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Abstract: The (Bi0.25 Sb0.75)2Te3 compound is a p-type thermoelectric semiconductor for application in 

thermoelectric cooling systems. To fabricate this single crystal, required elements, Bi, Sb and Te with 5N 

purity melted in quartz capsule at 10
-6

 torr pressure and rapidly quenched to room temperature. The sample 

crystallized by zone melting method with the rate of 8 mm per an hour at 700 
o
C and for heat stress relieving 

annealed at 370
 o

C.In this presentation; crystal growth process and effect of dopants on improving the 

thermoelectric property of crystals will be reported. Structural studies by XRD show the expected phases 

formed in single phase. Scanning electron microscopy (SEM) was used to characterize the quality of the 

crystal growth. Maximum figure of merit Z = 3.15×10
-3

 K
-1

in optimum condition was obtained. 
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  2Te3(Bi0.25Sb0.75) فرمول مرسانا باين يکيبات ترموالکتريترکبر ها  ثير آلايندهاو ت مطالعه تبلور
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هراي ترمروالکتريکي    برراي کراربرد در سرردکننده    pترموالکتريك نوع بلوري نيمرسانا با خاصيت   2 Te3(Bi0.25 Sb0.75)ترکيب  چکيده:

torr در کپسول کواتز در خرء    999/99با درجة خلوص  Teو  ،Sb ، وBiور عناصر مورد نياز لساخت اين تك ب براي. است
ذوب و 6-11

کردن، محلول جامرد بره    ي. به منظور بلورشوديم. بدين ترتيب محلول جامدي از اين عناصر تهيه ميکنيمتا دماي اتاق سرد  به سرعت

o)سررعت حرکرت کرورهر در دمراي      mm/h 8اي با آهنگ رشرد   روش رشد ناحيه هب دست آمده،
C 411   برراي و  شرود يمر رشرد داده 

oها در دماي زدايي نمونه تنش
C041  مواد يند رشد بلور و نقش ا. در اين مقاله، فرميدهيمساعت تحت عمليات گرمايي قرار  47به مدت

تشکيل فازهاي مرورد انتظرار را نشران     ،X. مطالعات ساختاري انجام شده با پرتو شوديمآلاينده در بهبود خواص ترموالکتريکي بررسي 

 ضرريب بهرره در حالرت بهينره      ين. بيشرتر شرود يمر اسرت اده    SEMدهد. برراي مشرخك کرردن کي يرت رشرد بلورهرا از ت راوير         مي

Z = 3.1510
-3

K
 .ديآيمدست ه ب 1-

 .روبشيرشد بلور، نيمرساناي ترموالکتريك، ضريب بهرة ترموالکتريکي، ميکروسکوپ الکتروني : هاي کليدي واژه
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 0  . . .فرمول مرسانا بايکي نيبات ترموالکتريترکها بر  ثير آلايندهاو ت مطالعه تبلور

 مقدمه

در  (Bi2Te3) تلورايررد بيسررموت همحلولهرراي جامررد بررر پايرر  

صرورت  ه کنند، بر  کار مي هاساس اثر پلتي هايي که بر سردکننده

، رشرد  [1]سرد کردن راب .رديگيماي مورد است اده قرار  گسترده

، تزرير   [0]، آلياژسازي مکانيکي[4]اي روش رشد ناحيه هبلور ب

روشرهاي مختلرم مرورد مطالعره      [1]و پرس گررم  [،7]در قالب

 درهرا   اين سردکننده .ندهستبراي ساخت قطعات ترموالکتريك 

مررًءخ خنررك کررردن مرردارهاي مجتمرر     ختلررمکاربردهرراي م

 يي موضرعي ا، سررماز فروسرخ الکترونيکي، ليزرها، آشکارسازهاي

 [.6] گيرنرد قررار مري  م ارف پزشکي مورد اسرت اده   ژه دريبه و

 يگرهااسررحسا و تحقيقررات روي مررواد نانوترموالکتريررك راخيرراخ

 ترموالکتريرك  دسرتگاه . يرك  [4]يي نيز در حال انجام اسرت دما

است کره   nو نوع  pقطعات نيمرساناي نوع  هاز مجموع متشکل

ينرد  اترکيبرات و فر  ايهر قطعره  رند.يگير مقرا يارشتهبه طور 

محلرول جامرد    ةساخت ويژه خود را دارد. هدف اين تحقي  تهي

ها، روي خواص ترموالکتريرك   و بررسي نقش آلاينده pبلور نوع 

 2 Te3(Bi0.25 Sb0.75) نره يبه . براي اين منظور ترکيباستآن 

ارد که ضريب بهرة بالاتري را نسبت به ترکيبرات مشرابه خرود د   

بلررور  ة. پررا از تهيررميکنرريمررسرراخت بلررور انتخرراب در  ، [8]

ترروان  ، σالکتريکرري  اييهاي ترمرروالکتريکي مًررل رسررانسرشررتي

برراي تعيرين ضرريب بهررة      κگرمايي اييو رسان α ترموالکتريك

κ/σ 4 الکتريکري 
Z = α  بهبرود  بررسري   .شرود يمر گيرري   انردازه

 Agو  Se+Te مواد آلاينده زودنخواص ترموالکتريك ماده با اف

ها در ح ره ين مواد چگاليا   .انجام شده استدر مقادير مختلم 

-ن خود رسانشيکه ا ،برديك را بالاتر ميب ماده ترموالکتريترک

بك را کراهش   يب سيو ضر ،شيرا افزا ييو گرما يکيالکتر يها

 كيررترموالکتر ةمرراد ةب بهررريکرره ضررر يدهررد برره صررورتيمرر

 (
2 




tot

Z ابدييش ميافزا ر. 

 روش آزمايش

بررا رعايررت   2 Te3(Bi0.25 Sb0.75)تررك بلررور سرراخت  بررراي

خلروص   درصدبا  Biو ،  Sb، Te ههاي شيميايي مواد اولي نسبت

 وزني اضافي تلوريم و مقادير مختلم درصد 0همراه به  999/99

برا اسرت اده از تررازوي برا      ،يشلاآ براي Se  +Teو  Ag ندهيآلا

توزين شدند. جررم عناصرر بره کرار رفتره در       gr 1111/1 دقت

برا توجره بره فشرار      Teمقادير اضافي  ،ارائه شده است 1جدول 

خررد   ه راير مرواد اول  .[9]شرود يمر آن انتخاب بخار  نسبتاخ بالاي

تره   کره  ميليمتر 8ه قطر داخلي کتز رکوا لولهدرون يك کرده و 

 ،تاسر  شرده  با الکل س يد و آب مقطر خالك تميرز  آن بسته و

لوله کوارتز، و  هبدن همواد ب ن وذ. به منظور جلوگيري از ميزيرمي

 4 برا  واره داخلري لولره را  ير ، دنمونره از شيشره   آسانجدا شدن 

 ةليشه به وسيبا گرم کردن ته ش آغشته کرده و ليتر استون ميلي

کرربن   يعنر ياه، يواره سر ير طول لوله، د حرکت شعله در شعله و

ط يمحر  يشستشرو  برراي  آمپرول،  پيش از بستن .شودياندود م

torr ترا   يسراز   ستم، پا از خرء يمح ظه س يگاز
گراز  ، 6-11

10طيمحفشار که  يطوروارد مح ظه کرده به  را آرگون
-3

 torr 

 ماند.يم يباق محيطن يساعت در ا 1.1ستم حدود يباشد و س

 يآن را به صورت کپسول حراو  سپا، سر آمپول را بسته و 

تز حاوي مواد اوليره در داخرل   رکوا ولکپس م داشت.يمواد خواه

تواند حرکت نوسراني   درجه که مي 11کورة افقي با شيب مءيم 

. برا  شرود يمنوسان در دقيقهر داشته باشد، قرار داده  81طولي )

و برا   ر1فاز شبه دوترايي محلرول جامرد )شرکل     نمودار هتوجه ب

کره   ش دمايافزا ةبرنام ، ودما برحسب زمان رييتغ يبرا يابرنامه

oتا کوره  يدما داده شده استنشان  4در شکل
C411   بالا بررده

مدت يك به  ،با يك دستگاه نوسانسازنمونه  در اين دما .دشويم

سرد  به سرعتاز کوره خارج و  سپا [ و11]ساعت نوسان داده

(Quench) ي بره  . به اين ترتيب محلول جامرد يکنرواخت  کرديم

کرردن باعر     رعت سررد سر  ،يبا توجه به نمودار فاز .دست آمد

 .[1]شود  ترموالکتريکي مي سرشتيهايتغيير در 

 اي به روش رشد ناحيه  2 Te3(Bi0.25 Sb0.75)رشد بلور 

ي پا از تهية محلول جامد، براي بهبود خواص ترموالکتريک

به طور  از روشهاي مختلم رشد بلور، .لازم است ماده، تبلور آن

توان يرا م ياهياحو رشد ن ،جمنيبر ،يمًال روش چگرالسک

 ييدما يگرهااسحساژه يانتخاب کرد. در م ارف حساس به و

 ياهيو رشد ناح ،از دو روش اول ،ن مهم استيص بلوراکه خو

 در ساخت به علت اقت ادي بودن، آساني و کافي بودن دقت

 ياست آرمان يروش ترموالکتريکي معمولي،ة کنند قطعات سرد

ن يا قابل قبول، نمونه با ييکنواخت ساختار با دستيابي به يو برا

که ت اين صوربه  . اساس روش رشدشوديداده م روش رشد

 ةك گرم کنندي ةليبه وس محلول جامد را بخشترين  پايين

سمت بالا،  بهبا جابجايي ناحية گرم م. يکنيمذوب  متحرک

 شود.  ترين نقطه از مواد داخل کپسول منجمد مي پايين

ترين بخش ، ص حات بلور در پايينهکور در ادامة جابجايي

اين روند هر ص حه با توجه به  شده و با ادامه تشکيلآبگون  آن



اي، مسعود الله کرميقاسم کاوه    7 

شود. تهي جاها و  تر خود متبلور مي گيري ص حة پايين جهت

نواقك بلوري محلول جامد با اين روش به سمت بالاي بلور 

شوند.  کنند و در نهايت در انتهاي آزاد بلور جم  مي حرکت مي

oحدود  در کوره دماي
C11  بالاتر از دماي ذوب محلول جامد

شود، که اين بستگي به قطر لوله  انتخاب و ثابت نگه داشته مي

اين دما برحسب  باشدانتخاب شده است. هرچه قطر لوله بيشتر 

کند  را ايجاد مي آبگون ةکه ناحي هگرم کنند .تجربه بالاتر است

به سمت بالا  است 8mm/hبا سرعت ثابت که بهينة مقدار آن 

ت نمونه بالا ي يرشد، ک نديادر صورت تکرار فر کند.  حرکت مي

توان با ين تکرار را ميا ست وين ياقت اد چندان يرود وليم

 . ردن کيگزيجا ييگرما ييزداتنش

 .ها جرم مواد اوليه، ابعاد آمپول کوارتز و آهنگ رشد نمونه  1جدول
(gرMtot (gرMSe (gرMAg (gرMSb (gرMBi (gرMTe نمونه 

 بدون آلاينده 1011/11 8994/0 8116/6 - - 4798/41
9998/41 - 4111/1 8116/6 8994/0 1011/11  Ag %1 

 478/41 - 1411/1 8116/6 8994/0 1011/11  Ag%1/1 
4140/41 - 1141/1 8116/6 8994/0 1011/11 Ag%11/1 
9998/41 1411/1 - 8116/6 8994/0 1611/11 Te+Se%1 
4478/41 1141/1 - 8116/6 8994/0 1741/11 Te+Se%1/1 
4144/41 1114/1 - 8116/6 8994/0 1064/11 Te+Se%11/1 

 

 

 
 

 
 

 
 

منحني تغييرات فاز سيستم شبه دوتايي و مراحل تشکيل   1شکل

 .  2 Te3(Bi0.25 Sb0.75)محلول جامد 
 

 

 

 
 
 

 

 

 
کوره جهت  نمودار برنامة تغييرات دما برحسب زمان در  4شکل

 .تشکيل محلول جامد

 زدايي گرمايي تنش

زدايي گرمايي و حذف بعضي نواقك احتمرالي بلرور،    جهت تنش

oسراعت در دمراي    47هاي ساخته شده بره مردت    نمونه
C041 

min /oبرا آهنرگ   قرار گرفته و سپا کوره بره آرامري  
C6   سررد 

. به اين ترتيب تنشهاي گرمايي در نمونة رشد داده شده شوديم

 يابد. اهش ميک

 گيري و بح  اندازه

گرفتره شرده از نمونرة پرودر      XRDپراش  گردة )نقشر 0شکل

هرا  قلهمقايسه  .دهد را نشان مي 2 Te3(Bi0.25 Sb0.75)شدة بلور

که بره   Sb2Te3و  Bi2Te3تشکيل فازهايي   ASTMبا کارتهاي 

را نشران   ،انرد  مشخك شده □ و ∆ ترتيب در شکل با عءمتهاي

کره انررژي آن    يالکترونباريکة با  SEMت وير  7شکل دهد. مي

keV  25 از سرط  بلرور  مت راوت   يهرا و بزرگنمرايي  بوده است 

   دهد. هاي بلوري را روي هم نشان مي گرفته شده، چينش لايه

و توان  σالکتريکي  اييگيري شده رسان مقادير اندازه

ن ييتع براي ها نمونه κگرمايي  اييو رسان ترموالکتريك 

 آورده شده است. 4در جدول يکيبهره ترموالکتر بيضر

عمل آلايش يعني تغيير در سطوح انرژي عناصر  ساز و کار

بررسي شده است.  [11]ها در  اصلي به وسيله آلاينده

خواص ترموالکتريکي نمونه را بهبود  ،کار رفتهه هاي ب آلاينده

10×2.7بهره از ب يضرکه  طوريه اند ب بخشيده
-3

K
در مادة  1-

3.1510 هآلاييده بان
-3

K
 درصد  1/1 با  براي ماده آلاييده 1-

Te+Seيابد. مي شيافزا 1 مطاب  نمودار شکل 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 

 هنمونر  پرودر  مربوط به  Cu-Kبا تابش  XRD الگوي پراش  0شرکل 

 .2 Te3(Bi0.25 Sb0.75)بدون آلاينده
 

 



  . . .فرمول مرسانا بايکي نيبات ترموالکتريترکها بر  ثير آلايندهاو ت مطالعه تبلور

 

1 

 

 

 
 

 

 

 

 

 
 

 هايييزرگنماباب گرفته شده از ص حات بلوري SEMت اوير   7شکل

 .مختلم

 .گيري شده هاي ترموالکتريك اندازه مقادير مشخ ه  4جدول

Z (×10-3K-1) κ (W.K-1.m-1  (  α(μ.V.K-1) σ(Ω.cm)-1 نمونه 

 بدون آلاينده 4700 9/100 119/1 617/4

661/4 790/1 8/144 0711 Ag%1 

179/0 461/1 9/141 0091 Ag%1/1 

449/4 149/4 6/141 0476 Ag%11/1 

910/4 081/1 0/171 0114 Te+Se%1 

111/0 060/1 8/171 4119 Te+Se%1/1 

411/4 108/1 9/171 4111 Te+Se%11/1 

 

 

 
 

 

 

 

 

 
 

 

 .ساخته شده مختلم يها نمونهتغييرات ضريب بهره براي   1شکل

 برداشت

تهيه يك قطعه ترموالکتريك بکارگيري يکري از روشرهاي    براي

اي ضررروري اسررت. روش رشررد  ماننررد روش ذوب ناحيرره ،رشررد

ترر   اي از لحاظ اقت ادي از ديگر روشهاي رشرد بره صررفه    ناحيه

ذوب ترا رشرد و ح رول     هبلور از مرحلر  ةيند تهيافر درکاست. 

 لهاي فاز تعراد نمودارنتايج قابل تکرار در گرو اطءعات دقي  از 

هراي   گيري اين مواد است. اندازه يحاملها يو چگال ماي  - جامد

Z=2.710ة گسرتر در  ههي ضرريب بهرر  آزمايشرگا 
-3

K
 Zترا  1-

=3.1510
-3

K
 2Te3(Bi0.25Sb0.75)برراي ترکيرب   ب يبه ترت 1-

 دهرد کره   نشان مري ماده ، يوزن درصد 1/1با  Te +Seنده يوآلا

 طلبد.  يرا م يعيقات وسيخواص ماده تحق ينه سازيبه

 مراج 
[1]  E. Koukharenko, N. Frety, V. G. Shepelevich, 

J. C. Tedenac, "Thermoelectric properties of Bi2 

Te3 material obtained by the ultrarapid quenching 

process route", J. of Alloys and Compounds 299 

(2000) 254–257. 

[2]  O. B. Sokolov, S. Ya. Skipidarov, N. I. 

Duvankovi, "The variation of the equilibriumof 

chemical reactions in the, process of 

(Bi2Te3)(Sb2Te3)(Sb2Se3) crystal growth", J. of 

Crystal Growth 236 (2002) 181–190. 

[3]  J. Yang, T. Aizawa, A. Yamamoto, T. Ohta, 

"hermoelectric properties of p-type 

(Bi2Te3)x(Sb2Te3) 1-x prepared via bulk mechanical 

alloying and hot pressing", J. of Alloys and 

Compounds 309 (2000) 225–228. 

[4]  J. Seoa, D. Chob, K. Parkc, C. Leea, 

"Fabrication and thermoelectric properties of p-

type, Bi0.5Sb1.5Te3 compounds by ingot extrusion", 

Materials Research Bulletin 35 (2000) 2157–2163. 

[5]  Taek-Soo Kim, Ik-Soo Kim, Taek-Kyung Kim, 

Soon-Jik Hong, Byong-Sun Chun, "Thermoelectric 

properties of p-type 25%Bi2Te3+75%Sb2Te3 

alloys manufactured by rapid solidification and hot 

pressing", Materials Science and Engineering B90 

(2002) 42–46. 

[6]  Kin-ichi Uemura, "History of thermoelectricity 

development in Japan", J. of thermoelectricity 

No3, 2002. 

[7]  X. B. Zhaoa, X. H. Ji, Y. H. Zhang, B. H. Lua 

O, "Effect of solvent on the microstructures of 

nanostructured, Bi2Te3 prepared by solvothermal 

synthesis", J. of Alloys and Compounds 368 

(2004) 349–352. 

[8]  J. Yang, T. Aizawa, A. Yamamoto, T. Ohta, 

"Thermoelectric properties of (Bi2Te3)x(Sb2Te3)1-x 

prepared by bulk mechanical alloying and hot 

pressing", J. of Alloys and Compounds 309 (2000) 

225–228. 

[9] Dow-Bin Hyun, Tae Sung Oh, Jong-Seung 

Hwang, Jae-Dong Shim, "Effect of excess Te 

addition on the thermoelectric properties of the 

20% Bi2Te3-80% Sb2Te3 single crystal and hot 

pressed alloy", Scripta mater. 44 (2001) 455–460 


