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 یتارسنتز شده از کنسانتره ب یمکربنات بار یه) با روش حالت جامد و با استفاده از مواد اولBT( یتاناتت یمپودر بار 
مخلوط پس از  ي) براSTAهمزمان ( یحرارت یزشد. آنال ید) تولیل(روتا یتانیومت اکسیدي) و دیم(سولفات بار

 ی،حرارت یزآنال هايانجام شد. نمودار یتانیومت اکسیديد -یتسنتزشده از کنسانتره بار یمکربنات بار یاکاريآس
 یکسعه اپراش اش یزآنال یجنشان داد که با نتا گرادیدرجه سانت 650را در حدود  BTفاز  یلآغاز تشک يدما

)XRDیزآنال یج) تطابق داشت. براساس نتا XRDفاز  یاصل يها، نشانهBT از  ییجز ییهابه همراه نشانه
 يدر دما یشپس ازگرما یاکاري) در نمونه پنج ساعت آس4TiO2Ba،18O6Si2Ba4Caمانند ( ویهثان يفازها

 گرادیدرجه سانت 1250ي، دماBT یجوشتف ینهبه یطساعت مشاهده شد. شرا 4و زمان گرادیدرجه سانت 1150
پس از  یتسنتزشده از کنسانتره بار BT الکتریکيو ثابت د یحجم یشد. چگال یینساعت تع 2و زمان 

 میکربنات بار مادهیشاستفاده از پ یردست آمد. در ادامه تاثبه 560و  3g/cm 22/5 در حدود یببه ترت یجوشتف
و نمونه  (بارکس) یرانا-کارخانجات تهران يشرکت داروساز یمبار نمونه سولفات یت،از کنسانتره بار يسنتز

 هايیشد. بر اساس بررس یبررس BTمحصول  یکیو خواص الکتر ی( نوع مرك) برچگال يتجار یمکربنات بار
 يرو ییبسزا یرتاث یمکربنات بار مادهیشو نوع پ یهموجود در مواد اول یشده، درصد خلوص، نوع ناخالصانجام

 دارد. BT یتیپروسکا یبترک ییو خواص نها یزساختارر
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 مقدمه -1
 ترین ذخیره انرژي، مهم ها در تولید وامروزه الکتروسرامیک

هستند که در قتصادي هاي مهندسی از نظر اسرامیک عضو
 هاي ترین حوزهدانش پایه و رشد تکنولوژیکی، به یکی ازمهم

ها شامل اند. الکتروسرامیکتبدیل شدهعلم مواد  تحقیقاتی در
لف از هاي مختزمینه اي هستند که درمواد سرامیکی پیشرفته

 هاي مراقبت ونقل، پزشکی وجمله تولیدات صنعتی، حمل
 ]. 1روند [کار میه بهداشتی، مصارف الکترونیکی و ارتباطی ب
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 با ساختار  )BT( از میان این دسته از مواد، باریم تیتانات
 وسکایت به دلیل خواص پیزوالکتریک، پیروالکتریک و پر

 فروالکتریک عالی مورد توجه بسیاري از محققان قرار گرفته است
]2 ،3 .[BT شده با فرمول شیمیایی اولین فروالکتریک کشف 

3BaTiO اي مورد استفاده قرار است که در کاربردهاي گسترده 
 الکتریک بالا (ثابت داراي ثابت دي BTگیرد. مواد بر پایه می
 در دماي اتاق) و اتلاف  1000الکتریک بزرگتر از دي

 ترین ماده الکتریکی کم هستند؛ بنابراین، این ترکیب مهم
 باشد هاي سرامیکی چندلایه میمورد استفاده در صنعت خازن

 . از میان ترکیبات الکتروسرامیک محتوي سرب با ]5، 4[
  یک ترکیب بدون سرب BTریک و پیزوالکتریک، خواص فروالکت

 طور قابل به BTخواص . ]6[ و سازگار با محیط زیست است
 تحت تاثیر پارامترهاي ساختاري و ریزساختاري مواد  توجهی
 یک الکترخواص فروالکتریک و ديگیرد. براي مثال قرار می

BT  به شدت به دما، اندازه دانه و چگالی محصول بستگی 
از طرفی دیگر ریز ساختار این ترکیب به روش سنتز و دارد. 

 ].10ـ7[ باشدمواد اولیه وابسته می

 هاي مختلفی ، این ماده به روشBTبه دلیل کاربردهاي وسیع 
  گذاري شیمیاییرسوبها روش ترین آنسنتز شده است که مهم

] و روش 13ژل [ ـ ]، روش سل12]، سنتز هیدروترمال [11[
 شده به سنتز BTمد است. با وجود اینکه پودرهاي حالت جا

 گذاري داراي خواص هاي شیمیایی مانند روش رسوبروش
ت ها به علبسیار خوب و خلوص بالایی هستند؛ اما این روش

 قیمت و مواد اولیه سمی مانند مواد اولیه گران استفاده از
ها و کلریدها چندان مناسب نیستند. واکنش حالت نیترات

 ها براي تولید بسیاري از ترین روشجامد، یکی از رایج

 
1 Chandramani and Nath 

]. در روش متداول واکنش حالت 14ها است [الکتروسرامیک
هاي فلزي و اکسیدها با جامد، مواد اولیه شامل کربنات

 دماي بالا در زمان طولانی کلسینه  یکدیگر مخلوط، سپس در
جمله  رغم سادگی، با معایبی ازشوند. این فرآیند علیمی

 کردن مصرف انرژي زیاد (واکنش حالت جامد و فرایند کلسینه
 ها هحد دان در دماي بالا)، تولید ترکیب ناهمگن، رشد بیش از

 فرآیندهاي آسیاکاري  ].15شدن ذرات، همراه است [و آلگومره
هایی هستند که براي ریزکردن اندازه ذرات و تشکیل روش

جهت  کمک در مواد اولیه وسازي ترکیبات نانوساختار، فعال
 جامد مورد استفاده قرار ـهاي شیمیایی جامدانجام واکنش

وسیله آن هآسیاکاري مکانیکی فرآیندي است که ب .گیرندمی
شده تا مخلوط یکنواخت و مواد اولیه با هم مخلوط و آسیا

 ].17، 16همگنی ایجاد شود [
 ري بر واکنش، تاثیر فرآیند آسیاکا1چاندر امانی سینگ و ناث

  در آسیاي 2TiOو  3BaCOحالت جامد مخلوط پودرهاي 
ها نشان داد اي مورد بررسی قرار دادند. گزارشاي سیارهگلوله

، BTافزایش زمان آسیاکاري و کاهش اندازه ذرات پودرهاي 
افزایش چگالی و خواص الکتریکی سرامیک تولیدي را به 

]. در پژوهش دیگر، ابتدا کربنات باریم و 6همراه داشت [
  ساعت آسیا و سپس مخلوط آسیاکاري 2تیتانیوم اکسید به مدت 

ساعت کلسینه  4گراد و به مدت درجه سانتی 1150در دماي 
 ) 3COBaماده کربنات باریم (]. استفاده از پیش18شد [

به روش حالت جامد،  3BaTiOعنوان ماده اولیه براي تولید به
]، اما سوابق پژوهشی زیادي در استفاده 19متداول است [

در دسترس  BTمستقیم از ماده معدنی باریت براي تولید 
و اسید  4TiClو همکاران با استفاده از کانه باریت،  2نیست. راما

2 Rama 
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دهی و لیچینگ، رسوبهاي احیاء، اگزالیک به همراه روش
 99با خلوص پودر بالاي  3BaTiOکلسیناسیون موفق به سنتز 

 ].20درصد شدند [
افزوده، استفاده از مواد خام معدنی براي تهیه ترکیبات با ارزش

، پژوهشی در رابطه ااز نظر اقتصادي ارزش زیادي دارد. اخیر
  یاییمبا سنتز کربنات باریم از کنسانتره باریت به روش مکانوشی

 شده انجام شده است و برخی از نتایج پژوهش مرتبط منتشر
 3BaTiO]. هدف اصلی این پژوهش، سنتز  ترکیب 21است [

 دست آمده هقیمت از جمله باریم کربنات باز مواد اولیه ارزان
توجه به اطلاعات موجود، تاکنون از کانه باریت است. با

و ارزیابی خواص  BTپژوهش جامعی در کشور در مورد سنتز 
آن از کنسانتره باریت (سولفات باریم) انجام نشده است. در 

محصول کربنات باریم از کنسانتره  ]21[پژوهش پیشین 
باریت به روش مکانوشیمیایی تولید شده است. باتوجه به نتایج 

از کربنات باریم تولیدي  BTآن پژوهش، هدف این کار ستنز 
 ین پژوهش، از این نمونه کربناتا از کنسانتره باریت است. در

 شده  استفاده BTماده براي سنتز عنوان پیشباریم تولیدي به
ماده کربنات با استفاده از پیش BTاست. از طرف دیگر نمونه 

 باریم از نوع مرك سنتز شد. همچنین از نمونه سولفات باریم 
 ایران ـشده از شرکت داروسازي کارخانجات تهرانتهیه
استفاده شد. در این  BTس) براي سنتز کربنات باریم و (بارک

تولیدي از کنسانتره باریت، خواص  BTبر سنتز علاوه پژوهش
 هاي گوناگون مانندمادهشده از پیشسنتز BTالکتریکی محصول 

) و یا نمونه سولفات باریم Merckکربنات باریم (از نوع مرك، 
 شده است. ) با یکدیگر مقایسهBarex (از نوع بارکس،

 مواد و روش انجام کار -2
  تیتانیوم اکسید) و دي3BaCOباریم ( این پژوهش از کربناتدر 

)2TiO براي سنتز باریم تیتانات (BT ) 1مطابق با واکنش ( 
 ماده، عنوان پیشاستفاده شد. نمونه کربنات باریم مورد نیاز به

 از مواد مختلفی از جمله کنسانتره باریت و سولفات باریم 
 (بارکس) سنتز شد. بر این اساس، مواد اولیه مورد مصرف در 
 این پژوهش شامل نمونه کنسانتره باریت (سولفات باریم)، 

 شده از شرکت داروسازي کارخانجات نمونه سولفات باریم تهیه
بنات باریم تجاري از )، کرBarexایران (با کد بارکس، ـتهران

(از نوع مرك،  اکسید تیتانیوم) و ديMerckنوع مرك (
Merckپودر ،)1 شکل( ایکس اشعه پراش الگوي ) بود. طبق 

2TiO دگرشکل نوع از عمدتاً پژوهش این در استفاده مورد  
(با  روتیل کمی مقدار و )969009087آناتاز (با کد استاندارد 

در ابتدا، آنالیز شیمیایی نمونه  .بود )969004145کد استاندارد 
) X )XRFکنسانتره باریت به روش آنالیز فلورسانس اشعه 

تعیین شد، سپس فرایند اسیدشویی کنسانتره باریت مورد 
یک نرمال انجام شد. پس از  )HCl(مصرف با اسیدکلریدریک 

مانده جامد خشک پایان فرایند اسیدشویی، آنالیز شیمیایی باقی
 ) تعیین شد. در ابتدا نمونه کربنات باریم XRFبه روش (

 ماده سنتز شد. براي سنتز کربنات باریم از دو عنوان پیشبه
نوع ماده اولیه شامل کنسانتره باریت و سولفات باریم (بارکس) 
استفاده شد. تشریح سنتز کربنات باریم از کنسانتره باریت در 

 کربنات باریم بر ]. علاوه21[ پژوهش پیشین ارایه شده است
 شده از کنسانتره باریت و یا سولفات باریم (بارکس) از سنتز

 ماده عنوان پیشنمونه کربنات باریم تجاري از نوع مرك نیز به
 ) استفاده شد.1مطابق با واکنش ( BTبراي سنتز 

BaCO3 + TiO2 = BaTiO3 + CO2(g)   (1) 
 هاي استوکیومتري از مواد اولیه شامل ، مخلوطBTبراي تولید 

 تیتانیوم  اکسیدو دي )3BaCO(شده کربنات باریم ماده سنتزپیش
)2TiO( با نسبت مولی ) 2= 1:1:TiO3BaCO(  مطابق با واکنش
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هاي) تهیه شدند. سپس فرایند آسیاکاري هر کدام از مخلوط1(
اي اي سیارهمذکور در محیط تر (اتانول) در یک آسیاي گلوله

زیرکونیایی با هايگلولهازاستفادهباوزیرکونیاییمحفظهدر
انجام شد. فرآیند آسیاکاري اولیه 1به 10نسبت گلوله به پودر 

ساعت انجام گرفت. مخلوط 5به مدت rpm180با سرعت 
ون آون در دماي ساعت در24پس از آسیاکاري به مدت 

امد هاي جماندهگراد خشک گردید سپس باقیدرجه سانتی90
به مدت گراددرجه سانتی1150تا 650یی در محدوده دما

ساعت در اتمسفر هوا کلسینه شدند. محصول جامد پس از 4
به 20اي با نسبت گلوله به پودر تکلیس در یک آسیاي سیاره

ساعت، در محیط تر (اتانول) 2و زمان rpm250، سرعت 1
آسیاکاري شد. پس از پایان آسیاکاري، دوغاب حاصل درون 

ساعت 24گراد و زمان درجه سانتی90آون در دماي 
خشک گردید. 

تیتانیوماکسیدديپودرایکساشعهپراشالگوي-1شکل

هاییبا استفاده از یک قالب فولادي از پودرهاي جامد، قرص
تهیه شد. فرایند mm5/1و ضخامت حدود mm10با قطر 

ها درون کوره باکسی در محدوده دمایی جوشی این قرصتف
ساعت 10و2داري گراد با زمان نگهدرجه سانتی1200ـ1350

) مسیر 2بدون استفاده از اتسمفر خاصی انجام شد. شکل (

از کنسانتره BTفرآیند تولید ماده سرامیکی باریم تیتانات 
دهد.ریت در این پژوهش را نشان میبا

BTمسیر فرایند تولید ماده سرامیکی باریم تیتانات -2شکل

از کنسانتره باریت

step size 0.05(پراش پرتوي ایکس آنالیزفازهاي جامد از ارزیابیبراي 

XRD, Rigaku Ultima IV, Japan, Cu–Kα radiation, 40 kV, 20 mA,(

ها با دستگاه آنالیز حرارتی استفاده شد. آنالیز حرارتی نمونه
10سرعت گرمایش دما بادر شرایط ناهم) STA503زمان (هم

گراد در درجه سانتی1200بر دقیقه تا دماي گراددرجه سانتی
چگالی حجمی محصولات پس از انجام شد. اتمسفر هوا،
جوشی با استفاده از روش ارشمیدس، طبق استاندارد فرایند تف

ASTM C 373-88ها با نمونهساختار ریز.گیري شداندازه
)SEM(استفاده از دستگاه میکروسکوپ الکترونی روبشی 

ارزیابی شد.)TESCAN-VGGA3(مدل 
براي ارزیابی خواص الکتریکی محصولات پس از فرایند 

براي 2000زنی با کاغذ سنباده جوشی، ابتدا فرآیند سنبادهتف
رسیدن به سطوح صاف و یکنواخت انجام گرفت. پس از 

ها توسط یک ماده هادي (خمیر زنی، سطح نمونهسنبادهفرآیند 

تولید کربنات باریم از کنستانتره باریت

ماکسید تیتانیآسیاکاري مخلوط کربنات باریم و دي

BTکلسیناسیون و تولید 

آسیاکاري مجدد پودر سنتزشده

جوشیفرآیند تف

BTتولید سرامیک 
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نقره)، الکترودگذاري شد و در نهایت براي فراهم شدن اتصال 
دقیقه درون کوره در  30ها به مدت اهمیک، گرمایش نمونه

 سازي گراد انجام شد. پس از آمادهدرجه سانتی 800دماي 
  متر-ها، خواص الکتریکی با دستگاه ال سی آرنمونه

LCR meter (6020GWINSTEK)  در فرکانسkHZ 1  
 گیري شد. این دستگاه اتلاف الکتریکی و ظرفیت خازن اندازه

کند. با اندازه گیري قطر و ضخامت گیري میرا اندازه
الکتریک هر کدام جوشی، مقدار ثابت ديهاي پس از تفنمونه

 ) محاسبه شد.2ها با استفاده از رابطه (از نمونه
      )2(  

ظرفیت  K ،(pCالکتریک نسبی (ثابت دي rε)، 2در رابطه (
 نفوذپذیري فضاي  0εقطر نمونه و  Dضخامت نمونه،  tخازنی، 

 است. رفتار فروالکتریک  F/m 12-10 × 854/8آزاد و برابر با 
جوشی با استفاده از دستگاه فروالکتریک هاي پس از تفنمونه

 وردمکاشان، ایران) پژوه دانش دقیقتستر (شرکت مغناطیس 
 .ارزیابی قرارگرفت

 نتایج و بحث -3
 BTیابی سنتز و مشخصه -3-1

 دهنده آنالیز شیمیایی (درصد وزنی) اجزاي تشکیل 1جدول 
 کنسانتره باریت مورد مصرف پیش از فرایند اسیدشویی و 
  محصول پس از فرایند اسیدشویی (اسیدکلریدریک یک نرمال)

  ،1دهد. باتوجه به نتایج جدول را نشان می XRFبه روش آنالیز 
درصد است که پس  86خلوص کنسانتره باریت اولیه تقریباْ 

درصد افزایش  94از فرایند اسیدشویی، به خلوص تقریبی 
یافته است. بخش زیادي از ناخالصی اکسید کلسیم نمونه 
کنسانتره باریت تقریباً در مرحله اسیدشویی حذف شده است 

 ر کمی از اکسیدهاي کلسیم و منیزیم در نمونه پس از و مقدا
دهد تغییري نشان می 1اسیدشویی وجود دارد. نتایج جدول 

هایی مانند اکسید سیلیسیم (سیلیس) و یا در مقدار ناخالصی
 اکسید آلومینیوم پس از فرایند اسیدشویی ایجاد نشده است، 

  دریکل اسید کلریها در محلوعبارت دیگر، این دسته از ناخالصیبه
 یک نرمال قابل حل نیستند. 

کربنات باریم تولیدي از مخلوط  XRD) آنالیز 3شکل (
کنسانتره باریت (سولفات باریم) و کربنات سدیم پس از 

 گراد را سانتی درجه 750ساعت در دماي  2گرمایش به مدت 
دهد. شرایط سنتز کربنات باریم از کنسانتره باریت نشان می

یح طور مفصل تشرشویی در پژوهش پیشین بهپس از اسید
 هاي الف)، با آنکه پیک-3توجه به شکل (]. با21شده است [

) به 969013805فاز کربنات باریم (با شماره کارت استاندارد 
 هاي پیک شوند، اماالف) مشاهده می-3روشنی در شکل (

) وجود دارند. فازیابی 3شکل ( XRDضعیفی نیز در الگوي 
 ) نشان HighScore. Plus.3.0.5 X'Pertافزار (توسط نرم

ره شده از کنسانتب) کربنات باریم سنتز-3دهد. در شکل (می
گراد داراي درجه سانتی 750باریت پس از گرمایش در دماي 

ره کارت استاندارد (با شما 2SiOفازهاي ناخالصی از جمله 
(با شماره کارت استاندارد  18O6Si2Ba4Ca) و 969005034
 ) است.969016695

 یک نرمال HCl(درصد وزنی) کنسانتره باریت پیش از اسیدشویی و پس از اسیدشویی با محلول XRF نتایج آنالیز  -1 جدول
La & 

Lu SrO Cl BaO 3SO 5O2P O2K O2Na MgO CaO 3O2Fe 3O2Al 2SiO Sample 
01/0< 5/0 01/0< 4/56 5/29 01/0< 2/0 2/0 7/1 2/6 3/0 5/1 5/3 (%) 1B 
01/0< 4/0 01/0< 3/61 2/32 01/0< 1/0 3/0 4/0 01/0< 2/0 5/1 7/3 (%)2 B 
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الف) الگوي پراش اشعه ایکس کربنات باریم سنتز-3شکل
کنسانتره باریت پس از اسیدشویی و شده از مخلوط 

کربنات سدیم و ب) محصول پس از گرمایش در دماي 
ساعت2به مدت گراد سانتیدرجه750

) 2SiOحضور ناخالصی سیلیس () و1توجه به نتایج جدول (با
در کنسانتره باریت پس از اسیدشویی، وجود این فازهاي 

) مقدار 1جدول (توجه بهناخالصی قابل انتظار است. البته با
) در MgO) در مقایسه با اکسید منیزیم (CaOاکسید کلسیم (

ا نتایج بسیار ناچیز است، امکنسانتره باریت پس از اسیدشویی 
لازم به ذکر را نشان داد.18O6Si2Ba4Caهاي فاز فازیابی نشانه
کربنات سدیم در -مخلوط کنسانتره باریتXRDاست نتایج 

، پس از آسیاکاري و پس از گرمایش شرایط بدون آسیاکاري
ه ئدر دماهاي مختلف با جزییات در پژوهش پیشین ارا

. ]21[شده است
از نتایج نمودارهاي آنالیز BTبراي تعیین دماي بهینه تشکیل 

هاي ) منحنی4) استفاده شد. شکل (STAزمان (حرارتی هم
TGA وDTA) مربوط به نتایج آنالیزSTA از ) براي نمونه پس

اکسید تیتانیوم دي-ساعت آسیاکاري مخلوط کربنات باریم5
شده از دهند. در این نمونه، از کربنات باریم سنتزرا نشان می

مخلوط کنسانتره باریت پس از اسیدشویی و کربنات سدیم 

الف، چند مرحله کاهش ـ4توجه به شکل استفاده شده است. با
ش جرم حله اول کاهشود. مرمشاهده میTGAوزن در نمودار 

گراد است و درجه سانتی200از دماي محیط تا دماي حدود
این کاهش جرم معمولاً به حذف رطوبت (فرایند فیزیکی) 

DTAاز مخلوط مواد ارتباط دارد. این مرحله در نمودار 

ب) با یک پیک گرماگیر همراه است. مرحله دوم ـ4(شکل
200ـ550مایی که محدوده دTGAکاهش جرم در نمودار 

گیرد، به دلیل حذف ترکیبات آلیگراد را در بر میدرجه سانتی
ب) در محدوده ـ4توجه به شکل (و یا رطوبت مولکولی است. با

هاينشانه روشنی از پیکگراددرجه سانتی200ـ550دمایی
شود، اما مشاهده نمیDTAگرماگیر و گرمازا در منحنی 

دهد. مرحله ـالف) رخ می4شکل (TGAکاهش جرم در نمودار 
550ـ940سوم کاهش جرم که مرتبط به محدوده دمایی 

گراد است، احتمالاً به واکنش تجزیه کربنات باریم درجه سانتی
شود. در ایناکسید کربن از مخلوط مربوط میو خروج گاز دي

درجه 650بازه دمایی یک پیک گرماگیر در دماي حدود 
درجه 750گرمازا در دماي حدود گراد و یک پیک سانتی
شود. ب) مشاهده میـ4(شکلDTAگراد در نمودار سانتی

الاً دو پیک موجود در هاي ترمودینامیکی احتمتوجه به دادهبا
ب) به ترتیب ـ4در شکل (گراددرجه سانتی750و 650دماي 

هاي ) و واکنش3به واکنش تجزیه کربنات باریم (واکنش 
4یا تشکیل فازهاي ثانویه (واکنش BTمیانی تشکیل فازهاي

) ارتباط داشته باشند. در مراحل آخر گرمایش 5یا واکنش 
گراد به درجه سانتی940الف) از دماي ـ3توجه به شکل (با

شود. این بعد، تغییرات چندانی در کاهش وزن مشاهده نمی
ربنات باریمکتواند بیانگر پایان واکنش شیمیایی تجزیه مسئله می

گراد یک پیک گرمازا درجه سانتی940باشد. البته در دماي 
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شود که این پیک ب) دیده میـ4(شکل  DTAدر منحنی 
 است. BTشدن فاز احتمالاً مرتبط به متبلور

BaCO3(s) = BaO(s) + CO2(g)   (3) 
BaCO3(s) + BaTiO3(s) = Ba2TiO4(s) + CO2(g) (4) 
BaTiO3 + BaO = Ba2TiO4    (5) 

دهد در صورت ) نشان می1محاسبات توازن جرم واکنش (
تکمیل واکنش و تشکیل محصول، درصد کاهش جرم در 

 توجه به ]. مقدار کاهش جرم با22درصد است [ 87/15حدود 
درصد است که از مقدار  23) در حدود 3در شکل ( TGAنمودار 

 تر است.) بیش1تئوري واکنش (
 ) به شدت 1دهد واکنش (محاسبات ترمودینامیکی نشان می

 گرماگیر و رخداد آن از نظر ترمودینامیکی در دماهاي بالاتر 
]. نتایج نمودار 22پذیر است[امکان گراددرجه سانتی 400از 

DTA ) و نشانه یک پیک گرماگیر در دماهاي 4در شکل ( 
) در 1ش (گراد، بیانگر انجام واکندرجه سانتی 650حدود 

دماهاي بالاتر است. لازم به ذکر است مواد اولیه در واکنش 
 در حالت  BT) هر دو جامد هستند و براي تشکیل فاز 1(

جامد، لازم است، ابتدا کربنات باریم تجزیه شود سپس این 
اکسیدتیتانیوم واکنش دهد تا در محصول با فاز جامد دي

 شود. مشاهده تشکیل و این فاز متبلور  BTنهایت محصول 
 دهد ) نشان می4هاي متعدد گرماگیر و گرمازا در شکل (پیک

 ) در یک مرحله انجام 1بر اساس واکنش ( BTتشکیل فاز 
 شود و سینتیک این واکنش شامل مراحل مختلف نمی
 شود.می

 کردن تغییرات فازي رخ داده در دماهاي براي مشخص
گرمایش  هاي)، آزمون4مختلف بر اساس نتایج شکل (

تیتانیوم در دماهاي گوناگون  اکسیددي-مخلوط کربنات باریم
 ساعت  2مخلوط  XRD) نتایج آنالیز 5انجام شد. شکل (

اکسید تیتانیوم پس از گرمایش دي-آسیاکاري از کربنات باریم
ساعت  4گراد به مدت درجه سانتی 1150تا  650در دماهاي 
) نشانه بسیار ضعیفی 5دهد. براساس نتایج شکل (را نشان می

ایش درجه در نمونه پس از گرم 9/31در زاویه حدود  BTاز فاز 
شود که با افزایش دیده می گراددرجه سانتی 650در دماي 

 گراد، شدت نسبی این پیک افزایش درجه سانتی 1000دما به 
 650اي از دم BT) اگر چه تشکیل 5توجه به شکل (یابد. بامی

 شود اما متبلور شدن این فاز و گراد آغاز میدرجه سانتی
 گراد درجه سانتی 850هاي آن از دماي شدن سایر نشانهآشکار
 دهد.رخ می

  
آسیاکاري  ساعت 5در اتمسفر هوا براي مخلوط  STA . آزمونSTAب) مرتبط به آزمون  DTAالف) و  TGAنتایج آنالیز  -4 شکل

 اکسید تیتانیوم انجام شد.ديـشده از کنسانتره باریتاز کربنات باریم سنتز
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) با نتایج 5در شکل (XRDنتایج تغییرات فازها در الگوهاي 
DTA) و 5) تطابق خوبی دارند. با توجه به شکل (4در شکل (

گراد رخداد درجه سانتی1000پس از گرمایش در دماي 
ایج که بر اساس نتطوري) تقریباً کامل شده است، به1واکنش (

XRD3هاي ، عمدتاً نشانهBaTiO با شماره کارت استاندارد)
پیک ) فاز غالب در این دما است. البته چند 962100864

درجه و همچنین محدوده 30تا 25یاياضافی در محدوده زوا
یش در دماي درجه در نمونه پس از گرما50تا 40زوایاي 

شود. با ارزیابی ) دیده می5در شکل (گراددرجه سانتی1000
هايافزار، مشخص شد که پیکمرتبط توسط نرمXRDالگوي 

جه مربوط به در26/44و 46/43، 125/29موجود در زوایاي 
) است. این 000080277(شماره کارت استاندارد 4TiO2Baفاز

ترین فازهاي میانی غنی از باریم است ترکیب یکی از اصلی
به روش واکنش حالت جامد 3BaTiOکه در فرایند سنتز 
هاي دیگري در این، پیکبر]. علاوه23مشاهده شده است [

رند که متعلق به درجه وجود دا9/29و 38/27زوایاي حدود 
(با کد استاندارد 9O4BaTiترکیب غنی از تیتانیوم همچون 

هاي مربوط به هایی از پیک) است. البته نشانه010771565
2TiO) و 969013805(با کد استاندارد 3BaCOمواد اولیه 

) با شدت نسبی 969004145روتیل (با شماره کارت استاندارد 
در نمونه پس 26/44و 46/43، 25/27بسیار کم در زوایاي 

) 5در شکل (گراددرجه سانتی1000یش در دماي از گرما
شده در محدود هاي آشکارگردد. برخی از پیکمشاهده می

1000یش در دماي درجه در نمونه پس از گرما30تا 25زاویه 
هاي فازهاي ناخالصی (مانند با پیکگراددرجه سانتی

18O6Si2Ba4Ca3ات باریم که در شکل () در فاز کربن (
پوشانی دارند.شناسایی شدند، هم

ساعت آسیاکاري کربنات 5مخلوط XRDالگوي -5شکل
اکسید تیتانیوم پس ديـباریم سنتزشده از کنسانتره باریت

ساعت در دماهاي متفاوت 4دما به مدت از گرمایش هم
گراددرجه سانتی650ـ1150

درجه 1150) افزایش دماي گرمایش تا 5باتوجه به شکل (
هاي منجر به افزایش شدت نسبی پیک)(گرادسانتی

3BaTiOهاي هاي مربوط به فازکاهش شدت نسبی پیکو
میانی و مواد اولیه شده است. شدت نسبی پیک مربوط 

89/29در این نمونه در زاویه حدود 9O4BaTiبه ترکیب 
طور واضح در بسیار کاهش یافته است و نشانه این فاز به

گردد. از گراد مشاهده نمیدرجه سانتی1150دماي گرمایش 
4TiO2Baهاي مربوط به فاز طرف دیگر، از شدت نسبی پیک

)، افزایش دماي 5اساس شکل (در این دما کاسته شده است. بر
26/44و46/43در زوایاي گرمایش منجر به حذف دو پیک

شود که بیانگر تجزیه کربنات باریم و یا کاهش درجه می
توجه به نتایج منحنی باشد. بادر سیستم می4TiO2Baفاز 

TGA) درجه 900-1000دمایی )، در بازه4در شکل
دهد که تغییرات چندانی در کاهش جرم رخ نمیگرادسانتی

شد. ) با1دهنده تکمیل واکنش (تواند نشاناین مورد می
4TiO2Baبنابراین، دو پیک مذکور احتمالاً متعلق به فاز میانی 

است.
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] براي 18و همکاران [1در نتایج کارهاي سیمون سیرات
اکسید تیتانیوم ديـمخلوط دو ساعت آسیاکاري کربنات باریم

گراد، درجه سانتی800و 780و پس از گرمایش در دماهاي 
ظاهر 4TiO2Baو 3BaTiOهایی از فازهايبه ترتیب نشانه

در اثر گرمایش در 3BaTiOفازشدند. در پژوهش مذکور تک
ساعت تشکیل شد. 4گراد به مدت درجه سانتی1150دماي 
3BaTiOفاز و همکاران نشان داد2هاي خلودکوواگزارش

اکسید ديـدقیقه آسیاکاري کربنات باریم100خالص در مخلوط 
درجه1300از گرمایش در دماي تیتانیوم (فاز روتیل) پس

توجه ]. با23شود [گراد و زمان یک ساعت تولید میسانتی
در راستاي نتایج BTبه نتایج این پژوهش تشکیل فاز 

دیگران است.
ماده کربنات باریم براي سنتز باریم در این پژوهش، پیش

ت کربناهايهاي متفاوتی تولید شدند. از نمونهنیتانات از نمونه
شده از کنسانتره باریت، سولفات باریم (از نوع باریم سنتز

بارکس) و نمونه کربنات باریم تجاري (از نوع مرك) براي 
هاي کربنات باریم استفاده شد. هرکدام از نمونهBTسنتز

وماکسید تیتانیطور جداگانه با پودر ديتولیدي از مواد مختلف به
) مخلوط شدند، 1مطابق با نسبت استوکیومتري واکنش (
ساعت مشابه با 5سپس آسیاکاري در محیط اتانول به مدت 

) BT)3BaTiOآزمون قبلی انجام شد. براي رسیدن به فاز 
هاي پس از کدام مخلوط)، هر5توجه به نتایج شکل (با

ساعت 4گراد به مدت درجه سانتی1150آسیاکاري در دماي 
) به ترتیب 7) و (6(هايون کوره حرارت داده شدند. شکلدر

سنتزشده از نمونه کربنات BTمحصول XRDنتایج الگوهاي 
شده از نمونه باریم تجاري (نوع مرك) و کربنات باریم سنتز

1 Simon-Seveyrat

دهد. را نشان میسولفات باریم (بارکس)

کربنات باریم تجاري مرتبط به مخلوطXRDالگوي -6شکل
) براي 1اکسید تیتانیوم (مطابق با واکنشدي-(نمونه مرك)

ساعت آسیاکاري مخلوط مرتبط انجام سپس BT .5سنتز 
درجه1150ساعت در دماي 4گرمایش به مدت 
انجام شده است.گرادسانتی

نمونه کربنات باریم مرتبط به مخلوطXRDالگوي -7شکل
وم اکسید تیتانیدي-سنتزشده از سولفات باریم (بارکس)

ساعت آسیاکاري BT .5) براي سنتز 1(مطابق با واکنش
ساعت در 4مخلوط مرتبط انجام سپس گرمایش به مدت 

انجام شده است.گراددرجه سانتی1150دماي 

2 Kholodkova
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) (با کد 6هاي (لدر شک BTهاي مرتبط به فاز کلیه پیک
 )،962100864) (با کد استاندارد 7) و (969016639استاندارد 

) 6توجه به شکل (شوند. بابا شدت نسبی بالایی مشاهده می
در زوایاي  4TiO2Baمیانی هاي ضعیفی از فاز ) نشانه7و (

 شود. با مقایسه الگوهاي مشاهده می 5/34و  66/30حدود 

XRD ماده ) و صرف نظر از نوع پیش7) تا (5هاي (در شکل 
 4TiO2Ba، فاز میانی BTکربنات باریم مورد مصرف در سنتز 

 کم وجود دارد اما حتی با شدت بسیار BTدر محصول نهایی 
 ) در زوایاي 18O6Si2Ba4Caهاي فازهاي ناخالصی (مانند نشانه

 ده ) دی7) و (6هاي (در شکل 15/29و  12/27، 2/26
دماي مورد دهند شوند. نتایج کارهاي پیشین نشان مینمی

براي  )1 (واکنش 3BaCOو  2TiOنیاز براي تکمیل واکنش بین 
به همگنی مخلوط مواد اولیه و خصوصیات مواد  BTسنتز فاز 

ازه ذرات، خلوص، سطح ویژه ذرات اولیه مصرفی از قبیل اند

مصرفی بستگی دارد  )2TiO(اکسید تیتانیوم نوع آلوتروپ دي و
)، نقش موثر نوع 7) تا (5هاي (نتایج شکل. با توجه به ]24[

 ماده خلوص مواد اولیه همچنین نوع مواد اولیه براي سنتز پیش
شده اثبات و سایر فازهاي شناسایی BTکربنات باریم در سنتز 

 شود.می

 جوشی پس از تف BTارزیابی چگالی  -3-2

 و براي ارزیابی خواص الکتریکی آن فرایند  BTپس از سنتز 
 جوشی پودر محصول انجام شد. براي دستیابی به تف
ترین مقدار اتلاف الکتریکی ترین چگالی و در نتیجه کمبیش

 جوشی هاي مرتبط، شرایط بهینه با انجام تفدر آزمون
توجه با دست آمد.هدر دماهاي گوناگون ب BTمحصول سنتزي 

)، مقدار چگالی نمونه 2( گیري چگالی در جدولدازهبه نتایج ان
 است.  3g/cm 193/4، در حدود 

جوشی و مقدار چگالی محاسباتی به همراه شرایط فرایند تف BTهاي گوناگون باریم تیتانات جزییات سنتز نمونه -2 جدول
 محصول به روش ارشمیدس

چگالی 
 %نسبی 

چگالی حجمی 
3g/cm 

زمان 
 )h(جوشی تف

دماي 
 هاي سنتزيمشخصات نمونه نام نمونه ºCجوشی تف

 ماده کربنات باریم سنتزي از کنسانتره باریتپیش  1200 2 193/4 70
-ساعت آسیاکاري کربنات باریم 5مخلوط 

اکسید تیتانیوم پس از گرمایش در دي
 ساعت 4و زمان ºC1150دماي 

71/86 22/5 2 1250  
04/87 24/5 10 1250  
29/80 83/4 2 1300  

7/95 76/5 2 1300  
ماده کربنات باریم تجاري از نوع مركپیش

-ساعت آسیاکاري کربنات باریم 5مخلوط 
اکسید تیتانیوم پس از گرمایش در دي

  1350 2 92/5 46/98 ساعت 4 و زمانºC1150دماي 

08/93 6/5 2 1300  
ماده کربنات باریم سنتزي از نمونه پیش

 (بارکس) سولفات باریم
-ساعت آسیاکاري کربنات باریم 5مخلوط 

اکسید تیتانیوم پس از گرمایش در دي
 ساعت 4و زمان ºC1150دماي 

08/93 6/5 2 1350  
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خالص  BTباتوجه به چگالی ماده سرامیکی باریم تیتانات 
)3g/cm 02/6] (25 مقدار مقدار چگالی نمونه ،[ 

است. در  BTدرصد چگالی تئوري  70)، حدود 2در جدول (
 نتیجه مقدار چگالی محصول باریم تیتانات پس از فرایند 

ساعت،  2و زمان  گراددرجه سانتی 1200ی در دماي جوشتف
) 2توجه به نتایج جدول (تر از چگالی تئوري است. بابسیار کم

 گراد، سانتی درجه 1250جوشی به و با افزایش دماي تف
 توجه رسید. با 3g/cm 22/5یافته و مقدار آن به چگالی افزایش

 1300جوشی به ) و با افزایش دماي تف2به نتایج جدول (
  3g/cm 83/4 یافته و بهگراد، چگالی محصول کاهشدرجه سانتی

 هاي (داده BT دهند مقدار چگالیرسید. این نتایج نشان می
جوشی وابسته است و با ) به شدت به دماي تف2 جدول

گراد، مقدار سانتی 1300به  1250جوشی از افزایش دماي تف
 کند.چگالی کاهش پیدا می

جوشی در در اثر عملیات تف  نمونلازم به ذکر است 
 گراد به بستر بوته زیرکونیایی درجه سانتی 1300دماي 

 شدن بیانگر این بود که چسپیده بود و ظاهر نمونه پس از سرد
 هایی از ذوب موضعی با بستر بوته سرامیکی در هنگام نشانه
پس  BTهاي نمونهها در جوشی رخ داده است. این نشانهتف
 گراد درجه سانتی 1300جوشی در دماهاي کمتر از تف از

 جوشی نمونه مشاهده نشد. به همین علت فرآیند تف

گراد صورت نگرفت سانتی 1300ر دماهاي بالاتر از د 
 1250جوشی براي نمونه مذکور و دماي بهینه فرآیند تف

ن قالات براي رسیدگراد انتخاب شد. در برخی از مدرجه سانتی
 95سنتزي (چگالی بالاي  BTمحصول  به چگالی مطلوب

  1350تا  1300جوشی در محدوده درصد)، دماي تف
 ]. 26، 24، 6[ گراد پیشنهاد شده استسانتی

 )2 (جدول هایی از ذوب موضعی در نمونه مشاهده نشانه
 گراد درجه سانتی 1300جوشی آن در دماي که فرایند تف

انجام شده است با توجه به دماي ذوب مواد اولیه و محصولات 
 )BaOباریم ( اکسیدعجیب است. دماي ذوب ترکیباتی مانند 

و  1860ترتیب در حدود  به BTتیتانات محصول باریم  و یا
 ] که بسیار 22اعلام شده است [ گرادجه سانتیدر 1625
ش است. جوشی مورد استفاده در این پژوهتر از دماي تفبیش

 دهد حلالیت ترکیباتی مانند ها نشان مینتایج پژوهش
) در ساختار BaOباریم ( ) و اکسید2TiOاکسید تیتانیوم (دي
BT )3BaTiOد اکسیکم است. وجود مقادیر اضافه دي ) بسیار 

 تیتانیوم در مواد اولیه (بیش از مقدار استوکیومتري) و یا 
 ي ابه تشکیل فاز جداگانهنداده، منجر ماندن مواد واکنشباقی

 BTشود که این فاز با ) می40O17Ti6Ba( با فرمول شیمیایی
)3BaTiO (دهد که دماي ذوب تشکیل یک فاز یوتکتیک می

است. از طرف دیگر وجود مقادیر اضافه  C1320آن در حدود 
باریم منجر به تشکیل ترکیبی با فرمول شیمیایی  اکسید

)4TiO2Baشودکه این فاز با ) میBT  یک فاز یوتکتیک 
 گراد درجه سانتی 1563سازد که دماي ذوب آن در حدود می

 هایی ]. در نتایج پژوهش دمارتین و همکاران نشانه27[ است
 ي دماییدر بازه BT جوشیاز تشکیل فاز مذاب در هنگام تف

ها گزارش گراد مشاهده شد. آندرجه سانتی 1300ـ1317
اي و شبیه به فاز دانهکردند این فاز مذاب یک فاز بین

است که منجر به  3BaTiOـ40O17Ti6Baمخلوط یوتکتیک از 
جوشی در دماي پس از تف BT افزایش چگالی در محصول

 ].28شود [مذکور می
 ی جوشدهد با افزایش دماي تفنتایج این پژوهش نشان می

گراد، مقدار جه سانتیدر 1300به  )2 (جدول در نمونه 
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 ) 5کاهش یافته است. با توجه به نتایج شکل ( BTچگالی 
دار مانند فاز هایی از فازهاي ناخالصی سیلیسیمنشانه

)18O6Si2Ba4Ca در محصول (BT  سنتزي از کنسانتره باریت
 دهد حضور این فازهاي شناسایی شد. این نتایج نشان می

و در نتیجه  BTمیانی، نقش موثري در کاهش دماي ذوب 
جوشی دارند. بنابراین به کاهش چگالی محصول پس از تف

 BT هايجوشی نمونهدلیل محدودیت در افزایش دماي تف
سنتزي از کنسانتره باریت، چگالی محصول باریم تیتانات 

 BTتر از مقدار چگالی تئوري تولیدي از کنسانتره باریت کم
)3cmg/ 02/6.است ( 

گالی، متغیر مهمی چجوشی براي افزایش مقدار زمان تف
جوشی در مقدار است. براي ارزیابی تاثیر افزایش زمان تف

هایی از نمونه سنتزي باریم تیتانات چگالی محصول، قرص
درجه  1250) تهیه و در دماي  از کنسانتره باریت (  

جوشی قرار عملیات تفساعت تحت  10گراد به مدت سانتی
 )، افزایش زمان 2هاي جدول (گرفتند. باتوجه به داده

 اي بر مقدار چگالی نمونه نداشت. ملاحظهجوشی تاثیر قابلتف
دست آمده نشان داده است، خواص فیزیکی ههاي بگزارش

 تنها به شرایط فرآیند ترکیبات سرامیکی مانند چگالی نه
ذرات پودر مانند خلوص، اندازه هاي جوشی بلکه به ویژگیتف

]. خلودکووا و همکاران 26، 7و مساحت سطح بستگی دارد [
 درجه  1300و  1250چگالی محصول سرامیکی را در دماي 

درصد چگالی تئوري  80درصد و 90به ترتیب  گرادسانتی
گزارش کردند. براساس نتایج این پژوهشگران، علت افت 

 ي بالا به ترکیب ناهمگن جوشی در دماپس از تف چگالی 
 و 2TiO از فازهاي گوناگون از جمله وجود فازهایی مانند

4TiO2Ba 3 در محصولBaTiO  23دارد [ربط.[ 

 در پژوهش پیشین نشان داد محصول نتایج الگوهاي 
3BaCO  تولیدي از کنسانتره باریت فازهاي ناخالصی دارد
سنتزي فازدهد ) نشان می5]. از طرفی نتایج شکل (21[

شده از کنسانتره باریت ماده کربنات باریم سنتزاز پیش
 .مین مشکل وجود فازهاي ناخالصی را دارده )،(

ترین متغیرها براي دستیابی به مقدار بنابراین یکی از مهم
 ماده کربنات باریم ، استفاده از پیشچگالی تئوري محصول 

 ماده کربنات باریم ی از پیشهایبا خلوص بالاتر است. نمونه
استفاده  (نوع مرك) و سولفات باریم (بارکس) براي سنتز 

 ها سنتزي از این نوع مخلوط هاي شد. مشخصات نمونه
ه شده است. پس ئ) ارا2) در جدول (و  (مانند 

  و  هایی مانند هایی از نمونهاز تهیه قرص
 جوشی )، فرایند تف2اساس مشخصات مندرج در جدول (بر

گراد به مدت درجه سانتی 1300ها در دماي این دسته از نمونه
 هایی از ذوب موضعی در محصولات ساعت انجام شد. نشانه 2

 جوشی و یا چسبیدگی به بوته سرامیکی براي پس از تف
  ده نشد.جوشی مشاهدر فرآیند تف و  هاي نمونه

 پس  BTترین مقدار چگالی محصول ) بیش2توجه به جدول (با
 گراد، در حدود درجه سانتی 1300جوشی در دماي تف از
3g/cm 76/5  توجه است. با است که مربوط به نمونه 

)، در این نمونه از کربنات باریم تجاري نوع مرك 2به جدول (
 ) نشان 2هاي جدول (استفاده شده است. داده BTبراي سنتز 

 درجه 1350جوشی به دماي دهند با افزایش دماي تفمی
  3g/cm 96/5به  گراد، مقدار چگالی نمونه سانتی
است.  BTدرصد چگالی تئوري  98رسد که تقریباً برابر با می

زي ) سنت( BTدهد در نمونه ) نشان می2نتایج جدول (
 1300جوشی از از سولفات باریم (بارکس)، افزایش دماي تف
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 ثیر چندانی بر مقدار چگالی گراد، تادرجه سانتی 1350به 
 ندارد.  نمونه

 براي  BT)، مقدار چگالی محصول 2باتوجه به جدول (
ماده کربنات باریم تجاري سنتزي از پیش  هاينمونه

سنتزي از نمونه  هاي از نوع مرك نسبت به نمونه
شده از سنتز هاي سولفات باریم (بارکس) و یا نمونه

)، 1هاي جدول (تر است. با توجه به دادهکنسانتره باریت بیش
درصد  5/93کنسانتره باریت پس از اسیدشویی در حدود 

نمونه سولفات باریم  XRFسولفات باریم دارد. نتایج آنالیز
دهد میزان خلوص آن (درصد ) نشان می3(بارکس) در جدول (

 درصد است.  6/95سولفات باریم محتوي نمونه) در حدود 
از طرفی درصد خلوص کربنات باریم تجاري از نوع مرك در 

دهد میزان خلوص درصد بود. این موارد نشان می 99حدود 
  جوشیپس از تف BTمواد اولیه تاثیر زیادي در چگالی محصول 

  هايتر سولفات باریم محتوي در نمونهبه خلوص کمتوجه دارد. با
 ماده کربنات باریم کسنانتره باریت و یا نمونه بارکس، پیش

 BTتري خواهد داشت و در نتیجه ها خلوص کمتولیدي از آن
 ها در سنتزي داراي فازهاي ناخالصی است و این ناخالصی

 ایج تجوشی و چگالی محصول نهایی تاثیر دارد. نفرایند تف
سنتزي در  BTهاي چگالی ) همچنین داده7) و (5هاي (شکل

 کننده این موارد است.) تایید2جدول (
 جوشیهاي پس از تفارزیابی فازها در نمونه -3-3

 جوشی براي پس از تفبراي ارزیابی فازها در محصولات 
، ، هایی با مشخصات نمونه

 XRDآنالیز  )2مندرج در جدول (  و 
 جوشی نمونه ) و پس از تف8توجه به شکل (گرفته شد. با

هاي مربوط به فازهاي میانی ، پیکC1250در دماي  
 هایی حذف شده است اما پیک 9O4BaTiو  4TiO2Baاز جمله، 

، 42/33، 192/29، 26/27تر در زوایاییبا شدت نسبی کم
 شوند می) مشاهده 8این نمونه در شکل ( XRDدر الگوي  1/42

  )HighScore. Plus.3.0.5 X'Pertافزار (که براساس فازیابی با نرم
 32O16Si ،90O16Si54Caمرتبط به فازهاي غنی از سیلیس از جمله 

 هستند.  24O8Si8Mgو 

گراد در نتایج درجه سانتی 1300جوشی به با افزایش دماي تف
 شوند. مشاهده می BTهاي مرتبط به )، عمدتاً نشانه8شکل (

 جوشی منجر به حذف عبارت دیگر، افزایش دماي تفبه
 فازهاي ثانویه شده است و یا اینکه همچنان این فازها در 

شناسایی روش  ها در محدودهسیستم وجود دارند، اما مقدار آن
 ) در الگوي 8توجه به شکل (آنالیز پراش پرتو ایکس نیست. با

XRD  اي درجه نشانه 32تر از در زوایاي کم نمونه 
 )، 5توجه به نتایج شکل (از فاز آمورف آشکار شده است. با

  )18O6Si2Ba4Caهاي مرتبط به فاز ناخالصی از نوع (تر نشانهبیش
 شوند.درجه مشاهده می 25-30زوایاي در محدوده 

اي از ) و با توجه به اینکه نشانه8) و (5هاي (با مقایسه شکل
 پس از  و  هاي ذوب در نمونه

 گراد دیده نشد، درجه سانتی 1300جوشی در دماي تف
 ، 32O16Si(به حضور فازهاي سیلیسی از نوع وجود فاز مذاب 

90O16Si54Ca  24وO8Si8Mg (شود.نسبت داده می 

 ترکیب شیمیایی سولفات باریم (بارکس) -3 جدول
Pb Zr Ni Sr Mo LOI BaO 3SO 5O2P MnO 2TiO O2Na CaO 3O2Fe 2SiO sample 
     82/4 63 9/32 011/0< 009/0 11/0 238/0 159/0 273/0 49/0 (%) 
143 210 4 3421 24           ppm 
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سنتزي از کنسانتره باریت  BTنمونه  XRDالگوي  -8 شکل

درجه  1300و  1250جوشی در دماهاي پس از فرایند تف
مطابق  و  هاي گراد. نمونهسانتی

 )2با مشخصات جدول (

 هاي مربوط به این فاز در الگوهاي نشانهلازم به ذکر است 

XRD  مربوط به کربنات باریم سنتزي از مخلوط کنسانتره
 شده استکربنات سدیم در پژوهش پیشین مشاهده-باریت

 توان ) می8) و شکل (2اساس نتایج جدول (]. بنابراین بر21[
 هاي با قطعیت اعلام کرد دلیل کاهش چگالی و یا وجود نشانه

 جوشی مرتبط پس از فرایند تف نمونه  ذوب در
  ،32O16Si( زهاي ناخالصی محتوي سیلیس از نوعبه حضور فا

90O16Si54Ca  24وO8Si8Mg( .است 
پس از  BTگیري خواص الکتریکی اندازه -3-4

 جوشیتف

 اتلاف ظرفیت الکتریکی و، LCR meter دستگاه با استفاده از
 گیري شد. جوشی اندازهتفپس از  BTهاي نمونه الکتریکی

انجام شد.  kHZ 1 ها دردماي محیط و فرکانسگیرياندازه
الکتریک و اتلاف الکتریک شامل ثابت ديخواص دي

) 4جدول () در 1با استفاده از رابطه ( BTهاي الکتریکی نمونه
 به اندازه دانه (ذرات)، دماي  BTالکتریک ديآمده است. ثابت 

ه جوشی وابستگالی نهایی نمونه پس از تفجوشی و چتف
 که اندازه]. نتایج نشان داده است در صورتی30، 29، 8[ است

و چگالی آن به  μm1 سنتزي در حدود  BTدانه در نمونه 
 ترین مقدار ) نزدیک باشد، بیش3g/cm 02/6مقدار تئوري (

 ]. 32آید [دست میدر دماي اتاق به BTالکتریک ثابت دي

 و همکاران گزارش کردند در دماي اتاق ثابت  1میکلیا
 هاي سرامیکی ریزدانه در مقایسه با الکتریک براي نمونهدي

 . تر استهاي سرامیکی درشت دانه، بیشنمونه

 جوشیپس از تف BTهاي الکتریک و اتلاف الکتریکی نمونهمقادیر ثابت دي -4 جدول
ثابت دي
 الکتریک

تلاف ا
 الکتریکی

ظرفیت الکتریکی 
)pF( 

ضخامت قرص 
)mm( 

قطر قرص 
)mm( 

جوشی زمان تف
)h( نام نمونه 

931 07/1 6/435 16/1 13/8 2  
560 03/0 12/245 05/1 13/8 2  
655 02/0 25/304 06/1 46/8 10  
441 075/0 202 41/1 38/8 2  
1026 03/0 502 01/1 39/8 2  
1109 023/0 23/540 1 37/8 2  
1500 025/0 738 098/0 31/8 2  
1503 022/0 778 1 63/8 2  

 
1 Miclea 
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 تر ) کوچکμm1 ها از حد یک مشخص (اما اگر اندازه دانه
 ].33یابد [الکتریک کاهش میديشود، ثابت 

 )، مقادیر محاسباتی ثابت 4هاي جدول (توجه به دادهبا
 سنتزي از نمونه  BT) براي 1الکتریک با استفاده از رابطه (دي

سنتزي از نمونه کربنات باریم  BTسولفات باریم (بارکس) و 
 هستند و تفاوت  1000تجاري (نوع مرك)، بالاتر از 

 هاي سنتزي از کنسانتره باریت دیر نمونهچشمگیري با مقا
شده از نمونه کربنات باریم سنتز BTدارد. این مقادیر براي 

) 4) و (2هاي جدول (است. ارزیابی داده 1500مرك، در حدود 
 جوشی، پس از تف BTدهد افزایش چگالی نمونه نشان می

  توجه بهشود. باالکتریک میمنجر به افزایش مقادیر ثابت دي
 درجه 1350به  1300جوشی از )، با افزایش دماي تف4جدول (
یافته و این روند با الکتریک افزایشثابت ديگراد سانتی

)) همراه 1توجه به رابطه (الکتریک (باکاهش مقدار اتلاف دي
 جوشی پس از فرآیند تف  و هاي است. نمونه

 ساعت به ترتیب  2گراد به مدت درجه سانتی 1350در دماي 
) 023/0) و (022/0الکتریک (ترین مقدار اتلاف ديداراي کم

) و 1503الکتریک (ترین مقدار ثابت ديو در مقابل بیش
جوشی منجر به افزایش افزایش دماي تف) دارند. 1109(

  هاا آنهو کاهش تخلخل  و هاي چگالی نمونه
 جوشی نقش هاي پس از تفشود. کاهش تخلخل نمونهمی

الکتریک و در مقابل افزایش مهمی در کاهش مقدار اتلاف دي
 الکتریک دارد.ثابت دي

، مقادیر جوشیو با افزایش دماي تف )4باتوجه به جدول (
 BT نمونهبراي الکتریک الکتریک و ثابت دياتلاف دي

 ) روند متفاوتی را نشان سنتزي از کنسانتره باریت (
جوشی در این نمونه پس از تفالکتریک ثابت ديدهد. می

 است اما مقدار  931گراد، در حدود درجه سانتی1200 دماي
ل ها دیگر در جدوتر نمونهالکتریک آن بسیار بزرگاتلاف دي

 را براي کاربردهاي  ) است. این مورد، استفاده از این نمونه4(
) و 2کند. با توجه به نتایج جدول (الکتریک، محدود میدي

سنتزي  BTهاي الکتریک زیاد در نمونهاتلاف دي)، مقدار 4(
  1200جوشی در دماي از کنسانتره باریت پس از تف

ها (در مقایسه گراد، عمدتاً مقدار به چگالی نسبتاً کم آنسانتی
 با چگالی تئوري) ارتباط دارد. با افزایش دما و زمان فرایند 

 یافته و در مقابل، مقدار ثابت جوشی، چگالی افزایشتف
یابد، اما نتایج الکتریک افزایش و فاکتور اتلاف کاهش میدي

سنتزي از  BTالکتریک دهد ثابت دي) نشان می4جدول (
  مادههاي سنتزي از پیشر از نمونهتکنسانتره باریت همواره کم
 تجاري از نوع مرك است. 

 هایی از وجود نشانه) و 8) و (5هاي (توجه به نتایج شکلبا
 هاي نمونه XRDفازهاي ناخالصی داراي سیلیسیم در نتایج 

 ز رسد وجود این نوع اسنتزي از کنسانتره باریت، به نظر می
 نین کاهش خواص فازها نقش مهمی در کاهش چگالی همچ

 توجه به نتایج با .جوشی دارندالکتریک محصول پس از تفدي
  BTآمده در این پژوهش و مقایسه باریم تیتانات دستبه

  هايهاي مختلف، میزان و نوع ناخالصیمادهشده از پیشساخته
 هاي پس از موجود در مواد اولیه بر خواص نهایی نمونه

 هاي دارد. در این پژوهش، نمونهسزایی جوشی تاثیر بهتف
ماده کربنات باریم از نوع شده از پیشباریم تیتانات ساخته

 بارکس و یا کربنات باریم از نوع تجاري شرکت مرك که 
  ٪93هاي بالاي درصد داشتند، به چگالی 99-98خلوص بین 

 الکتریک چگالی تئوري دست یافتند و در نتیجه خواص دي
 ماده شده از پیشتهیه BTان دادند. نمونه مطلوبی از خود نش
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 کربنات باریم تجاري از شرکت مرك به علت خلوص بالاتر 
 قیاس الکتریک مطلوب و قابل)، به خواص دي٪99(بیش از 
 شده هاي پیشین رسید. نمونه باریم تیتانات ساختهبا پژوهش

  تر،ماده نوع بارکس (سولفات باریم) به دلیل خلوص کماز پیش
تر از نمونه مرك الکتریک قابل قبول اما ضعیفبه خواص دي

 شده از رسید. علت خواص ضعیف نمونه باریم تینتانات ساخته
شده از سنگ معدن باریت، وجود ماده کربنات باریم تهیهپیش

یلیس) سیلیسیم (س هایی مانند اکسیدمقادیر زیاد از ناخالصی
ب شیمیایی نمونه باریت ترکی) در 1 آلومینیم (جدول و اکسید

ها حتی پس از فرایند اسیدشویی با بود. این ناخالصی اولیه
) و در نهایت وجود 1 کلریدریک از بین نرفتند (جدول اسید

ماده کربنات باریم مورد استفاده این ترکیبات ناخالصی در پیش
 الکتریکدر سنتز باریم تیتانات منجر به تاثیر مخرب بر رفتار دي

 جوشی شده است.اي باریم تیتانات پس از تفهنمونه
 ) از SEM) تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی (9شکل (
 هاي سنتزي از کنسانتره باریت در دماها و زمان BTهاي نمونه

دهد. در سمت راست هر شکل جوشی را نشان میگوناگون تف
محاسبه  ImageJافزار ها که توسط نرمنمودار توزیع اندازه دانه
شود. با توجه به این تصاویر، با افزایش شده است، مشاهده می

 گراد، اندازه درجه سانتی 1250به  1200جوشی از دماي تف
تر شده است تر و ریزساختار متراکمها (ذرات) بزرگدانه

 یافته هاي کروي شکل تغییرصورت دانههمچنین ریزساختار به

 1200) در دماي 9شکل (توجه به ریزساختارهاي است. با
 ، دلیل مقدار کم چگالی محصولات پس از گراددرجه سانتی

 شود. ) روشن می2 هاي جدولجوشی در این دما (دادهتف
 افزار شده با استفاده از نرمها محاسبهمتوسط اندازه دانه

ImageJ درجه  1250جوشی در دمايبراي نمونه پس از تف
 است. μm7/0 در حدود ساعت،  2 گراد و زمانسانتی
(الف) تصویر میکروسکوپ الکترونی از سطح نمونه -10شکل 

BT جوشی در دماي سنتزي از کنسانتره باریت پس از تف 
 ساعت به همراه  10گراد به مدت درجه سانتی 1250
 دهد. از نقاط مشخص شده را نشان می EDXهاي آنالیز طیف

) 5مرتبط به این نقاط،در جدول ( نتایج مقادیرکمی آنالیز 
) و پس از افزایش زمان 10آمده است. با توجه به شکل (

 ساعت، تراکم نمونه افزایش یافته است و  10جوشی به تف
اي به رنگ تیره و نقاط روشن ریزساختار آن داراي زمینه

 پراکنده است. مقایسه ریزساختارهاي میکروسکوپی در 
دهد. با انجام آنالیز مورد را نشان می) این 10) و (9هاي (شکل
 ) 5ترکیب شیمیایی این نقاط مشخص شد. جدول ( 
شده در این نمونه اي از درصد اتمی عناصر شناساییخلاصه

 در کل سطح تصویر، نقاط تیره (زمینه) و نقاط روشن، را نشان 
از کل تصویر، به غیر از عناصر محتوي  دهد. آنالیز می
 ضور عناصري مانند سیلیسیم و آلومینیوم را تایید ، حفاز 
 کند. می

 برحسب ) 10در شکل ( شدهمشخصنقاط براي  EDX یزآنالیمیایی) مرتبط به ش یبترکنتایج آنالیز کمی ( -5 جدول
 یدرصد اتم

Al Si O Ti Ba  
 کل سطح 34/12 98/23 39/55 31/6 98/1
 نقاط تیره 15/24 07/45 75/15 05/15 -
 نقاط روشن 68/5 72/11 53/75 19/8 87/0
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، گراددرجه سانتی 1200الف) جوشی در دماهاي سنتزي از کنسانتره باریت پس از تف BTساختار از ریز SEMتصاویر  -9 شکل

 ساعت 2، گراددرجه سانتی 1250ساعت و ج) 4گراد،درجه سانتی1200ساعت ب)  2

 هایی کننده وجود ناخالصی) تایید5بنابراین نتایج جدول (
سنتزي  مانند سیلیسیم و آلومینیم در نمونه باریم تیتانات 

هاي آنالیز از کنسانتره باریت است و این نتایج در تطابق با داده
 ) است.1در جدول ( 
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درجه  1250جوشی در دماي سنتزي از کنسانتره باریت پس از تف BTتصویر میکروسکوپ الکترونی نمونه  -10 شکل
 شده در ریزساختارمشخص Bو  Aو نقاط  SEMمربوط به سطح تصویر  EDXهاي آنالیز ساعت، طیف 10گراد به مدت سانتی

 هاي ) نمودارهاي تغییرات رفتار فروالکتریک نمونه11شکل (

  جوشی در دماهايسنتزي از کنسانتره باریت پس از تف 
  10و  2گراد به مدت درجه سانتی 1300و  1250، 1200

 سنتزي از کربنات باریم تولیدي از نمونه  ساعت و 
 سولفات باریم (بارکس) و کربنات باریم تجاري از نوع مرك 

 گراد به مدت درجه سانتی 1300جوشی در دماي پس از تف
 ها گیري رفتار فروالکتریک نمونهدهد. اندازهساعت را نشان می 2

و (ب)  (الف)-)11اساس شکل (در دماي اتاق انجام شده است. بر
هاي سنتزي ر نمونهجوشی دو با افزایش دما و زمان تف

 افزایش و میدان  1ماندهکنسانتره باریت، قطبش باقی

 
1  Remanent polarization 

  جوشی در دمايیابد. نمونه پس از تفکاهش می 2پسماندزدا
C°1300 2(ترین مقدار قطبش اشباع داراي بیش-μC.Cm 31/2(  

) است. در μC.Cm 209/0-2ترین قطبش پسماندزدا (و کم
سنتزي از   ـ ج)، رفتار فروالکتریک سه نمونه 11شکل (

سنتزي از نمونه  BT، کنسانتره باریت 
سنتزي از  BTو  )سولفات باریم (بارکس) (

 ) نمونه کربنات باریم تجاري از نوع مرك (
 نشان داده شده است. همان طور که در این شکل مشاهده 

 BTشود، بهترین رفتار فروالکتریک مرتبط به نمونه می
سنتزي از کربنات باریم تجاري از نوع مرك با میزان قطبش 

2 Coercieve Field 



 علم و مهندسی سرامیک

 

 140289 زمستان  4ي شماره  12ي دوره

 

 

  cm.μC 91/4-2و قطبش پسماندزداي  cm.μC 67/9-2اشباع 
 تر مانده بالاتر و حلقه هیسترزیس بزرگقطبش باقیاست. 

 شده تر نمونه باریم تیتانات تهیهبیانگر رفتار فروالکتریک نرم
 شده از باشد. در ادامه نمونه تهیهماده شرکت مرك میاز پیش
ترین رفتار به ماده بارکس پزشکی و در نهایت ضعیفپیش

 ماده باریت معدنی شده از پیشنمونه باریم تیتانات تهیه
 تعلق داشت. 

) مشابه روندي است که در 11شکل (شده در روند مشاهده
 الکتریک محصول باریم تیتانات نتایج چگالی و خواص دي

 رسد نمونه باریم توجه به نتایج به نظر میدیده شد. بنابراین با
 ترین ماده مرك، با داشتن بیششده از پیشتیتانات تهیه
الکتریک مناسب، از ) و خواص دي2 هاي جدولچگالی (داده

) نیز شرایط بهتري نسبت 11 ار فروالکتریک (شکلنظر رفت
 دهد.به دو نمونه دیگر نشان می

 

 
 و  1250، 1200جوشی در دماهاي سنتزي از الف)کنسانتره باریت پس از تف BTهاي الکتریک نمونهرفتار فرو -11 شکل

درجه  1250جوشی در دماي سنتزي از کنسانتره باریت پس از تف BTساعت، ب)  2گراد به مدت درجه سانتی 1300
سنتزي از کنسانتره باریت، سولفات باریم (بارکس) و کربنات باریم تجاري  BT ج)ساعت،  10ساعت و  2گراد به مدت سانتی

 ساعت 2گراد به مدت درجه سانتی 1300جوشی در دماي از نوع مرك پس از تف
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پس  BTهاي در پژوهشی گزارش شد که مقدار چگالی نمونه
 زایی دارد. بسفروالکتریک آن تاثیر جوشی بر رفتار از تف

از  BTاساس نتایج این پژوهش، با افزایش مقدار چگالی بر
3g/cm 65/5  3بهg/cm 84/5 میدان پسماندزداي فروالکتریک ،

کند افزایش پیدا می kV/cm 77/4به  kV/cm 25/2) از cEآن (
پس از  BTو همکاران نشان دادند، نمونه  1]. مقتدي34[

ساعت، داراي قطبش  2به مدت  C1300جوشی در دماي تف
  cm.μC 2/2-2و قطبش پسماندزداي  μC.cm 7-2اشباع 
 ].35است [

 ) δ( الکتریکو اتلاف دي) εr( الکتریکنمودارهاي ثابت دي
 گراد درجه سانتی 40ـ200برحسب دما درمحدوده دمایی 

کنسانتره  سنتزي از BTهاي ، براي نمونهkHz1  و فرکانس
سنتزي از سولفات باریم (بارکس)  BT، )( باریت

 سنتزي از کربنات باریم تجاري از  BT) و (
 نشان داده شده ) 10( ) در شکلنوع مرك (

) با افزایش دما تا دماي کوري 10توجه به شکل (با. است
(دماي تغییر فاز از ساختار تتراگونال به ساختار بلوري مکعبی 

BTابدیالکتریک افزایش وسپس کاهش می)، مقدار ثابت دي . 
 شود حداکثر مقدار ) مشاهده می12توجه به شکل (با

 هاي نسبت به نمونه ه الکتریک نمونثابت دي
 ، در دماي کوري، بسیار و  

 هاي تر است؛ با این حال، دماي کوري نمونهبیش

، و نمونه  C135، و 
°C125 در برخی از مقالات مقدار دماي کوري نمونه . است
BT  جوشی گراد تفدرجه سانتی 1350و  1300که در دماي 

گراد گزارش شده درجه سانتی 120ـ130محدوده  شدند، در

 
1 Moghtada 

 ].33، 23[ است

 گیرينتیجه -4
 ساعت  5مربوط به مخلوط پس از  STA نتایج آنالیز حراتی 

 شده از کنسانتره باریت و آسیاکاري کربنات باریم سنتز
 درجه  940اکسید تیتانیوم نشان داد، در دماي حدود دي

 اکسید گراد، باریم تیتانات تشکیل و خروج گاز ديسانتی
هاي فاز پروسکایت علاوه، نشانههرسد. بکربن به پایان می

BT  به همراه فازهاي ناخالصی در مخلوط پنج ساعت 
  ایشاکسید تیتانیوم پس از گرمدي-آسیاکاري کربنات باریم

  رادگدرجه سانتی 1000دما به مدت چهار ساعت دردماي هم
 هاي اضافی در الگوهاي برخی از پیک .مشاهده شد

  18O6Si2Ba4Caهاي فاز میانی اشعه ایکس با نشانهپراش 
 درجه  1150دما تا دماي دارند. گرمایش هم پوشانیهم

  و کاهش 3BaTiOهاي گراد سبب افزایش شدت پیکسانتی
 هاي میانی شد. هاي متعلق به مواد اولیه و فازشدت پیک

شده از کنستانتره باریت سنتز BTشده از هاي تهیهنمونه 
، 1200گراد، در دماهاي درجه سانتی 1150در دماي 

 10ساعت و  2گراد به مدت درجه سانتی 1300و  1250
جوشی شدند؛ سپس چگالی و ساعت در اتمسفر هوا تف

ها مورد بررسی قرار گرفت. میزان الکتریکی آنخواص 
 الکتریک این دسته از نمونه در دماي چگالی و ثابت دي

  3g/cm 22/5گراد به ترتیب درجه سانتی 1250جوشی تف
 بود. با افزایش و یا کاهش دماي فرآیند  94/559و 
گراد، درجه سانتی 1250جوشی نسبت به دماي بهینه تف

 خواص نهایی محصول کاهش یافت.
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سنتزي از کنسانتره باریت پس  BTالکتریک و دماي کوري براي الف) نمونه الکتریک، اتلاف دينمودارهاي ثابت دي -12 شکل

سنتزي از سولفات باریم (بارکس) پس از فرآیند  BTگراد، ب) نمونه درجه سانتی 1250جوشی در دماي از فرآیند تف
جوشی در سنتزي از کربنات باریم تجاري نوع مرك پس از فرآیند تف BTگراد، ج) نمونه سانتی1300جوشی در دماي تف

 گرادسانتی 1300دماي 

باریم تیتانات سنتزي از  جوشی براي دو نمونهعملیات تف 
 ماده (سولفات باریم) و نمونه سنتزي از پیش بارکس

 درجه  1350و  1300کربنات باریم نوع مرك، در دماي 
 ساعت انجام گرفت. مقدار چگالی  2گراد به مدت سانتی
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کس و کربنات باریم نوع مرك هاي سنتزي از بارنمونه
 گراد، درجه سانتی 1350جوشی در دماي فرایند تف پس از

 بود. مقدار ثابت  3g/cm 96/5و  3g/cm 6/5به ترتیب 
 هاي سنتزي از کربنات باریم نوع مرك الکتریک نمونهدي

 جوشی در دماي هاي سنتزي از بارکس پس از تفو نمونه
، به ترتیب kH 1گراد در فرکانس درجه سانتی 1350
 بود. 1109و  1503

 ترین عامل براي دستیابیبراساس نتایج این پژوهش، مهم 
 جوشی، در محصول پس از تف BTرین خواص فاز به بهت

 خلوص مواد اولیه است. این مسئله با مقایسه نتایج 
 ماده کربنات شده از پیشهاي باریم تیتانات سنتزنمونه

شده از کربنات باریم باریم از نوع مرك، باریم تیتانات سنتز
 حاصل از سولفات باریم (نمونه بارکس) و یا باریم تیتانات 

شده از کربنات باریم حاصل ازکنسانتره باریت در این سنتز
 پژوهش قابل اثبات است.
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Abstract: Barium titanate powder was synthesized using the solid-state method with raw 
materials of barium carbonate derived from barite concentrate (barium sulfate) and titanium 
dioxide (rutile). Simultaneous thermal analysis (STA) was performed on the mixture after 
milling barium carbonate synthesized from barite concentrate and titanium dioxide. The 
related graphs showed that the phase formation temperature for barium titanate began at 
around 650°C, which was consistent with the results of X-ray diffraction (XRD) analysis. 
Based on the XRD results, the main indicators of the barium titanate phase, along with minor 
indicators of phases such as (Ba2TiO4, Ca4Ba2Si6O18), were observed in the sample milled 
for five hours after heating at 1150°C for four hours. The optimal conditions for the sintering 
of barium titanate were determined to be 1250°C for 2 hours. The bulk density and dielectric 
constant of barium titanate synthesized from barite concentrate after sintering were 
approximately 2.322 g/cm³ and 560, respectively. The effect of using barium carbonate 
precursor synthesized from barite concentrate, the barium sulfate sample from the Tehran-
Iran pharmaceutical company (Barex), and the commercial barium carbonate sample (from 
Merck) on the density and electrical properties of the barium titanate product was examined 
in this study. Based on the conducted investigations, the percentage of purity, the type of 
impurities in the raw materials, and the type of barium carbonate precursor have a significant 
impact on the microstructure and final properties of the barium titanate perovskite 
compound. 
Keywords: Mechanical milling, Barite, Barium carbonate, Perovskite, Barium titanate, 
Dielectric properties. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 


