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  ۱۳۹۲بهار ، ۱، شمارة ۱۳  مجلة پژوهش فيزيك ايران، جلد

 
 
 
  

  

 هاي نازكتأثير فشار اكسيژن بر ساختار، هدايت الكتريكي و نفوذپذيري اكسيژن لايه

/ / / /
Ba Sr Co Fe O  −δ0 5 0 5 0 8 0 2   نشاني ليزر پالسي لايهساخته شده با 3

 
  

  سلامتيهادي ر و مهدي رنجبسهرابي، پريسا دانشمندي، سميرا 

  ٨٤١٥٦‐٨٣١١١كد پستي ، دانشگاه صنعتي اصفهان، انشكدة فيزيكد
 ranjbar@cc.iut.ac.ir: پست الكترونيكي

  
  

  )۸/۱۱/۱۳۹۱ :دريافت نسخة نهايي ؛ ۷/۳/۱۳۹۱ :دريافت مقاله(

  دهيچك
 هاي نازكدر اين مقاله، لايه

/ / / /
Ba Sr Co Fe O −δ0 5 0 5 0 8 0 2 3 (BSCF)٣ة  روي زير لاي(STO) SrTiO) (  روش لايه نشاني ليزر پالسي، به)١٠٠PLD ( در فشارهاي مختلف اكسيژن

سـاختار  . ژل با هدف كاربرد در ساخت كاتد پيل سوختي اكسيد جامد تهيه شدند، استفاده شد‐كه با روش سل BSCF  از نانوذرات پودر، نازكهاي لايهة براي تهي. لايه نشاني شد
هـا توسـط   مورفولـوژي سـطح لايـه   . بـود هـاي نـازك   لايه حجمي وة  نشاندهنده ساختار مكعبي براي نمونXRDنتايج . لعه شدمطا) X ،)XRDتوسط پراش پرتو  هابلوري نمونه

 ايگيري مقاومت الكتريكي به روش چهار نقطـه       اندازه. ها با افزايش فشار اكسيژن بود      نمونه )RMS(بررسي شد كه بيانگر افزايش زبري سطح        ) AFM(ميكروسكوپ نيروي اتمي    
، افت شديد مقاومت نـسبت بـه مقـدار اوليـه     ٠٠٤ C°با افزايش دما تا .  در هوا انجام شد٠٠٨ C°  و٠٠٦ C°هاي نازك، به ترتيب از دماي اتاق تا دماي حجمي و لايهة براي نمون

 همچنين ضريب تبادل سطحي  .س محاسبه شدآرنيوة عادلانرژي فعالسازي جهش پلاروني از طريق م. باشدمي هاي كوچك قابل توجيهمشاهده شد كه توسط مدل جهش پلارون
)Kchem (نازك ة لايBSCFخطي بين ة نتايج حاصل  وجود يك رابط. گيري شد به روش واهلش رسانندگي الكتريكي در چهار دماي مختلف اندازهKchemمطلق را ي و معكوس دما 

  .دهدپيشنهاد مي
  

  نازك، لايه نشاني ليزر پالسية لاي د،پيل سوختي اكسيد جامد، كات :هاي كليدي واژه
  

  
  مقدمه .١

هاي سوختي ابزاري مـؤثر بـراي تبـديل انـرژي شـيميايي بـه               پيل

انرژي الكتريكي هستند كه به علت بازده بـالا و آلـودگي زيـست              

 انـد  محيطي و صوتي پايين، توجه زيادي را به خـود جلـب كـرده             

سـوختي اكـسيد    هاي سوختي، پيـل     در بين انواع مختلف پيل    ]. ۱[

 با داشتن مزايايي از قبيل توان تبديل انرژي بـالا و   (SOFC)جامد

ها به واسطه دمـاي كـاري       همچنين امكان استفاده از انواع سوخت     

هـاي سـوختي     پيـل  ].۲[باشدبالا، از اهميت بسزايي برخوردار مي     

 .كردند كار مي) C۱۰۰۰-۸۰۰°(اكسيد جامد اوليه در دماهاي بالا 

بالا در اين نوع پيـل سـوختي، هـر چنـد در افـزايش               دماي كاري   

هاي الكترود و كاهش مقاومـت اهمـي پيـل مفيـد            سرعت واكنش 

هـاي نـامطلوب بـين      نجـام واكـنش   است، در عين حال احتمـال ا      

 پيل و نياز به استفاده از روابط مياني فلزي گـران قيمـت را               ياجزا

ي كـاهش   هاي اخير تـلاش بـرا     بنابراين، در سال  . دهدافزايش مي 

كـه از عملكـرد آن       طـوري  دماي كاري اين نوع پيل سوختي، بـه       

در پيل سوختي اكسيد جامـد      ]. ۳[كاسته نشود، افزايش يافته است    

، كه بـه پيـل سـوختي        )C۷۵۰-۵۰۰°(با دماي كاري كاهش يافته      

تـري بـراي      اكسيد جامد دماي مياني معروف است، انتخاب متنوع       

ساسي پيل سوختي كاتد است     يكي از اجزاي ا   .  وجود دارد  ياجزا

كه مهمترين خاصيت آن رسانندگي الكتريكي بالا از نوع الكتروني          
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 ۵۸  سلامتير و هادي سميرا دانشمندي، پريسا سهرابي، مهدي رنجب  ۱، شمارة ۱۳جلد 
  

  

عـلاوه،  بـه . اسـت ) رسانندگي الكتروني و يـوني آميختـه      (و يوني   

الكترود پيل سوختي اكسيد جامد بايد ساختاري متخلخـل داشـته           

هـاي  ها بتوانند به طـور مـؤثرتري بـه محـل          دهندهباشد تا واكنش  

مختلفي كـه رسـانندگي      در بين انواع مواد   ]. ۴[ منتقل شوند  واكنش

الكتروني و يوني آميخته دارند، كاتدهاي مبتني بر سـاختار اكـسيد            

 يك كاتيون دو يـا سـه   Aكه  ،ABO3 كلي شكلپرووسكايتي به 

 يك كاتيون چهار يـا      Bظرفيتي از فلزات قليايي يا قليايي خاكي و         

باشد، خواص رسانندگي خوبي از     ي از فلزات واسطه مي    سه ظرفيت 

هـاي  نشاني كاتيون اين مواد با قابليت جاي    ]. ۵[دهندخود نشان مي  

، امكان افزايش رسـانندگي     B و Aنوع دهنده يا پذيرنده در جايگاه       

جاهاي اكـسيژن كـه     غلظت بالاي تهي  . كنندالكتريكي را ايجاد مي   

شود نيز  سيژن در اين ساختار مي    منجر به نفوذپذيري بالاي يون اك     

از ديگر خواص مشخصه و مطلوب اكسيدهاي پرووسكايتي براي         

به طـور   . تي اكسيد جامد است   عنوان كاتد پيل سوخ   استفاده آنها به  

پرووسـكايتي   ة   در مورد مـاد    ييها گزارشكلي،  
/ /

SrCo Fe O0 8 0 2 3 

(SCF)       كـسيژن بـالا     با ويژگي رسانندگي الكتريكي و نفوذپذيري ا

با اين حال، اين ماده داراي مـشكلاتي چـون          ]. ۶[ارائه شده است    

 C ۷۹۰°پايداري ساختاري و شيميايي پايين در دماهـاي كمتـر از            

عنوان كاتد پيل سوختي اكسيد جامد دمـاي ميـاني          براي استفاده به  

 توسـط   Aانـد كـه آلايـش جايگـاه         مطالعات نـشان داده   . باشدمي

 در بهبـود پايـداري    ۲Ba+اع يوني بزرگتـر نظيـر       هايي با شع  كاتيون

هـاي مختلـف، تركيـب      در ميان آلايش  ]. ۶[  مؤثر است  SCFماده  

( )/ / / /
Ba Sr Co Fe O BSCF0 5 0 5 0 8 0 2  علاوه بر ويژگي رسـانندگي      3

الكتريكي و يوني بالا، پايداري فـاز و شـيميايي خـوبي در دمـاي               

ده كاري پيل سوختي اكسيد جامد دمـاي ميـاني از خـود نـشان دا              

بخشي براي كاتـد ايـن نـوع          كانديداي اميد  BSCFبنابراين  . است

ــده اســت  ــي ش ــل ســوختي معرف ــين، يكــي از .]۸-۶[ پي  همچن

هاي افزايش سطوح واكـنش و در نتيجـه كـاهش مقاومـت             روش

نـازك  ة  صورت لاي اجزاي پيل و بهبود عملكرد آن، ساخت آنها به        

ي در معلوم شـده اسـت بـه علـت حفـظ اسـتيوكيومتر         ]. ۶[ است

مناسـبي بـراي    ة  نـشاني ليـزر پالـسي، ايـن روش گزين ـ         روش لايه 

در ايـن روش    ]. ۹[هاي نـازك پروسـكايتي اسـت          نشاني لايه  لايه

عوامل مختلفي چون دماي زيرلايه، چگالي انـرژي ليـزر و فـشار             

علاوه بـر آن    . اكسيژن بر خصوصيات فيزيكي لايه تأثيرگذار است      

توان ضخامت لايه را كنترل     ي مي با كنترل تعداد پالس ليزر به خوب      

نشاني ليزر پالسي، پالس ليزر روي سطح جامد        در روش لايه  . كرد

جذب بالاي تابش الكترومغناطيسي توسـط      . شودهدف كانوني مي  

مـادة تبخيـر   . شـود سطح هدف منجر به تبخير سريع مواد آن مي    

هـاي يـوني و برانگيختـه شـده اسـت كـه بـه               شده، شامل گونه  

از هدف كنـده شـده و   ) ١پلوم(سماي برافروخته   صورت يك پلا  

بـا چگاليـده شـدن      . شود در محفظه ايجاد مي    فوراً جلوي نمونه  

. شـود پلوم ايجاد شده روي سطح زيرلايه، رشد لايـه آغـاز مـي            

هاي نازك مـاده كاتـدي   ساخت و بررسي خواص الكتريكي لايه  

BSCF         و  ۳[  قبلاً توسط تعدادي از محققين گزارش شده اسـت 

نـشاني نظيـر دمـا و       با اين حال، تاكنون تأثير پارامترهاي لايه      ]. ۶

بـا توجـه    . فشار اكسيژن بر خواص اين ماده بررسي نشده است        

در ايـن   به اهميت نقش اكسيژن در خواص كاتدي پيل سوختي،          

پژوهش نيز سعي شده است تأثير فـشار اكـسيژن روي خـواص             

هـاي نـازك مـاده      ، الكتريكي و الكتروشيميايي لايـه     مورفولوژي

 تهيه شده به روش لايه نشاني ليزر پالـسي مـورد            BSCFكاتدي  

  . بررسي قرار گيرد

  

  ها مواد و روش. ۲
در .  ژل ساخته شـد    - به روش سل   BSCFدر ابتدا نمونه پودري     

ــن روش از نمــك ــياي ــاي نيترات ) ه )Ba NO3 2
، ( )Sr NO3 2

، 

( )Co NO3 2
، ( )Fe NO3 3

،EDTA  و اســيد ســيتريك تهيــه ٢ 

پـس از دو    .  براي ساخت ماده استفاده شد     ٣ مرك شده از شركت  

 ۴ بــه مــدت C °۶۰۰پــودري در دمــاي ة مرتبــه تكلــيس نمونــ

 تحـت  mm ۳ و ضـخامت  cm  ۲ساعت، از آن قرصي بـه قطـر  

 بـه مـدت     C °۱۰۰۰ تهيه و در دمـاي       bar ۸۰ يفشار هيدروليك 

هدف توسط  ة  ساختار بلوري نمون  .  ساعت كلوخه سازي شد    ۱۰

 از Å ۵۴۶۹/۱بــا طــول مــوج ) X) XRDدســتگاه پــراش پرتــو 

  همچنـين،  . ، مطالعه شـد   )XPERT Philips( مدل   CuKαچشمه  
  

____________________________________________ 
۱. Plume 

۲. N H O2 10 6  

۳. Merck 
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  ۱، شمارة ۱۳جلد    . . . هاي نازكتأثير فشار اكسيژن بر ساختار، هدايت الكتريكي و نفوذپذيري اكسيژن لايه  ۵۹
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 تهيـه شـده در      BSCFهاي نازك   نقش پراش پرتو ايكس لايه    . ۱شكل

 d (mTorr( و   ۳۰۰) a (۱۰۰  ،)b (۲۰۰  ،)c(اكسيژن  فشارهاي مختلف   

۴۰۰.) e (پودري  ة  نمونBSCF ) علامـت    بـا  ،مربوط بـه زيرلايـه    ة  قل

 .)ستاره نشان داده شده است

  

نشاني ليـزر پالـسي بـر روي     به روش لايه BSCFهاي نازك   لايه

 و در C °۷۰۰ تا ۵۰۰ در گستره دمايي  STO) ۱۰۰(هاي  زيرلايه

نـشاني   اكسيژن، لايـه mTorr ۴۰۰ و ۳۰۰ ،۲۰۰، ۱۰۰فشارهاي 

 خـلأ و  Torr۵-۱۰×۵/۱ در ابتدا محفظه تـا فـشار زمينـه    . شدند

، )KrF(پرتوي ليزر اگزايمر    . سپس گاز اكسيژن وارد محفظه شد     

 بـر روي  mj/pulse۳۶۰  و انرژي حـدود  nm ۲۴۸ با طول موج

  آهنـگ تكـرار پـالس ليـزر        . هدف در درون محفظه متمركز شد     

Hz ۲۰ير لايه ثابـت و برابـر    و فاصله هدف تا ز cm۷ در .  بـود

 گيري رسانندگي الكتريكـي الكترودهـايي بـه       نهايت، براي اندازه  

پوشش نقره بدون گرمادهي به زيـر لايـه در فـشار            صورت يك   

هـا  ، به روش لايه نشاني ليزر پالسي روي لايـه Torr۵-۱۰ زمينه 

نـشاني الكترودهـاي نقـره آهنـگ تكـرار          در لايه . نشاني شد  لايه

صـورت نوارهـايي در      بـود و الكترودهـا بـه       Hz ۱۰پالس ليـزر    

  .نشاني شدندها لايهطرفين لايه

هــا توســط   و زبــري ســطح لايــه  توپــوگرافيبررســي    

.  صورت گرفت Veecoمدل  ) AFM(ميكروسكوپ نيروي اتمي    

گيري مقاومت الكتريكـي برحـسب دمـا بـه روش چهـار             اندازه

تا دماي كـاري   هاي نازكاي براي هدف ساخته شده و لايهنقطه

از جـنس نقـره    هاي جريان و ولتـاژ سيم. پيل سوختي انجام شد

 چـسبانده   انتخاب و به وسيلة چـسب نقـره روي سـطح نمونـه            

هاي چسبانده شـده در دو انتهـا مربـوط بـه جريـان              سيم. شدند

هاي روي سطح نمونه مربـوط بـه ولتـاژ          عبوري از نمونه و سيم    

هـاي  هاي حجمي و لايه   ري مقاومت نمونه  گيدر اندازه . باشندمي

 از  µA ۱۰ و   mA ۳ترتيب جريان مستقيمي بـه انـدازة        نازك، به 

 روي پـروب    گيري، نمونه در حين اندازه  . ها عبور داده شد   نمونه

. ريزي قرار داده شد   اي قابل برنامه   لوله ةو داخل كور  نصب شده   

. ده شـد   اسـتفا  Kگيري دما از يـك ترموكوپـل نـوع          براي اندازه 

  . متر زير نمونه قرار داده شد ميلي۳ة ترموكوپل به فاصل

همچنين از روش واهلش رسانندگي الكتريكي براي بررسي           

بـه  . رفتار نمونه در برابر ورود ناگهاني شار اكسيژن استفاده شـد          

بـه داخـل   ) lit/min  ۴/۰ كمتـر از (اين منظور ابتدا گاز آرگـون  

 ـ         در حين . كوره جريان پيدا كرد    ة  شـارش آرگـون بـه داخـل لول

 تا دماي مورد نظر گرم شد و C/min  ۱°كوارتز، نمونه با سرعت

پـس از مـدتي آرگـون قطـع و          . سپس دما ثابت نگه داشته شـد      

مقاومـت الكتريكـي نمونـه در       . بلافاصله شار اكسيژن وصل شد    

گيري توسط  زماني اندازه ة  برابر ورود ناگهاني گاز اكسيژن در باز      

  .  ثبت شدLAB-VIEWافزار نرم

  

  ها و بحث نتيجه. ۳
پودري ة  هاي ميلر مربوط به نمون     و انديس  XRD الگوي   ۱ شكل

هـاي نـازك      قرص هدف و همچنـين لايـه      ة  كار رفته براي تهي   به

BSCFدهد  ساخته شده در فشار مختلف اكسيژن را نشان مي. 

  مشخص شد  Full-Profها با نرم افزار     با استفاده از تحليل داده       

كه نمونة هدف تك فـاز و داراي سـاختار پرووسـكايت مكعبـي              

پـارامتر شـبكه بـه    .  قـرار دارد -m۳ Pmاست و در گروه فـضايي  

مـشاهده  . باشـد  مـي =Å ۹۸۷۵/۳aهـدف، ة دست آمده براي نمون

لايه  ها در راستاي بلوري زير    شود كه جهت ترجيحي رشد لايه      مي

 ـ) ۲۰۰(ة  دهـد كـه قل ـ    اين شكل نشان مي   . است) ۱۰۰(يعني   ة لاي

 تحـت افـزايش فـشار اكـسيژن بـه سـمت زوايـاي               BSCFنازك  

ايـن پديـده احتمـالاً ناشـي از ورود          . جا شـده اسـت     هبزرگتر جاب 

  افـزايش غلظـت    ]. ۳[هـاي اكـسيژن بـه داخـل شـبكه اسـت               اتم
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 d(mTorr  ۴۰۰( و ۳۰۰) a (۱۰۰ ،)b (۲۰۰ ،)c(هاي نازك تهيـه شـده در فـشارهاي     مربوط به لايهµm  ۵×µm ۵ة از پنجرAFM تصاوير .۲شكل

 .اكسيژن

  

  . در فشارهاي مختلفBSCFهاي نازك  ميزان زبري سطح لايه .۱جدول 

 mTorr( ۱۰۰ ۲۰۰ ۳۰۰ ۴۰۰(فشاراكسيژن 

RMS (nm) ۶/۱ ۸/۳ ۴/۶ ۳/۱۵ 
         

  

هـاي  ها يك جاذبـة الكتروسـتاتيكي بـين آنهـا بـا كـاتيون             آنيون

 كه باعث منقبض شدن سلول واحـد و         كندهمسايشان برقرار مي  

همچنين با افـزايش فـشار      . شوددر نتيجه كم شدن حجم آن مي      

هاي زيرلايه افـزايش    هاي نمونه نسبت به قله    اكسيژن، شدت قله  

گيـري سـاختار بلـوري نمونـه بـا          يافته كه بيانگر افزايش شـكل     

هـا مربـوط بـه      بيشترين شدت قلـه   . افزايش فشار اكسيژن است   

بـر همـين اسـاس    .  اسـت mTorr  ۳۰۰ه شده در فشارتهية نمون

 را به عنوان يك مقدار مناسب در بين mTorr  ۳۰۰توان فشار مي

 . فشارهاي انتخاب شده معرفي كرد

به منظور بررسي تأثير فشار اكسيژن روي خـواص سـطحي              

بـرداري ميكروسـكوپ نيـروي اتمـي        هاي نازك، از تـصوير    لايه

هـاي تهيـه شـده در       بوط بـه لايـه     مر AFMتصاوير  . استفاده شد 

 نشان داده ۲ شكل در mTorr  ۴۰۰ و۳۰۰، ۲۰۰،۱۰۰فشارهاي 

  .شده است

ها از جزاير به هم     شود، سطح لايه  طور كه مشاهده مي    همان   

ة مگنـي انـداز   پيوسته تشكيل شده است كه با افـزايش فـشار، ه          

ايـن تغييـرات ممكـن       .ها افزايش يافتـه اسـت     ها و ارتفاع آن   دانه

عـلاوه بـر سـاختار      . هـا شـود   است موجب افزايش تخلخل لايه    

 XRD اكسيژن كه از نتـايج  mTorr  ۳۰۰ در فشارتر بلوري كامل

در رسـد كـه      به نظر مـي    AFM، با توجه به تصاوير      مشاهده شد 

بـه    AFMالبته. اين فشار تخلخل بيشتري نيز حاصل شده است

دار   ير فاصله تواند معرف تخلخل باشد ولي رشد جزا        تنهايي نمي 

 زبـري سـطح     ۱ جـدول . دهـد   از يكديگر را به خوبي نشان مـي       

اين مقادير . دهدرا در فشارهاي مختلف نشان مي   ) RMS(ها   لايه

نيز بيانگر افزايش زبري سطح در نتيجة افـزايش فـشار اكـسيژن             

  .ها با افزايش فشار استاست، كه مؤيد افزايش تخلخل لايه

الكتريكي، مقاومت  دمايي خواص   وابستگي  ة  به منظور مطالع     

 ايجـاد شـده در      BSCFهاي نـازك    هدف و لايه  الكتريكي نمونة   

گيـري  اي انـدازه  فشارهاي مختلف اكسيژن، به روش چهار نقطه      

 ـ     ۳ شكل. شد هـدف برحـسب دمـا در       ة   نمـودار مقاومـت نمون

 آزمايش در طـي عمليـات گـرم و سـرد كـردن از               دورةپنجمين  

طور كـه مـشاهده    همان. دهدشان مي را نC  ۶۰۰°دماي اتاق تا

 مقاومت نمونـه    C ۴۰۰°شود با افزايش دما تا نزديكي دماي        مي

  يابـد و در دماهـاي بـالاتر تقريبـا          به طور چشمگيري كاهش مي    
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 هدف در دو فرآيند گـرم و        BSCFة   مقاومت الكتريكي نمون   .۳شكل  

  .سرد كردن نسبت به دما

نـشاني   لايهBSCFهاي نازك اي لايهمقاومت برحسب دما بر .۴شكل

  .mTorr۴۰۰  و ۳۰۰  و۲۰۰، ۱۰۰شده در فشارهاي 

  

 چنين رفتاري ناشي از رقابت بار بين توليـد تهـي          . ماندثابت مي 

هاي ها ناشي از جهش پلارون      جاهاي اكسيژن و جبران بار حفره     

هاي ظرفيتي آميخته عناصر واسطه نظيـر آهـن و           حالت(كوچك  

در ]. ۲[ اسـت  ۳ABO با ساختار پرووسكايتي     BSCFدر  ) كبالت

يژن از نمونـة و افـزايش ميـزان         دماهاي بـالاتر بـا خـروج اكـس        

 ـ     تهي كـاهش يافتـه و     ة  جاهاي اكسيژن، رسانندگي پلاروني نمون

طور كه شـكل     همان. شودباعث ثابت شدن تقريبي مقاومت مي     

هاي مربوط به گرم و سرد شدن نمونـه در          دهد، نمودار نشان مي 

دهنـده پايـداري حرارتـي      نهايت بر هم منطبـق شـده كـه نـشان          

هـاي   نمودار مقاومـت الكتريكـي لايـه       ۴ شكلدر  . سيستم است 

تهيه شده در فشارهاي اكسيژن مختلف برحسب دما نـشان داده           

توان گفت تقريبـا       مي BSCFهاي نازك   در مورد لايه  . شده است 

) ر دماي اتـاق   مقاومت د ( مقاومت اوليه    ،با افزايش فشار اكسيژن   

ة يابد و كمترين مقاومت الكتريكي مربوط به نمون         لايه كاهش مي  

 بوده و تأييدي بر مناسـب       mTorr ۳۰۰نشاني شده در فشار     لايه

شـايد  .  است BSCF مطلوب   ةنشاني يك نمون  بودن آن براي لايه   

ــسيژن    ــشار اك ــت در ف ــوان گف ــهmTorr ۳۰۰بت ــا    لاي ــايي ب ه

آيند كه از مقاومت الكتريكـي         مناسب به دست مي    استوكيومتري

هـا  تفاوت در مقاومت الكتريكـي لايـه    . كمتري برخوردار هستند  

كـاهش  . كنـد نيز با افزايش دما همچنان رفتار خود را حفظ مـي          

 سـاز و كـار    تـوان بـه     شديد مقاومت ناشي از افزايش دما را مي       

آرنيوس كه توصيف   ة  معادل. جهش پلاروني آدياباتيك نسبت داد    

) ۱(ة  انش ناشي از جهش پلاروني است به شكل رابط ـ        رسة  كنند

 :شود  بيان مي

)۱(  exp ,A E a
T kT

σ
⎛ ⎞
⎜ ⎟= −
⎜ ⎟
⎝ ⎠

  

Ea     هاي كوچك اسـت كـه       انرژي فعالسازي براي جهش پلارون

 بـه   T/۱ بر حـسب     σT(Ln(توان آن را از شيب نمودار خطي        مي

هـاي بـار و سـاير        مربوط به غلظت حامـل     A ثابت   .دست آورد 

  ].۷[ ثابت بولتزمن استk دماي مطلق و Tه، پارامترهاي ماد

 و بـراي  eV  ۲۹/۰هدفة مقدار انرژي فعالسازي براي نمون   

، ۱۷/۰، ۲۵/۰به ترتيـب افـزايش فـشار اكـسيژن      هاي نازكلايه

نـشاني بـه   افزايش فشار لايه. آيد به دست ميeV  ۱۸/۰ و۱۵/۰

جاهـاي  افزايش غلظت اكـسيژن نمونـه و متعاقبـا كـاهش تهـي            

شود كه  انجامد و در نتيجه رسانش پلاروني غالب مي       سيژن مي اك

رفتـار  ]. ۱۰[ شودها مي منجر به كاهش انرژي فعالسازي پلارون     

تواند به دليـل     مي mTorr ۴۰۰متفاوت نمونه تهيه شده در فشار       

كاهش ميزان رسانندگي اين نمونه نسبت به نمونه تهيه شـده در            

  . باشدmTorr۳۰۰ فشار 

 ـ     گيـري ضـريب تبـادل سـطحي نمونـه از روش            دازهبراي ان

توانـد  رسـانش مـي   . واهلش رسانندگي الكتريكـي اسـتفاده شـد       

  : ]۲[ ، به شكل زير تعريف شودτبرحسب يك ثابت زماني 
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 مقاومت بر حسب زمان در اتمـسفر اكـسيژن درچهـار دمـاي              .۵شكل

  .mTorr۳۰۰ شار مختلف براي لايه نازك تهيه شده در ف

  

)۲(  
( ) ( ) exp ,
( ) ( )

t i t
f i

σ σ
σ σ τ

− ⎛ ⎞= − −⎜ ⎟− ⎝ ⎠
1  

)نـازك و  ة زمان واهلـش لاي ـ  τكه  )iσ ، ( )tσو  ( )fσ  بـه 

) t=t(، رسانش وابسته زمان     )=۰tدر لحظه (ترتيب رسانش اوليه    

 دست آمدن ثابـت زمـاني     با به . باشندمي) =t∞(ايي  و رسانش نه  

τ      دسـت آمـده بـه صـورت        از تطابق منحني واهلش رسانش به

هاي نازك، ثابـت تبـادل سـطحي        براي لايه ) ۲(ة  تجربي با معادل  

Kchemشود از معادله زير استخراج مي :  

)۳(  ,
chem

l
K τ

=  

نـازك  ة  ضخامت لاي ـ ]. ۲[رف ضخامت لايه است    مع lكه در آن    

 توسـط ميكروسـكوپ     mTorr ۳۰۰لايه نشاني شـده در فـشار        

در . گيري شـد اندازه nm ۲۰۰، حدود )SEM(الكتروني روبشي 

نازك تهيه شـده در  ة  تحول زماني مقاومت الكتريكي لاي     ۵ شكل

.  در چهار دماي مختلف نشان داده شده استmTorr ۳۰۰ فشار

 .ورود اكسيژن استة  لحظ= ۰tودار زمان در اين نم

سيژن اتفـاق   وقتي يك تغييـر مختـصر در فـشار جزئـي اك ـ              

اي هاي اكسيژن شروع به پخش شدن به داخـل مـاده            افتد، اتم  مي

كنند كه اين پديده منجـر  مي با رسانش يوني و الكتريكي آميخته

اين تغييـر   . شود مي BSCFبه تغيير غلظت اكسيژن در لايه نازك        

نـازك همـراه    ة  تواند با تغيير رسـانش الكتريكـي لاي ـ         غلظت مي 

  دهنده افـزايش رسـانندگي الكتريكـي         كه نشان  ۵شكل  ]. ۲[باشد
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   وابستگي دمايي ضريب تبادل سطحي.۶شكل

  

 پس از ورود ناگهاني گاز اكـسيژن اسـت، بـه            BSCFنازك  ة  لاي

مقـدار ضـريب    . خوبي با مدل واهلش رسانندگي موافقـت دارد       

براي اين ) ۳(و ) ۲(با استفاده از معادلات   ) Kchem(ادل سطحي   تب

   بــه ترتيــب  C °۷۵۰  و۶۴۰ ، ۵۴۰، ۴۵۰ نمونــه در دماهــاي 
 cm/s۶-۱۰×۶۴/۰   و  ۴۴/۰×۶-۱۰  ، ۳۱/۰×۶-۱۰  ،۲۰/۰×۶-۱۰

 نمودار وابستگي دمايي ضريب تبـادل سـطحي         .گيري شد  اندازه

 ـ          ۶ شكلكه در    ة ك رابط ـ  آورده شده اسـت، حـاكي از وجـود ي

. خطي بين ضريب تبادل سطحي و معكوس دماي مطلـق اسـت           

 بـا   BSCFنـازك   ة  شود كه ضريب تبادل سطحي لاي     مشاهده مي 

 ـ    . يابدافزايش دما افزايش مي    حجمـي  ة  چنين رفتاري بـراي نمون

  ]. ۱۱[نيز گزارش شده است

  

  گيري  نتيجه. ۴
 كاتد پيل سـوختي اكـسيد جامـد       ة   در اين مطالعه، به منظور تهي     

 ـ     بـه روش    BSCFاكـسيد پرووسـكايتي     ة  دماي مياني ابتدا نمون

 مشخص كرد ساختار قرص مكعبي      XRD.  ژل ساخته شد   -سل

نشاني ليزر پالسي از    به روش لايه  .  است -m۳Pm با گروه فضايي  

ــهة قــرص ســاخته شــد ــازكلاي در  BSCF/STO)۱۰۰ (هــاي ن

هـا در    نشان داد لايـه    XRD. فشارهاي مختلف اكسيژن تهيه شد    

 AFMهمچنـين   . انـد   رشد كـرده  ) ۱۰۰(جهت ترجيحي زيرلايه    

ها نيز   سطح لايه  (RMS)نشان داد با افزايش فشار اكسيژن زبري        

هـاي نـازك بـا    مقاومت الكتريكي قرص و لايـه   . يابد  افزايش مي 
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  ۱، شمارة ۱۳جلد    . . . هاي نازكتأثير فشار اكسيژن بر ساختار، هدايت الكتريكي و نفوذپذيري اكسيژن لايه  ۶۳

  

  

اي    ابتـدا كـاهش قابـل ملاحظـه        C˚ ۴۰۰افزايش دما تـا حـدود       

. رسـد   بـا ثـابتي مـي     داشته و با افزايش بيشتر دما بـه مقـدار تقري          

بيشترين ميزان بلوري شدن، تخلخل و رسانندگي الكتريكـي در          

همچنين وابستگي دمايي   . شد   اكسيژن حاصل    mTorr ۳۰۰فشار  

نتايج . مقاومت الكتريكي با مدل جهش پلاروني توضيح داده شد

 اسـتوكيومتري نشان داد انرژي فعالـسازي جهـش پلارونـي بـه            

خـواص الكتروشـيميايي    . ته اسـت  هاي نازك وابـس   اكسيژن لايه 

ــه ــش  mTorr  ۳۰۰نمون ــه روش واهل ــف ب ــاي مختل  در دماه

رسانندگي الكتريكـي بررسـي و مـشخص شـد ضـريب تبـادل              

  .خطي با معكوس دماي مطلق داردة سطحي يك رابط
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