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بلور تک .  استيکي ترموالکتریه سرد کننديهاستمي استفاده در سيبرا -n نوعيمرساناي ن0.96(Bi2Se3)0.04(Bi2Te3)ب يترک :چكيده

 ييرسانا σ رشد داده شده که در آن یه نمونامتداد در )σ  α 2( يکي رشد داده شد و توان ترموالکترياهيبه روش رشد ناح بين ترکيا

 نمونه مشاهده امتداد در يکي در توان ترموالکتريريگچشمب ي شيريگن اندازهيدر ا.  شديريگبک است اندازهيب سي ضرα ،يکيالکتر

تغييرات تركيب شيميايي .  قرار گرفتيمورد بررس XRDزي آناله روش از بلور رشد داده شده بييهابخشب در ي ترکيساختارها .دش

 رشد بلور با يند تجربيفرا.  رشد داده شده داردیه ميلامتداد با تغييرات توان ترموالكتريكي در ي هم ارزبرازش) Bi2Se3تابع توزيع (

ند يا شد که در فرمعلوم و ي رشد داده شده بررسیه نمونامتداد در Bi2Se3ب تراکم ي شياضيل ريبا تحل. دش يسازهي شبياضيل ريتحل

  . استريگچشم Bi2Se3-Bi2Te3 رشد بلور يراستا در Bi2Se3رات مقدار ييرشد  تغ

  .، محلول جامد شبه دوتايييکي، رشد بلور، توان ترموالکتريکينيمرساناي ترموالکتر :هاي كليديواژه

   مقدمه

صـورت   بـه  Bi2Te3 یهي ـ برپا ييهـا بير ترک ي اخ یهدر چند ده  

 بکار  يکي ترمو الکتر  يها استفاده در سرد کننده    يبرا ياگسترده

ان در زوج   ي ـهـا از عبـور جر     ن سـرد کننـده    ي ـدر ا . ندرفته شد گ

بسته  به هم    يارشتهصورت  ه که ب  p - ونوع n - نوع يهامرسانين

ن يــ ايکــي ترمــو الکتریهب بهــريضــر. شــودي مــيريــگبهــرهو 

صورت به يبهمبند
2
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ف ي تعر =

ب يب ضـر  ي ـترت بـه  nκ و   pα  ،nα  ،pρ  ،nρ  ،pκکه در آن    . شوديم

ژه و ي ـ، مقاومت و (Seebeck Coefficient)عبارتند از بک يس

   n نــوع يمرســاناي و نp نــوع  يمرســاناي نييرســانش گرمــا 

-Bi2Te3 ستم محلـول جامـد  ي ـرا از س p  نـوع يمرساناين. ]۱ [

Sb2Te3  نوع يمرساناينه و نيدر حالت به nستم ي ـز از سي ـ را ن

. کننـد يه ميتهنه ي در حالت بهBi2Te3- Bi2Se3 محلول جامد

 ياهي ـ که بـه روش رشـد ناح  Bi2Te3- Bi2Se3 يدر تک بلورها

  . شودي مشاهده مSe در مقدار يکنواختيناک يشود يه ميته
 

  g-kavei @ merc.ac.ir:  ، پست الکترونيکي+٩٨) ٠٢٦١ (٦٢٠١٨٨٨: ، نمابر+٩٨) ٠٢٦١ (٦٢١٠٠٣٨ :نويسنده مسئول، تلفن *

  ٩٢ تا ٨٥ یه، از صفح٨٩بهار ، ١ یهدهم، شمارهجسال 

Archive of SID

www.SID.ir

www.SID.ir
www.SID.ir


٨٦ مجله بلورشناسي و کاني شناسي ايران                               اي کاوه،کرمي، سيد فرجي، احمدي

 ـييتغ. ستي ن يا کار ساده  Seکنترل مقدار     کـه در سـاختار      يرات

 ـ Seن شدن اتم    يگزي با جا  Bi2Te3بلور    ـ Te يجـا ه   ب وجـود  ه   ب

کنواخـت  يز  ي ـب اسـت، ن   ي ـ در ترک  Seد و متـاثر از مقـدار        يآيم

ب ين ترک ي ساخت ا  ي برا ي گوناگون يهاروش. ]۲-۳[ نخواهد بود 

 یهي ـ بـر پا  شتري ـب کـه    ندکـار گرفتـه شـد     هکنواخت ب يصورت  به

. ]۶-٤ [اسـت  و پرس گـرم  يکي مکانياژ سازي و آل پودريمتالوژ

 ي خـوب  يکيهـا اسـتحکام مکـان     ن روش يقطعات ساخته شده با ا    

 ،ن اسـت کـه قطعـات      ي ـهـا ا  ن روش ي ـ ا بزرگشکل  م يدارند ول 

 ي جديـد  يهـا يبررس ـ. ن دارنـد  يي پـا  يکيب بهره ترموالکتر  يضر

در  . ]۷-۸[ نازك اين مواد نيز در حـال انجـام اسـت           یهروي لاي 

 يهامرخين در   ي تجرب يندهاي فرا يل عدد يتحل يار پژوهش ن ک يا

دار مـورد توجـه قـرار       ي ـ در حالت پا   يي محلول جامد دو تا    يدما

ک ي ـ ي عـدد  يل ـين راسـتا مـدل تحل     يدر ا . ]۱۰-۹[گرفته است 

 در يمـرور نظـر  . ]۱۱ [د،ش ـه ي ـ ارايي محلول جامد سه تايبعد

 .]۱۲ [،ه بودات گزارش شديي در جزيشينه باگراين زميا

 يرو ياهي ـروش رشـد ناح  بـه   رشد بلور  يکار پژوهش ن  يدر ا 

 Seر  يرات مقـاد  ييتغ. دش انجام   0.96(Bi2Se3)0.04(Bi2Te3)بلور  

رات در يي ـ و تغ،ياهي ـنـد رشـد ناح  يا از فري بلـور ناش ـ امتداددر  

  رات يي ـ بـا تغ   همسان بلور،   امتداد در   يکيت توان ترموالکتر  يخاص

  

Se مقـدار   یه محاسـب  ي برا ي و مدل  ،ي بررسBi2Se3 امتـداد  در 

  .دارد ي خوبيهمخوان ي تجربيهاافتهيد که با شبلور ارائه 

  ي و نظريروش کار تجرب

 رشد بلور به روش رشد ناحيه اي

ه شـده   ي ارا ي قبل ياه رشد بلور در گزارش    ي برا يشگاهيکار آزما 

 متمرکـز  ي کوتاه بر هدف اصليمقاله  با مرور.  ]۱۳-۱۴ [است،

 محلــول جامــد در يــك كپــسول یه تهيــپــس از. خواهــد شــد

 در يك كوره نوساني،     ٩٩٩/٩٩ حاوي مواد اوليه خالص      يكوارتز

 .دش ـاي اسـتفاده   بهبود خواص قطعات از روش رشد ناحيه      يبرا

 ذوب یه پـايين ميل ـ یهاساس رشد به اين صورت است كه ناحي 

 گرم به سمت    یهجايي ناحي هبا جاب . شود رشد زده مي   یهو جوان 

 نقطه از مواد داخل كپسول با توجه به نمودار فـاز      ن پايينتري بالا،

بخـش   در پايين    ،جاييه جاب یهدر ادام . شود، منجمد مي  ١شكل

يابـد و هـر   و ايـن رونـد ادامـه مـي    شـود   يم، بلور تشكيل    مذاب

 صـفحات پـايين خـود    يري ـگسـمت  با توجه به  ني بلور یهصفح

 را ايجـاد    مـذاب  یه كـه ناحي ـ   ياگرم كننده . خواهد شد متبلور  

- به سمت بالا حركت مـي      mm/h٨كند با سرعت بسيار كم      مي

  . كند

  

  
  

  در مايعدر فاز  Bi2Se3مول % ۴(، Bi2Se3ر کم يه با مقاديدر ناح. Bi2Se3-Bi2Te3 ب ي ترکييشبه دوتا)  انجماد و ذوبيمنحن( نمودار فاز ١شکل 

Bi2Se3- ٣Bi2Te (يدردما  °C ن دما در صد  يکه در اي، در حال٥٩٨ Bi2Se3  در فاز جامد در Bi2Se3- ٣Bi2Te ۳[ است،% ٨ حدود [. 
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ها بـا    آن ي و بر هم نه    ير تجرب يع مقاد ي نمودار توز  هبا توجه ب  

ر يع مقـاد  ي ـنمـودار توز  کـه   شود  ي ملاحظه م  ،ياضي ر ينمودارها

روش . کننـد ي م يروي درجه دوم پ   يا از توابع چند جمله    يتجرب

هـاي تجربـي نمـودار فـاز     بـراي بـرازش داده  كمترين مربعات را   

 را بـه sCو  lC باsT وlTبين را رابطه  يم ود بكار بر۱ شكل

b ثابـت  بي و ضرا  ٢ یهاي درج صورت چند جمله   ,a ,d,b,a′ ′ 

dو   .يمدآوربه دست  ′

  
  

)١    (                                       
( ) ( ) ( ) 0.019 ( ) 0.711 ( ) 586.1

( ) ( ) ( ) 0.004 ( ) 0.428 ( ) 586.1

2 2
l l l l l

2 2
s s s s s

T C aC y bC y d C y C y

T C a C y b C y d C y C y

= + + = + +
′ ′ ′= + + = − + +

  

  

 بلـور از  يهـا دانـه   ومذابل يتشک يب دماهايترتبه ،sTوlTکه

 و  عيمـا ل فـاز  ي در تشکBi2Se3   در صد مولsCو lC .مذاب

 یهي ـمقـدار اول  .  هـستند  اد شـده  ي ـ ي  در دماهـا    Bi2Te3جامد  

۰,۰۴)Bi2Se3 (  کنواخـت يصـورت    بـه  فازجامدله در   ي م امتداددر  

۴ Co= است. L  ستم رشـد   ي ـ س يبـرا که  ( مذاب یه طول منطق

ضـمن آنکـه    . بـت اسـت   نـد ثا  ياو در کـل فر    ) اسـت  mm۶بلور  

 ، مقـدار  دي ـمايپي رابه سـمت بـالا م ـ   dy، طولمذاب یهمنطق

Bi2Se3      برابـر    مـذاب  یهافزايش يافته شده بـه منطق ـ 
d0C y

L
 

   ينيي پـا  ي خارج شـده از انتهـا      Bi2Se3که مقدار   ياست، در حال  

  

) مذاب یهيناح )dsC y y

L
  :نينابراب]. ۱۶-۱۵ [است 

)۲      (                      0( ( ))d
d ( ) s

l

C C y y
C y

L

−=  

  م؛ي دار٢ یهبا انتگرال رابط

)٣(                         
0
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4
0

d ( )1
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0 C
s
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L C C y=
=

−∫ ∫  

)ن  ي ب یه رابط ٢دار فاز شکل  از نمو  )lC y و ( )sC y صورت  به

 .ديآيست مدر بهيز

)٤                 ( 

( ) ( )

( ) ( ) ( ) ( )
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a

=
′ ′ ′+ + = + +

′ ′ ′ ′± − + +
=

′

) رشــد بــراي آغــازدر  )lC y= = =0  اســت ٩٢/٧ برابــر sCو 4

  بـا قـرار دادن     .  مثبت قابل قبول اسـت     پاسخ بنابراين   .)١شكل  (
  

  م داشت؛ي خواه٣ یه در رابط٤ یهرابط

 

)٥(                   
0

( )

4

0
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4 ( ( ( ) ( ) ))
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l l

y C y
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C

a

=
=
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−
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 حـل   يصورت عـدد    به  yر  ي را نسبت به متغ    ٥ یه انتگرال رابط 

لـه  ي م امتداددر   مذاب یهي در ناح  Bi2Se3مقدار   Cl(y) کرده و 

y/ از   يصورت تابع را به  L  بـا اسـتفاده     .مي ـآوريدسـت م ـ   بـه 

)از )lC yن ي بیهرابط (٢یهدست آمده و رابطه بي هاCl (y) 

در هر فاصله از طـول   Bi2Se3  را که مقدار Cs (y)(  ،Cs (y)   و

y/ از يصـورت تـابع   بـه  تواني، م له رشد داده شده است    يم L 

  .  است٣ شکل یهمحاسبه کرد که برابر با مقدار محاسبه شد

 رشـد   ي برا L یهزاندابهبلور   ي وقت ،رشدند  ي فرا ياني پا بخشدر  

 ،رسـد يلـه م ـ ي مي انتهـا به گرم کننده درست يعني ، مانده يباق

از  dyیه خواهـد کـرد، در فاصـل       يومترير استو ک  ييمعادلات تغ 

  و افـزايش يافتـه  Bi2Se3  به سـمت بـالا مقـدار    مذاب یهمنطق
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0d ( )
)d ( d

s

l

C y C y

L

y

L
C y = −

dy 

( )dsC y y

L

0
dC y

L

dy 

L 

کند يل م يبه صفر م   مذاب یه در منطق  يومتريرات استو ک  ييتغ

 مذاب یهيم طول ناح  يکنيکه گرم کننده را خاموش م     يدر حال 

 از  Bi2Se3ر مقـدار    يي ـن، تغ يبنابرا. ابدييز رفته رفته کاهش م    ين

 ـ y از   يتـابع  مـذاب  یهي ـلـه بـه ناح    ين م يي پـا  يانتها صـورت  ه ب

( )dsC y y

L-y
در ر  ي ز لشکبه  ) ٢ (یهصورت معادل نيدر ا . است 

  ديآيم

)٦    (                  
( ( ) ( ))d

d ( ) l s
l

C y C y y
C y

L-y

−=  

  :مي دار٦ یه از رابطيريگبا انتگرال

)٧(                 
( )

( 0) 2.19

d ( )d

( ) ( )
l

l

y C y
l

0 C y
l s

C yy

L-y C y C y= =
=

−∫ ∫  

ن يبنابرا. ميريگي در نظر م= y  ٠ بلور را ي رشد انتهانقطه آغاز

y)١٩/٢ ،٣ با توجه به شـکل     ) /lC = =0 2 بـا قـرار دادن     .  اسـت  19

انتگـرال بـالا    وحل انتگرال سمت چـپ       ٧ یه در رابط  ٤ یهرابط

  م داشتيخواه

)٨   (                                       
( )

( 0) 2.19

0

d ( )
1 exp(

4 ( ( ( ) ( ) ))

2

l

l

C y
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2 2C y
l l

C yy

L -b b a d - aC y bC y d
C

a

= =
= − −

′ ′ ′ ′± − + +
−

′

∫

 حـل   يصـورت عـدد    بـه  yر  ي ـ را نسبت به متغ    ٨ انتگرال رابطه 

)کرده و  )lC y    مقـدار Bi2Se3  امتـداد مـذاب در     یهي ـ در ناح 

y/ از يله به صورت تابع   يم L    بـا اسـتفاده    . دي ـآي به دسـت م ـ

)از )lC yــي هــا )ني بــ٦ یهدســت آمــده و رابطــه ب )lC y 

)و )sC y ،توانيم( )sC y   را کـه مقـدار  Bi2Se3یهل ـيدر م 

y/ از   يصورت تـابع  رشد داده شده است به     L    محاسـبه کـرد  .

 ٤ کجـا در شـکل    يصـورت   بـه  ٣ ج شـکل  ينتابا  همراه  ج  ينتان  يا

 .ندانشان داده شده

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  

  

  

  

  

  

 
 ، )mm۶(ستم رشد ي سیه گرم کنندي پهناLسمت بالا،  بهمذابه ي ناحي در حرکت جزئمذاب یهيناح در Bi2Se3 مقدار ير جزئييتغ ٢شکل

dyاست مذاب يي جزيپهنا.  
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)  نمودار نظري٣شکل )lC y مقدار Bi2Se3صورت تابعي از  ميله بهامتداددر  مذاب یه در ناحيy/L و ( )sC y مقدار Bi2Se3 بلور تشکيل شده  

 .y/Lصورت تابعي از در ميله رشد يافته به

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  

  
 
  

 

)نمودار تجربي  ٤شکل )lC yمقدار  Bi2Se3و مذاب یهدر ناحي( )sC yمقدار   Bi2Se3 صورت تابعي ازبلور تشکيل شده در ميله رشد يافته بهy/L 

 .يند رشد به سمت مقدار صفر ميل خواهد کردا فرپاياندر 

 

  بحث و برداشت

ر در تــوان ييــلــه باعــث تغي مامتــداد در Bi2Se3مقــدار  رييــتغ

 بـا  يکيتـوان ترمـوالکتر  ]. ٢[ خواهـد شـد   )σ2α (يکيترموالکتر

 شـد، و   حاسبه   م يکي بک و رسانش الکتر    يب س يضر يريگاندازه

صـورت   رشد داده شده بـه     یهلي م امتدادن پارامتر در    يرات ا ييتغ

شـود تـوان   يده ميکه دچنان.  شده است رسم٥ در شکل يتجرب

 با  ، و  محاسبه شد  Bi2Se3 مقدار   بي ش ز همانند ي ن يکيترموالکتر

 يومتريرات اسـتوک ييتوجه به مدل رشد به کارگرفته شده که تغ 

 ييک چهـارم ابتـدا    ي ـر در   يي ـن تغ يرد، ا يگيب را در نظر م    يترک

 يعن ـي. رسـد ي م ـ ي از آن به مقدار ثـابت      پسست و   يله ثابت ن  يم

ژه يله رشد داده شده بو    ي م امتداد در   يکيرات توان ترموالکتر  ييتغ

رات يي ـ از تغ  ي ناش ـ کـه ر اسـت    ي بلـور چـشمگ    يدر ابتدا و انتها   

. اسـت ) Bi2Se3مقـدار   (ب  ي ـ ترک )يومترياستو ک (عنصرسنجی  

عتر بـه مقـدار   يب سـر ي ـکوچکتر باشد ترک L است هرچه   يهيبد

  . رسديثابت م
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 يز فازي و آنالي ساختاري بررسي براXپرتو  پراش ياز الگو

با شعاع  ( Seن شدن اتميگزي جا.٦ شکلد شب استفاده يترک

 يبا شعاع اتم  (Te يجاه ب) ٥/٠ Å يونيو شعاع  ٢٢/١ Åياتم

Å  يونيو شعاع  ٤٢/١ Å یهاختيچکتر شدن باعث کو) ٩٧/٠ 

 شده و با توجه به Bi2Se3-Bi2Te3ن ي در ساختار بلورهکي

   ي را به سوX پرتو خطوط پراش  )dsinө=nλ) ۲قانون براگ

  

   .] ۱۷ [کنديجا مه بزرگتر جابيايزوا

و بزرگنمايي  ٢٥ KeV یه با انرژي پرتو تابيدSEMتصاوير 

ت بلورين در  هزار برابر گرفته شده از سطح صفحا١٠ و ٥٠٠

ناشي از وجود د يبا را هاه شدنيه لايلا رشد بلور كه يراستا

در نظر وم يلنيوم با سيلنيپيوندهاي ضعيف تلوريم با تلوريم و س

 .)۷شکل  (دهدمي، نشان گرفت

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  

  
 

 را يريگز  اندازهي ناچيافته خطايدار برازش ، نمويصورت تجربله رشد داده شده بهي مامتداددر  کييتوان ترموالکتر راتيينمودار تغ  ٥ شکل

 . دهدينشان م

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  

  
  

ره شده در ي ذخيها با دادهXRD پراش ي الگویهسير شکل، مقايدر ز. بلورمياني ه ي ثبت شده از ناحXRD پراش ي الگويز فازيآنال  ٦شکل

رات ييگر تغان نش2/88Se0/12. Bi2Te فاز ها نسبت بهقله ييجاجابه. ده شده است داان نشBi2Se3و Bi2Te3 ،2/88Se0/12. Bi2Teب ي ترکيستم برايس

  .  ب استيدر ترک
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 ٩١  . . .به روش 0.96(Bi2Se3)0.04(Bi2Te3)رشد بلور                  ۱۳۸۹بهار ، ۱، شماره۱۸جلد

 
 
  

  

  

  

  

  

  

 
  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  
  

 ينيگزي بلور در اثر جايهايناراست. ب استيل بلور کامل ترکيشگر تشکي رشد بلور، نماراستاي از سطح صفحات بلورين در SEMتصاوير   ٧شكل 

  . ستير نيگ چشم، متفاوت در شکلي اتميبا قطرهاSe يها اتم باTe يهااتم

  

  برداشت

ن ي بلوریهلي توان ترموالكتريكي در مي تجربيهايريگدر اندازه

له ي مامتداد در يراتيي، تغياهيرشد داده شده به روش رشد ناح

رات از يين تغي اها معلوم شد کهبررسيپس از . دشويمشاهده م

 هايبي ترکين روش رشد، براي که در اشودي مي ناشآنجا

خصوص هله بي مامتداددر عنصرسنجی  از حالت ي، انحرافييدوتا

کار گرفته ه مدل رشد ب. ديآيوجود مه بآن يدر ابتدا و انتها

 0.96(Bi2Se3)0.04(Bi2Te3)  بلورامتدادب در يرات ترکييشده تغ

ن رشد يورله بليک در ميتوان ترموالکتر راتيي و تغينيبشيرا پ

  . کنديه ميداده شده را توج
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