2 

(IV)  Aladdin/China 95/99%  خاکستری پودر   2MnO   86 /94    0/5-5   کسید منگنزا

(II)  Aladdin/China 99/99%  پودر سبز تیره   NiO    74 /69  1-5   اکسید نیکل

 

 X=0،  0/ 25 و 0/ 50  مقادیر با  18O5iSX)2+iN4+n(MX-4lA2gM  یومتریاستوک  یهانسبت  -2 جدول

 MgO 3O2Al 2SiO 2MnO NiO استوکیومتری های نسبت
 74/ 6928 86/ 93685 60/ 0843 101/ 96128 40/ 3044 جرم مولی 

0x= 2 2 5 - - 

25 /0x= 2 875/1 5 125/0 125/0 

50/0x= 2 750/1 5 25 /0 25 /0 

 

نخست انجام گرفت. پودرهای   شرايط مشابه مرحله ثانويه نیز تحت  

پس   از  از  نهايی  مش  عبور  محلول  100الک  با  درصد   10، 

سپس با عبور از الک مش   و   در هاون عقیق مخلوط   9الکل وينیل پلی 

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

فشار   تحت  و  قرص   MPa  150فولادی  شکل  قطر به  با   هايی 

mm  12    تقريباً  و ضخامتmm  4    برای حذف  .  ند شد پرسPVA ،

پرس نمونه  مدت    شده های  دمای   ساعت چهار  به   C  650°  در 

 در محدوده دمايیسینتر    حرارت داده شدند و سپس فرآيند نهايی 

°C  1250-1440    گرمايش و نرخ  انجام شد.  ساعت    چهار به مدت

در   C/min  4°  و   C/min  3°ترتیب  ( به C  800°سرمايش )تا دمای  

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

نمونه اندازه  در  موجود  فازهای  شد.  با سینتر   های گیری  شده 

ايکس به  پرتو  منبع   و  DteX250(H)با دستگاه    10کارگیری پراش 

گیری خواص مورد بررسی قرار گرفتند. برای اندازه  Cu Kαتابش  

دستگاه  دی  از    ل مد   Microwave Network Analyzerالکتريک 

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

از   حاصل   مدل   11یروبش  یالکترون  یکروسکوپمتصاوير 

JEOL JSM6380LV   ژاپن کشور  ساخت  گرديد.    و  بررسی 

طیف  رامان همچنین  دستگاه   12سنجی   با 

Raman spectroscopy Horiba Evo Nano    دانشگاه در 

Hangzhou Dianzi  چین انجام شدکشور. 

 

 نتایج و بحث  -3
نمونه کورديريت  مربوط به    (XRD)   ايکس  پرتوالگوهای پراش  

های  یونکاتبا    شدهجانشینهای  و نمونه(  18O5Si4Al2Mg)خالص  
4+Mn  2 و+Ni  25/0و   50/0درصدهای با=x،  ( نشان  1)در شکل

ص و نمونه  نشان داد که در نمونه خال  XRDنتايج  داده شده است.  

شود  ، تنها فاز کورديريت مشاهده میx=25/0  با مقدار جانشینی

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

های جانشین در  ها حاکی از انحلال يونفاز ثانويه در اين نمونه

می آن  بلوری  ساختار  حفظ  و  کورديريت  اگرچه  شبکه  باشد. 

دلیل   به  ثانويه  فازهای  از  اندک  بسیار  مقادير  حضور  احتمال 

تکنیک   حساسیت  عدم    XRDمحدوديت  اما  نیست،  رد  قابل 

 ها در جايی منظم پیکهای اضافی و همچنین جابهمشاهده پیک
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 .X=0/ 50  و X=0/ 25 خالص، نمونه  (XRD) پرتوایکس   پراش الگوهای  -1 شکل

 

پارامترهای   تغییر  و  جامد  محلول  تشکیل  مؤيد  پراش،  الگوی 

 .شبکه در اثر جانشینی يونی است 

های مربوط به فاز  ، پیکx=25/0 با افزايش میزان جانشینی به

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

دهنده عبور از حد حلالیت ساختاری در شبکه کورديريت  نشان

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

يون از  افزودهبخشی  در  های  کامل  انحلال  به  قادر  ديگر  شده 

 .اندشده  ثانويهساختار میزبان نبوده و منجر به تشکیل فاز 

کورديريت  نمونهدانسیته  تغییرات   ترکیبات  های  و  خالص 

و   50/0  مقادير در    Ni+2  و  Mn+4  هایکاتیون  با  شدهجانشین

25/0=x،  بازه )  ،C  0441-0251°  دمايی  در  شکل  و   (2در 

کورديريت    در نمونهداده شده است.  نشان    (4( و )3)  هایجدول

بسیار پايین باقی   C  1400°  تر ازدر دماهای پايین  دانسیتهخالص،  

درحالیماندمی قابل،  افزايش  دما،  اين  از  عبور  با  در    توجهیکه 

بهمیمشاهده  دانسیته   حدود  دانسیته  بیشینه  که    طوریشود، 
3g/cm50/2     تئوری مقدار  به   دمای   در  ( 3g/cm  51/2)نزديک 

°C  1440    .نشانحاصل شد رفتار  مکانیزممی  اين  که   های دهد 

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

  و  67  ،36)شود  قوی يونی در ساختار کورديريت نسبت داده می

  و Mn+4  مقادير مختلف  با  شدهجانشینهای  در مقابل، نمونه.  (68
2+Ni  پايین بسیار  دماهای  نمونه  C  100°  تر، حدوددر  از   کمتر 

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

25/0x=  ،  حدود  از  دانسیته°C  1250    افزايش يافته و  به سرعت

حوالی به C  0313°  در  نزديک  اشباع  مقدار    3g/cm  55/2  به 

اينمی بیانگر    رسد.  فرآيندرفتار  جانشینی    سینتر  تسهیل  اثر  در 

نرخ  کاهش انرژی سطحی و افزايش  ناشی از    و احتمالاکاتیونی  

  ، =50/0x  نمونه با.  (69  و  70)  است سینتر    طول فرآينددر    نفوذ

  ؛ دهدنشان می  C  1330–1290°محدوده  در  را  نیز تراکم بالايی  

تواند  تر نیز میبراين، تشکیل فاز ثانويه با دمای ذوب پايینعلاوه

و کاهش دمای چگالش  سینتر ثر در تغییر رفتارؤيکی از عوامل م

 باشد.  

   مقادير   با  شدهجانشین  و  خالص  یهانمونه   رامان  هایطیف
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 . مختلف  یدماها در  X=0/ 50 و X=0/ 25  خالص، یهانمونه   نسبی دانسیته  و دانسیته -2 شکل

 

 مختلف   یدماها در  X=0/ 50 و X=0/ 25  خالص، یهانمونه  ینسب دانسیته  و دانسیته -3 جدول

نمونه    دانسیته 
 ص ل خا 

 نسبی نمونه    دانسیته 
 خالص 

 نمونه    دانسیته 
25 /0 =x 

 نسبی نمونه    دانسیته 
25 /0 =x 

 نمونه  دانسیته  
50 /0 =x 

 نسبی نمونه دانسیته  
  50 /0 =x 

  سینتر   دما 
 (°C ) 

  6/1 14 /63 34 /2 19 /91 1250 
  24 /2 39 /88 54 /2 98 /98 1270 
  50 /2 65 /98 56 /2 76 /99 1290 
  51 /2 05 /99 56 /2 76 /99 1310 
    56 /2 76 /99 1320 
  52 /2 44 /99 56 /2 76 /99 1330 
  50 /2 65 /98 55 /2 37 /99 1340 
  51 /2 05 /99 53 /2 59 /98 1350 
      1360 
      1370 
55 /1 90 /60     1380 

      1390 
77 /1 68 /70     1400 

      1410 
28 /2 05 /91     1420 
49 /2 44 /99     1430 
50 /2 81 /99     1440 
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 X=0/ 50 و X=0/ 25 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 /2 44 /99 504/2 9529 /584 1430 

25 /0 50 /2 65 /98 535/2 4112 /592 1340 

50/0 56 /2 76 /99 566/2 8699 /599 1330 

 

 
 . X=0/ 50 و X=0/ 25 خالص،   یهانمونه   رامان یهاف یط  -3 شکل

 

25/0=X  50/0  و=X  1  محدوده  در-CM1200-100  مورد  (،3  )شکل  

 ناحیه  سه  کورديريت،  خالص  نمونه  در  گرفت.  قرار  بررسی

  و   mC  300-250 ،  1-mC  070-550-1  هایبازه  در  اصلی  ارتعاشی
1-mC  5011-950  های حالت   به  ترتیب به  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=50/0  و X=25/0 مقادير با شده جانشین

  های حالت   به  عمدتاً  که  است   شده  ظاهر  mC505-502-1  محدوده

  ها یکپ  ين ا  .شوندمی  مربوط   Al–O  پیوندهای  کششی  و   خمشی

  یهافرکانس  )سمت   کمتر  يرمقاد  به  اندکی  خالص  نمونه  به  نسبت 

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

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

 پیوندهای   طول  در  تغییر  ايجاد  و  ایشبکه  نظمیبی  افزايش  به

Al–O–Si  در  هاپیک  پهنای  توجهقابل  افزايش  .(71  و  7)  شودمی 

  میرايی  افزايش  ساختاری،  نظم   کاهش  دهندهنشان   X=50/0  نمونه

 ساختار  در  اختلاط  نتروپیا  افزايش  درنهايت   و  شبکه  ارتعاشات

    است. کورديريت 

م های  نمونه  (SEM)  یروبش  ی الکترون  یکروسکوپیتصاوير 

 شده است.  ( ارائه4در شکل )  ،ترکیبسینترشده در دمای بهینه هر  

سینتر شده، دارای    C  1430°که در دمای    خالص  کورديريت   نمونه

دانه اندازه  با  متراکم  زيرمیکرونی ريزساختار  و  يکنواخت  های 

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

تطابق    دانسیتهتوجه در ريزساختار اين نمونه با نتايج  تخلخل قابل

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

خالص   ها افزايش يافته و میزان تخلخل در مقايسه با نمونهدانه

ها  شود که مورفولوژی دانهبراين، مشاهده میشود. علاوهبیشتر می

می تغییر  چندوجهی  به شکل  کروی  حالت  بیشتر  از  رشد  يابد. 

  C  100°  شده، آن هم در دمايی حدودها در ترکیبات جانشیندانه
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 . X=0/ 50 نمونه ج( و X=0/ 25  نمونه ب(  خالص، نمونه  الف( های:دانه  اندازه  میانگین  و یروبش یالکترون  یکروسکوپیم  تصاویر -4 شکل

 

دهد که نیروی نشان می  کورديريت خالص،  تر از دمای بهینهپايین

میسینتر    محرکه افزايش  کاتیونی  با جانشینی  نفوذ  نرخ  يابد.  و 

نتايج   ذوب    یبا دما  يهحضور فاز ثانو ،  XRDهمچنین براساس 

   يکی   تواندیم  یزبر فاز مذاب نیمبتن سینتر    و احتمال وقوع  تريینپا
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 مختلف.  سینتر  ی دماها در X=0/ 50 و X=0/ 25 خالص، یهانمونه  )ᵣΕ( نسبی یگذرده ضریب -5 شکل

 

افزا در  مؤثر  عوامل  دانه سینتر    محرکه  یروین  يشاز  رشد  و 

جايگزين    Ni+2و    Mn+4  هایهايی که کاتیوننمونه  محسوب شود.

نیز    SEMتری دارند که در تصاوير  اند، دانسیته تئوری پايینشده

ها نسبت به نمونه خالص  شود و ساختار آن وضوح مشاهده میبه

نسبی بالا، اين کاهش دانسیته  دانسیته    تر است. با وجودمتخلخل

بین  ،تئوری تخلخل  افزايش  میدانهموجب  بنابراين،    ؛شودای 

راستا  های دانسیته نسبی و دانسیته تئوری همبا داده  SEMتصاوير  

 .ريزساختار متخلخل ناشی از جانشینی است  دهندهبوده و نشان

مربوط به   ،(4)شکل    بر اساس نمودارهای توزيع اندازه دانه

و    کورديريت   نمونه تغییرات شدهجانشینهای  نمونهخالص   ،

قابل نمونه خالص  است.  مشاهده  قابل  توجهی  ريزساختاری  در 

و    بوده   متقارن  توزيع اندازه دانه تقريباً،  C  1430°سینترشده در  

قرار دارد. میانگین   µm  5/3-0/0  بیشترين فراوانی نسبی در بازه

توزيع باريک  است.  µm 40/0در حدود  اندازه دانه در اين نمونه 

در حین فرآيند  دهنده رشد يکنواخت و همگن  ها نشاناندازه دانه 

می نمونهسینتر  در  مقادير  باشد.  با  شده  جانشین  و   50/0های 

25/0=x،  تر شده  نسبت به نمونه خالص گسترده  توزيع اندازه دانه

افزايش   µm  60/0و    µm  54/0ترتیب به  و میانگین اندازه دانه به 

اما  گن باقی مانده است  ريزساختار همها نیز  نمونهدر اين  يابد.  می

 ، (x= 50/0  جزئی فاز مذاب )برای نمونهسینتر    جانشینی کاتیونی و

و درنتیجه،  ها شده دانه  شدهنفوذ و رشد کنترل  سبب افزايش نرخ 

 تدريجی اندازه دانه را در پی داشته است.   افزايش 

های نمونه  (εᵣ)الکتريک نسبی  دیثابت    تغییرات  ،(5شکل )

سینترش دمختلف  نشان  را    C  1250-1440°دمايی    بازهر  ده 

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

مقدار ثابت دی الکتريک افزايش يافته و پس از رسیدن به دمای  

طور تدريجی کاهش ، به حالت اشباع رسیده و سپس بهسینتر  بهینه

طور مستقیم با  الکتريک بهکند. ازآنجا که مقدار ثابت دیپیدا می

شده تطابق  و میزان تخلخل آن مرتبط است، روند مشاهدهدانسیته  

نمونه رفتار چگالش  با  ثابت دیخوبی  مقادير  دارد.  الکتريک  ها 

نمونهبه   5و    88/4،  84/4 برای  خالص،  ترتیب  و    x=25/0های 

50/0=x   دیبه ثابت  که  ازآنجا  آمد.  علاوهدست  بر  الکتريک 

به پلاريزاسیون اجزاء تشکیل نیز وابسته  تخلخل،  دهنده ساختار 

دی ثابت  افزايش  جانشینیاست،  میزان  افزايش  با   الکتريک 
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 . تئوری  مولی پذیری قطبش   و قطبش  تئوری، گذردهی -6 شکل

 

و    Mn+4  ( 64/2توان به قابلیت پلاريزاسون بالاتر )کاتیونی را می

(23/1) 2+Ni ( 79/0در مقايسه با  )3+Al .نسبت داد   

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

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

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

افزايش تدريجی و يکنواختی را    x  ،theoεدهد. با افزايش مقدار  می

نمونه  در    016/4تا حدود  نمونه خالص و    در  004/4از حدود  

پذيری کل سامانه دهد. اين روند به افزايش قطبشنشان می  50/0

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

می داده  جدونسبت  )شود.  بهینه  ،( 5ل  و    theoε  ،theoα  مقادير 

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

پارامتر   افزايش    theo,molarαو    theoαدو  جانشینی با  روند   مقدار 

از    theoαکه    ایگونهدهند؛ بهخطی از خود نشان می  افزايشی تقريباً

و    46/46به    33/46حدود   يافته  تقريباً  theo,molarαافزايش  از   نیز 
1-mol.3Cm  88/27    رسد. همبستگی قوی میانمی  97/27به  theoε  

شده  کند که افزايش مشاهدهيید میأت  ،پذيریو پارامترهای قطبش

دی ثابت  تئوریدر  افزايش  به  ،الکتريک  توسط  مستقیم  طور 

میقطبش کنترل  تئوری  رابطه  پذيری  با  که  موضوعی  شود؛ 

بیانگر   theoαپارامتر  .  (5)رابطه    است   سازگار  موسوتی_کلازيوس

قطبشقطبش و  بوده  ماده  )ذاتی(  تئوری  شبکه پذيری  پذيری 

به را  میبلوری  منعکس  فرمولی  واحد  هر  پارامتر  ازای  کند. 

theo,molarα   صورت مجموع  پذيری مولی تئوری است که بهقطبش

يونقطبش تمامی  محاسبه  پذيری  ترکیب  از  مول  يک  در  ها 

پاسخ  می از  معیاری  يکديگر،  کنار  در  پارامتر  دو  اين  شود. 

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

می فراهم  مولی  يا  مقیاس  تخلخل  اثرات  از  مستقل  و  کنند 

 .ريزساختار هستند

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

5αSi4++18αO2-                             )4 ( 

 ،3Å 32 /1= 2+Mgα ،  3Å 79 /0=  3+Alα ، 3Å 87 /0= 4+Siα که در آن 
3Å  01/2= -2Oα  ،3Å  23/1= 2+Niα   3  وÅ  85/0=  4+Mnα  

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

 :شد محاسبه (5)رابطه  موسوتی–کلازيوس

m theo
theo

m theo

3V 8

3V 4

+ 
 =

− 
                                         )5( 

theoε   الکتريک تئوری است،  ثابت دیmV    حجم مولی (1-mol .3cm )   
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 شدهجانشین  و خالص هاینمونه   مولی حجم و  قطبش  تئوری، گذردهی -5 جدول

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

00/0 004085/4 33 /46 889966/27 8702917/387 

25 /0 009033/4 39 /46 936694/27 0535455/388 

50/0 016138 /4 46 /46 978888/27 1820473/388 

 

 
 ینتر. س  مختلف دماهای در X=0/ 50 و X=0/ 25 خالص،  هاینمونه  (×fQ) کیفیت فاکتور -7 شکل

 

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

ثابت رياضی بدون  πهای يونی محاسبه شده و مجموع مشارکت 

 .باشدمی 1416/3بعد است که مقدار آن برابر 

(6         )                                                 c
m

V
V

Z
= 

mV    ،است ماده  مولی  واحد نشان  cVحجم  سلول  دهنده حجم 

واحدهای   تعداد  Z  باشد وآمده از تحلیل بلورشناسی میدست به

تبديل  برای  رابطه  اين  است.  واحد  سلول  هر  در  فرمولی 

پارامترهای سلول بلوری به يک کمیت ساختاری در مقیاس مولی  

 شود. استفاده می

های مختلف را نمونه (Q×f) فاکتور کیفیت مقادير  ،(7شکل )

دهد. برای نمونه کورديريت  نشان میسینتر    دمایعنوان تابعی از  به

مقدار کیفیت    خالص،  دماهای  فاکتور  ازيینپادر    C  1400°  تر 

ازیار کم و  بس از  است   GHz  10000  کمتر  ناشی  اين موضوع   .

های کوچک و  ، تخلخل زياد، اندازه دانهسینتر بودن فرآيندناکامل

تلفات   افزايش  موجب  همگی  که  است  مرزدانه  بالای  تعداد 

يک    ،C  1430°تا  سینتر    یدما  يشبا افزاشوند.  الکتريک میدی

شده و اين پارامتر  مشاهده    یفیت ک   ورفاکتافزايش ناگهانی در مقدار  

  های زمان يون. جانشینی همرسدیم  GHz  85601  به مقدار بیشینه

(i2+,N4+Mn)  3  به جای+Al،    درصدی   30منجر به افزايش حدود

کیفیت  ساختار    فاکتور  که  ازآنجا  شد.  خالص  نمونه  به  نسبت 

وابسته    4SiOو    6AlO  هایلهدراشدت به نظم پلیکورديريت به

بی هرگونه  واحدهای است،  اين  آرايش  در  موضعی  نظمی 

الکتريک شود. در تواند منجر به افزايش اتلاف دیمی  ،ساختاری

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

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

کمک می الکتروستاتیکی شبکه  پايداری  توزيع  به   کند. همچنین 
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 مختلف.  سینتر دماهای در X=0/ 50 و X=0/ 25 خالص،  های نمونه )FΤ( ییدما ییدار یپا بیضر  -8 شکل

 

های يونی سبب تعديل اعوجاج شبکه و بهبود نظم مناسب اندازه

می نقص  .شودساختاری  کاهش  و  بلوری  نظم  های  افزايش 

مکانیزم کاهش  به  منجر  در ساختاری،  ناخواسته  قطبش  های 

اتلاف میدان درنتیجه  و  شده  مايکروويوی  متناوب  های 

میدی کاهش  قابلالکتريک  بهبود  امر  اين  که  مقدار يابد   توجه 

 ، دمای x  ،107،333=Q×f=0/ 25د )را به دنبال دارفاکتور کیفیت  

، کاهش مقدار  x=50/0  حال، در نمونه بابااين(.  C  1340°  سینتر

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

ناهمگن    ،6O2Si0.84Mn1.16Mg  ثانويه  فاز نواحی  ايجاد  موجب 

الکتريک شده و درنهايت  ريزساختاری و افزايش مراکز اتلاف دی

دهد که  کاهش فاکتور کیفیت را در پی دارد. اين نتايج نشان می

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

می دیقرار  عملکرد  بلکه  بهدهد،  نیز  را  ماده  طور  الکتريک 

 .دهدمحسوسی کاهش می

مهم يکی از پارامترهای    ،f(τ(  رزونانسضريب دمايی فرکانس  

سرامیک حرارتی  پايداری  ارزيابی  دیدر  در  های  الکتريک 

است.   مايکروويو  میزانکاربردهای  بیانگر  پارامتر  تغییرات    اين 

دما   به  نسبت  تشديد  به    و هرچهاست  فرکانس  آن  صفر مقدار 

رايط حرارتی متغیر  تحت شعملکرد ماده  پايداری    تر باشد،نزديک

ازاين بود.  خواهد  به صفر  رو،  بیشتر  نزديک  مقادير  به  دستیابی 

و  مشددها  فیلترها،  مناسب جهت ساخت    مواددر طراحی    fτبرای  

تغییرات   ،(8ای دارد. شکل )اهمیت ويژهساير اجزای مايکروويو 

fτ  نشان    های مختلفبرای نمونهسینتر    تابعی از دمایعنوان  را به

شده در  سینتر   برای نمونه خالص  fτبراساس نتايج، مقدار  دهد.  می

برای است. اين مقدار    -ppm/°C  84/16برابر با    C  1430°دمای  

برای  و    -ppm  77/14برابر    C  1340°سینترشده در    =25/0x  نمونه

در  =50/0x  نمونه  -ppm/°C  93/15برابر    C  1330°  سینترشده 

زمان  شود، جانشینی همگونه که مشاهده می. همانگیری شداندازه

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

باقی    -ppm/°C  20ها کمتر از  نمونه  کند و اين پارامتر در همهنمی

مايکروويو  می مدارات  در  عملی  کاربردهای  برای  که  ماند 

 .(73 و 72 ،28)قبول است قابل

دی ثابت  دمايی  مقادير  ضريب  و  کیفیت  فاکتور  الکتريک، 

نمونه به  مربوط  رزونانس  و  فرکانس  خالص  کورديريت  های 

که در دماهای   x=50/0و    x=25/0  شده با مقاديرترکیبات جانشین

 نتايج ساير    شده است.  ( ارائه6در جدول )   ،اندشدهسینتر    مختلف
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 مختلف   سینتر   دماهای   در   X=0/ 50  و   X=0/ 25  خالص،   های نمونه   رزونانس   فرکانس   دمایی   ب ی ضر   و   کیفیت   فاکتور   ، الکتریک دی   ثابت   - 6  جدول 

 سینتر   دمای

(°C)  
fτ 

(ppm/°C)  
Q×f  

(GHz) rε  ترکیب 

1380 97 /2 - 53737 /4754 896/2 18O5Si4Al2Mg 
1400 99 /1 - 751/5563 141/3 18O5Si4Al2Mg 
1420 55/14 - 48468/9252 115/4 18O5Si4Al2Mg 
1430 84 /16 - 1132 /85601 669/4 18O5Si4Al2Mg 
1440 72 /14 - 3451 /79205 846/4 18O5Si4Al2Mg 
1250 2 - 49273 /4650 958/2 x=0.25 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

1270 96 /8 - 04495/5621 610/3 x=0.25 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
1290 73 /14 - 1851 /90513 719/4 x=0.25 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

1310 88 /16 - 6361 /92520 751/4 x=0.25 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
1330 74 /13 - 0723 /97908 829/4 x=0.25 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

1340 77 /14 - 6775 /107333 585/4 x=0.25 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
1350 67 /12 - 97427 /83335 889/4 x=0.25 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

1250 69 /15 - 9063 /4367 668/3 x=0.50 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
1270 93 /16 - 3187 /69214 875/4 x=0.50 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

1290 81 /14 - 2572 /67933 890/4 x=0.50 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
1310 92 /15 - 7385 /72705 914/4 x=0.50 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

1320 05 /18 - 8811 /84681 001 /5 x=0.50 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
1330 93 /15 - 7114 /96794 991/4 x=0.50 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

1340 84 /14 - 7385 /88429 982/4 x=0.50 18O5Six)0.5
2+Ni 0.5

4+(Mnx-4Al2Mg 
1350 83 /14 - 8071 /79198 896/4 x=0.50 18O5Six)0.5

2+Ni 0.5
4+(Mnx-4Al2Mg 

 

ارائه    (7جدول )ای در  مقايسهصورت  های انجام شده بهپژوهش

 شده است. 

  Ni+2  و  Mn+4های  کاتیونزمان  جانشینی هم   (، تأثیر8)  جدول

را نشان  (  δ)  دلتاو پارامتر    MixingS(Δ(اختلاط    ینتروپاتغییرات  بر  

بلوری دهد.  می آرايش  خالص،  کورديريت  کامل    در  نظمی  از 

اختلاط آن برابر با صفر در نظر گرفته    ینتروپابرخوردار است و  

صورت مشخص و  های بلوری بهشود؛ زيرا هر يک از جايگاهمی

گونه  انحصاری توسط يک نوع کاتیون اشغال شده و درنتیجه هیچ

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

 ینتروپاهای میکروسکوپی ممکن تنها يک حالت است و  حالت 

بود خواهد  صفر  خالص علاوه  .اختلاط  ترکیب  در  براين، 

نیز برابر با صفر است؛ زيرا    (δ)کورديريت، پارامتر اعوجاج شبکه  

توسط يک نوع کاتیون اشغال شده و    بلوری صرفاً  هر زيرشبکه

يون تمام  يونی  وزنشعاع  متوسط  شعاع  با  برابر  است.   rی  ها 

هیچ شبکهدرنتیجه،  اعوجاج  يا  شعاعی  اختلاف  وجود  گونه  ای 

  به  Ni+2 و Mn+4های ، جانشینی کاتیونx=25/0. در ترکیب ندارد

  J/mol·K  30 /2  اختلاط به مقدار   ی نتروپ ا   يش موجب افزا   Al+3جای  

(R276/0  ).است تصادفیبیانگر    افزايش  اين  شده  تر توزيع 

دکاتیون زيرها  بیدرنتیجه،    و  Al+3  شبکه   ر  نظمی  افزايش 

پايداری  و  اختلاط    ینتروپاافزايش    اباست که    پیکربندی بهبود 

، 50/0به    xبا افزايش مقدار    .باشدفاز و خواص فیزيکی مرتبط می

رسیده است.  J/mol·K 85/3  (R463/0  )اختلاط به مقدار    ینتروپا

تدريجی  دهنده رشد  نشان  ،اختلاط  ینتروپااين افزايش پیوسته در  

همبیمیزان   از حضور  ناشی  ساختاری  پیچیدگی  و   زمان  نظمی 
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 3lA+ جانشینی برای  شدهانجام هایپژوهش  ر یسا با  سهی مقا -7 جدول

 rε Q×f ترکیب 
(GHz) 

fτ 
(ppm/°C) 

   سینتر ادم
(°C) 

 منبع

18O5Si4Al2Mg 14 /6 59682 1/26 - 1440 (74 ) 

18O5)0.08Ge0.92(Si4Al2Mg 90 /4 128200 01 /21 - 1425 (22 ) 

0.3)-(MASG 18O5)xGex-1(Si4Al2Mg 44 /02-4 /5 107555 _ 1380 (75 ) 

18O5Si0.2)0.5Mg0.5Ge -(3.8Al2Mg 676/4 186503 02 /20 - 1400 (36 ) 

18O5Si0.2)0.5Mg0.5(Mn3.8Al2Mg 807/4 101420 44 /26 - 1400 (36 ) 

18O5)0.2Ge0.8Si -(4Al2Mg 4/5 ≤ 106912 99 /1 + 1340 (76 ) 

(x = 0.08) 18O5Six)0.5Ti0.5(Mgx-4Al2Mg 45 /4 33995 39 - 1375 (3 ) 

(x = 0.15) 18O5Si2x)0.5Zn0.5(Mn2x–4Al2Mg 53 /4 150500 _ 1350 (10 ) 

18O5Si4Al2Mg 66 /4 85601 84 /16 - 1430  اين پژوهش 

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

4+(Mnx-4Al2Mg 58 /4 107333 77 /14 - 1340  اين پژوهش 

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

4+(Mnx-4Al2Mg 991/4 96794 93 /15 - 1330  اين پژوهش 

 

 X=0/ 50 و X=0/ 25  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 

25 /0 18O5) Si0.125
2+Ni 0.125

4+(Mn3.75Al2Mg 30 /2  %0 /5 

50/0 18O5) Si0.25
2+Ni 0.25

4+(Mn3.50Al2Mg 85 /3  %9 /6 

 

در  يها کاتیون متفاوت  ظرفیت  و  يونی  شعاع  با    شبکه زيری 
3+Al  3  جايگزينی  مقدار  است. با افزايش+Al  4  توسط+Mn  2  و+Ni  ،

  برابر با  x=50/0و    x=25/0های با  ی ترکیب ترتیب برابه  δ  مقدار

بیانگر وجوددرصد    9/6و    5 اين مقادير  نظمی  بی  محاسبه شد. 

زيرشبکه   در  يونی  شعاع  پراکندگی  و  متوسط  تا    Al+3جزئی 

اختلاط   ینتروپا  يشبا افزا  يسهدر مقا  δ  ییراتهرچند تغهستند.  

ن بزرگ  بااينیست چندان  قابل،  تأثیر  خواص  حال  بر  توجهی 

  جانشینی  طورکلیبه   ،های کورديريتی دارندالکتريک سرامیکدی

تدريجی  ب  ج مو   Ni+2  و  Mn+4  های کاتیون  ینتروپاافزايش 

 شود.  نظمی ساختاری میبیافزايش اختلاط و در نتیجه 
 

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

2+Ni  3جای    به+Al    کريستالی ساختار  تأثیر    ،کورديريت در 

و اختلاط    ینتروپاساختار کريستالی،  ،  سینتر  رفتارتوجهی بر  قابل

،  Ni+2 و  Mn+4 های با جانشینی کاتیونالکتريک دارد. خواص دی

تر از کورديريت  پايین  C  100°  ها در دمايی تقريباًش نمونهلچگا

نتايج   افتاد.  اتفاق  در   XRDخالص  جامد  محلول  تشکیل 

که با افزايش  حالیدر  ؛يید کردأ را ت  x=25/0های خالص و  نمونه

ثانويه  50/0به    xمقدار   فاز   ،6O2Si0.84Mn1.16Mg   ظاهر نیز 

پايه  شود.  می ترکیب  ا  18O5Si4Al2Mgدر  اختلاط   ینتروپمقدار 

نشان که  است  بیصفر  حداقل  و  شبکه  کامل  نظم  نظمی  دهنده 

است.  دارای    پیکربندی  نمونه  و   = rε  ،85،601Q×f=66/4اين 

ppm/°C84/16-=fτ    .25/0افزايش سطح جانشینی تا  با  استx= ،

mixingSΔ    بهJ/mol·°K 30/2  افزايش  رسد.  می رشد  اين  بیانگر 

  Ni+2  و   Mn+4های  کاتیون  پیکربندی و توزيع تصادفینظمی  بی
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در    Al+3  هایموقعیت در   ساختاری  تغییرات  اين  اثرات  است. 

دی مشاهده  خواص  قابل  ، ᵣε  ،GHz  107=58/4:  است الکتريک 

333 Q×f = و ppm/°C 77/14- =fτ با افزايش مقدار .x  50/0به  ،

با  افزايش    J/mol·°K  85 /3  به  mixingSΔمقدار   که  افزايش يافت 

همراه بود. مقدار گذردهی افزايش  طول پیوندها  و  اعوجاج شبکه  

( = GHz  96،794Q×fکه فاکتور کیفیت )حالیدر  ᵣε=99/4يافت  

 ppm/°C  16-=fτ. مقدار  مطلوب باقی ماند  محدوده همچنان در  

نشان اهمیت    دهندهنیز  که  است  مناسب  حرارتی  ثبات  حفظ 

يید  أبرای عملکرد در محدوده دمايی گسترده را ت  ی نتروپاافزايش  

  شدهکنترل  يشافزانتايج اين پژوهش نشان داد  درمجموع،  .  کندمی

نسل    یطراح  یثر براؤ م  یراهکار  یونی،کات  ینیجانش  یقدق  یمو تنظ

بالا و    یساختار  يداریبا پا  يريتیکورد  هاییکاز سرام  يدیجد

د کاربردها  ینهبه  الکتريکیعملکرد  موج    يکروويو،ما  یدر 

سامانه  مترییلیم به   یارتباط  یهاو  ششم  و  پنجم  شمار  نسل 

 . رودیم

 

 شکر و سپاسگزاری ت

به و  میبد  دانشگاه  معنوی  و  مادی  با حمايت  تحقیق  عنوان  اين 

پاياننام از  نويسند  هبخشی  ارشد  کشورهای   هکارشناسی  در  اول 

اول در انجام اين پژوهش    هايران و چین انجام شده است. نويسند

ماهه از طرف گروه »انتقال از گرنت پژوهشی فرصت مطالعاتی سه

الکترونیک و فناوری    هو کاربرد انرژی در الکترونیک« در دانشکد

( ديانزی  هانگژو  دانشگاه   Hangzhou Dianziاطلاعات 

University  سانگ پروفسور  آقای  سرپرستی  به  چین  کشور   )

(Kaixin Songبهره کمال (  وسیله  اين  به  که  است  شده  مند 

 آيد. قدردانی از ايشان به عمل می
 

 تضاد منافع 

نويسندگان مقاله اذعان دارند هیچ نوع تضاد منافعی با شخص، 

 . شرکت يا سازمانی برای اين پژوهش ندارند
 

 سهم نویسندگان 
ها،  ها، تحلیل و تفسیر دادهآوری دادهجمع  محمدمهدی رشیدی:

مقاله فیض.  نوشتن  اعتبارسنجی    پور:مهدی  پروژه،  راهنمايی 

  ، بازبینی و ويراستاری مقاله. مطالعه  یپردازدهيو ا  یطراحج،  نتاي
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 نامهواژه
1. dielectric 

2. microwave frequency 

3. relative permittivity (εr) 

4. quality factor (Q×f) 

5. temperature coefficient of resonant frequency (τf) 

6. entropy of mixing (ΔSmixing) 

7. Gibbs free energy (ΔG) 

8. ionic distortion parameter (δ) 

9. polyvinyl alcohol (PVL) 

10. X-ray diffraction (XRD) 

11. scanning electron microscopy (SEM) 
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