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TOM TAT

Trong nghién cttu nay, hé gom khong chi Bios(NaosKoz)osTiOs (BNKT) da duoc tong
hop béng phuong phap phan ting pha rdn. Anh hwong ctia nhiét d6 thiéu két dén
cac tinh chat dién méi, sit dién va ap dién caa hé vat liéu Bios(NaosKo2)os5TiOs da dugc
nghién ctu chi tiét nhdm thu duwoc cac tinh chat dién. Két qua thuc nghiém cho thdy
nhiét do thiéu két anh huong dang ké dén mat dd gdm va cac tinh chét dién cua vat
liéu. Tai nhiét d6 thiéu két t&i wu 1a 1100°C, hé vat liéu c6 cac tinh chit dién t6t nhat:
nhw mat d¢ p=>5,88 g cm3; h:?mg s0 dién moi ¢ nhiét d6 phong &=1191, ton hao dién
modi tand = 0,05, hé s 4p dién da1 = 63 pC/N, hé s lién két dién co kp = 0,28, va hé s
phdm chat co hoc Qm =55, d§ phan cuwee du Pr=6,5 uC/cm? va truong dién khang Ec =
28,2 kV/cm.

Tw khéa: BNKT, gdm khong chi, mat d6 gdm, tinh chat dién.

1. GIOI THIEU

GOm sat dién 1a mot trong nhitng vat liéu tién tién, ching 6 vai trd quan trong
trong nhiéu linh vic ky thuat. Trong nhiéu nam qua, cac hé thong sit dién da duoc ché
tao va st dung chu yéu la gom trén nén Chi (PZT), ddc tinh ctia oxit chi trong qua trinh
xtt ly dan dén 6 nhiém méi truong [1, 2]. Nhiéu loai gdm sat dién khong chi da duoc
nghién cttu nhu hé gém (K, Na)NbOs [3, 4], BaTiOs, BiosKosTiOs va BiosNaosTiOs [5]. Viéc
bién doi phan tw tai vi tri A hodc vi tri B d€ thu dugc dung dich rdn BNKT bién tinh 1a
mot cach hitu ich d€ tang cuong cac tinh chat dién moi, sit dién va ap dién hodac giam
nhiét d6 thiéu két [6, 7]. Sonia Bhandari va cong su [8] da bao céo rang hé gom
Bios~(NaoesKoss)osTiOs ¢6 tinh chat tot khi nhiét do thiéu két nam trong khoang 1070-
1110°C va t6i wu tai nhiét d6 1090°C véi hé so ap dién dss =123 pC/N va dd phan cuc dw
la P:=27,21 uC/cm?. Pharatree Jaita va cac cong su [9] da bao cdo syt anh huong cta cac
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nong do BaossNdow)TiOs dén cac tinh chdt cha gom ap dién khong chi (1-
x)Bio5(NaosoKo20)05TiOs - x(BaoesNdoo2)TiOs. Hé goém  0,9Bios(NaosoKo0)osTiOs -
0,1(BaossNdo,e2) TiOs thiéu két ¢ 1125°C ¢d cac tinh chat dién moi, ap dién tot thé hién &
héng sO dién moi € = 1716, ton hao tand = 0,0701, Tc = 327°C, va dx = 211 pC/N. Méi day,
ndm 2024, Zheng va cac cong sut [10] da bao cao réng d6 on dinh nhiét tuyét voi voi nhiét
dd khtr phan cuc cao Ta = 251°C thu dwgc trong gédm ba thanh phéan 0,79BiosNaosTiOs-
0,14Bi0sKo5TiOs-0,07BaTiOs vdidss =150 pC/N. Trong nghién cttu hién tai, ching toi
nghién cttu sw anh hreong ctia nhiét do thidéu két dén cac tinh chat dién mai, sat dién va
ap dién ctia hé vat liéu khong chi Bios(NaosKoz)osTiOs nham t6i ru hda phuwong phép ché
tao hé gdm trén nén BNKT.

2. THUC NGHIEM

Cong thttc chung cua vat liéu nghién cttu la Bios(NaosoKo20)05TiOs. Cac 0xit va
mudi cac cacbonat (d9 tinh khiét > 99,5%) gom: Bi20s, TiOz, Na2COs va K2COs dugc st
dung 1am nguyén liéu ban dau. Hon hop Bi:0s, TiOz, Na:COs va K2COs duwoc can va
nghién trong 20 gid bang may nghién bi st trong mdi tredng ethanol. Sau khi say kho,
hdn hop dwoc nung so bo 6 nhiét do 850°C trong 2 gio, thu dwoc hop chat BNKT. Mau
vat liéu sau khi nung so b duogc nghién thém I4n nita trong 20 gid bang may nghién bi
st trong moi treong ethanol. Vat liéu nghién sau khi sdy kho duoc ép thanh dia duong
kinh 12 mm, day 1,5 mm. Mau duoc nung lan luot ¢ cac nhiét do 1060°C, 1080°C, 1100°C,
1120°C trong 2 gio. Quy trinh cong nghé ché tao biéu dién trén Hinh 1.
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Hinh 1. So d6 ché tao hé vat liéu Bios(Nao,sKo20)05TiOs.

Mat d6 mau duoc do béng phwong phdp Archimedes. Syt phu thudc nhiét d6 ctia
hf?mg sO dién moi va ton that dién moi dwoc xac dinh br?mg RLC HIOKI 3532. Phuong
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phap Sawyer-Tower duoc st dung dé xac dinh cac dac tinh sit dién ctia cdc mau. Cubi
cung, thiét bi do LCR HIOKI 3532 khao sat tinh chat ap dién.

3. KET QUA VA THAO LUAN

Trén hinh 2 cho thady mat d6 gdm trung binh ctia mau Bios(NaosoKo20)05TiOs tang
ttr 5,62g/cm?® dén 5,88g/cm? twong Ung véi cac nhiét d¢ thiéu két khac nhau tir 1060°C
dén 1120°C trong 2 gio. Tai nhiét do thiéu két la 1100°C thi mat do gdm cua mau dat gia
tri cyee dai 5,88g/cm?. Tuy nhién, khi tang nhiét d6 thiéu két1én 1120°C, mat dd gdm giam
chi con 5,83g/cm3. Diéu nay c6 thé 1y giai rdng, & cac nhiét dd thdp 1060°C va 1080°C thi
mat do gom van chua t8t vi nhiét d6 chwa du dé cac hat phan bd déu va xép chit lai voi
nhau. Néi cach khac, & nhiét d6 thiéu két cao khoang 1100°C, diém néng chay ctua Bi
phat huy c6 loi d€ tao ra pha long, pha 1ong nay hoat dong nhuw mot chét boi tron trong
qué trinh thidu két, lam wét cdc hat ran va cung cap ap suat mao dan gitta ching, dan
dén déng ran tot, cac hat phan bs dong déu va xép chit két qua mat d6 gém cao. Tuy
nhién, nhiét do thiéu két cang 16n (> 1100°C) lam cho luwong Bimust (Bi) bay hoi cang
nhiéu dan dén mat do gom giam. Vi mat do gom cta hé Bios(NaosKo2)osTiOs nung 6
nhiét d6 thiéu két 1100°C 1a 5,88g/cm? thi chting t6i nhan thay rdng mat d6 gdm hé nay
cao hon so v6i mat do gom la 5,84g/cm? ctia hé gom (1-x)Bios(NaosKo20)osTiOs -
x(Bao,ssNdo02) TiOs khi nung & nhiét d6 1100°C vdi x = 0 (Bios(NaosoKo20)05TiOs ) & cong
trinh nghién cttu cia nhém tac gia Pharatree Jaita va cac cong sy vao nam 2013.
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Hinh 2. Sy phu thudc cia mat d6 gém, hféng s8 dién moi va tdn hao dién mdi ctia mau
Bio5(Nao,s0Ko20)05TiOs vao nhiét dd thiéu két.

Trén hinh 2 cling cho thay, khi nhiét d6 thiéu két tang thi hang s& dién mdi ting
va dat gid tri 16n nhat tai nhiét d¢ 1100°C (er = 1191), ton hao dién mdi giam va dat gia
tri nho nhat tai nhiét d6 1100°C (tand = 0.05). Khi tiép tuc tang nhiét d6 1én thi hi“mg sO
dién mdi giam va ton hao dién moi ting. Diéu nay c6 thé Iy giai rang, véi nhiét do thiéu
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két cang cao giup cho su phat trién cd hat, su dinh hudng cta cac ddmen dé dang hon
dan dén tinh chat dién moi tang. Nhung khi tang nhiét do thiéu két cao hon (> 1100°C)
thi kich thuéc hat sé giam nén hang s8 dién mdi giam va t6n hao dién moéi tang dan, n6

duoc ly giai la do sw bay hoi ctia Bimust.
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Hinh 3. (a) Cau truc va (b) vi cau truc ctia hé gdm (Bios(NaosoKo.20)05TiOs thiéu két & 1100 °C

bé khéng dinh chat luong, ciu tric va vi cau tric ctia gom Bios(NaosKo,20)05TiOs,
chiing t6i da do nhiéu xa tia X tai goc 20 tir 20 ¢ dén 80° va anh SEM ctia mau
Bios(Naos0Ko20)05TiOs duegc thiéu két & nhiét &6 1100°C nhu biéu dién trong Hinh 3. Nhu
0 thé thdy trong hinh 3(a) hé vat liéu Bios(NaosKo20)o5TiOs cau triic mét thoi, dugc ching
minh bang ton tai ctia dinh (200) phtt hop véi két qua béo céo trude d6 [10]. Anh vi cdu
tric ¢ hinh 3(b) cho thay mau cé cac hat x€p chdt va kha dong déu vdi kich thudc hat
khoang 0,8 um.

D& khang dinh su c6 mit clia cic nguyeén t trong vat liéu Bios(NaosiKo20)05TiOs,
phd EDS da dwoc phan tich nhu biéu dién trong Hinh 4. C6 thé thay cac nguyeén t& Bi,
Na, K, Ti va O déu c6 mat trong gdm. Thanh phan cac nguyén td cé trong gdm kha phu
hop v6i cong thite tinh todn ctia gdm. Tuy nhién trong gom cd sw xuat hién ctia nguyén
t6 Al, c6 thé 1a trong qua trinh phu bot nhom (AL:Os) khi thiéu két mau da cé sy bam
dinh ctia Al ma ching tdi chua xt ly mau k§ trude khi do phd EDS.
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Hinh 4. PhS EDS ctia hé gom (Bios(Nao,s0Ko,20)05TiOs thiéu két ¢ 1100 °C.

Hinh 5 biéu dién phé cong huéng dao dong theo phurong radian ctia cua vat liéu
Bios(Naos0Ko20)05Ti03 nung ¢ cac nhiét do khac nhau ttr 1060 — 1120 °C trong 2 gio. Nhu
o thé thay tong tro Z va goc pha € nhu mot ham cua tan s do f. Tt két qua phd dao

dong thu duogc, chung toi da xac dinh tan s6 cong huong fs va tan s6 phan cong huong
fp, tONg tro Zmin d€ tinh toan cac tham sd ap dién cta vat liéu dua vao chuan ap dién 1987.
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Hinh 5. Ph6 dao dong cong huong radian ctia cac mAau thiéu két tai cdc nhiét d6 khac nhau.

Hinh 6 cho thdy rang cac thong s6 ap dién c6 su thay d6i twong tmg khi nhiét do
thiéu két thay doi. Khi nhiét do thiéu két tang tir 1060°C dén 1120°C thi hé so lién két
dién co kp c6 gia tri tang ttr 0,16 — 0,28. Gia tri ciec dai kp =0,28 cuia mAau dat dwoc tai nhiét
d6 thiéu két la 1100°C. Hé s6 ap dién da1 ¢6 gia tri tang tir 44 — 63 twong tng voi nhiét do
thiéu két tang tir 1060°C dén 1120°C va dat gia tri cuc dai 1a 63 tng v6i mau c6 nhiét do
thiéu két la 1100°C. Sau d6 ca kp va ds1 c6 xu hudéng giam khi nhiét do thiéu két tiép tuc
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tang. Vay, véi nhiét do thiéu két la 1100°C cac hé s ap dién thu duoc la t6t nhat: kp =
0,28, ds1 = 63 pC/N nhu dugc quan sat trong hinh 6. Diéu nay c6 thé giai thich rang, &
nhiét d6 cao & 1100°C, diém noéng chay cta Bi phat huy c6 lgi d€ tao ra pha long, pha
16ng nay hoat dong nhu mot chat boi tron trong qud trinh thiéu két, lam wot cc hat ran
va cung cip ap sudt mao dan gifta chiing, dan dén déng ran tot, két qua mat &6 gdm cao.
Mau c6 mat d6 gdm cao va cac hat x&p chit sé c6 tinh chat ap dién tot. Diéu nay phu hop
véi két qua nhién ctru tinh chat dién moi nhw duoc thao luan o trén. Tuy nhién, khi nhiét
do thiéu két dugc nang 1én 1120 °C, sy bay hoi cta Bi c6 thé la ly do khién mat dd nén
cac tinh chat dién ctia né bi suy giam tuong tw nhw béo cdo cia nhém tac gia PGS. TS.
Nguyén Truong Tho [11].
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Hinh 6. Sy phu thudc nhiét d nhiéu két ctia hé s6 lién két dién co kp, hé s6 ap dién ds1 va hé sd

pham chat Qm ctia cac mau Bios(NaosKo20)05TiOs.

Hinh 6 ciing cho thdy sy phu thudc nhiét do thiéu két ctia hé s6 pham chat Qm
cta gom (Bios(NaosoKo20)05TiOs nung ¢ cac nhiét do khac nhau ttr 1060 — 1120 °C trong 2
gio. Vi nhiét do thiéu két tang, hé s6 pham chdt Qm cta gom Bios(Naos0Ko20)05TiOs tang
va dat gia tri 1on nhat (Qm = 56) tai nhiét do thiéu két 1100°C va sau d6 giam khi nhiét do
thiéu két vugt qua nhiét d¢ nay. Noi cach khac, nhiét do t6i vu dé thiéu két gdm
Bios(Naos0Ko.20)05TiOs 1a 1100°C 1a mau cé mat d6 gom cao va tén hao dién moi thap nhuw
dwoc quan sat trong Hinh 2.

Chung t6i da khao sat dang duong tré sit dién va gid tri ctia cac dai lwong ddc
trung cho vat liéu nhu dién treong khang Ec, 46 phan cuc dw Pr dwa vao phuong phap
Saywer - Tower. Mau khao sat c6 dang hinh dia tron c6 dwong kinh d = 10,5 mm va bé
day t= 0,4 mm, hinh dang dwong tré sit dién duoc biéu dién trong Hinh 7(a). Hinh 7(b)
cho thdy sy phu thufc cua d6 phan cuc Pr va dién truong Ec cua mau gom
Bio,5(Nao,s0Ko,20)05Ti0s vao nhiét do thiéu két. Véi nhiét do thiéu két tang, do phan cuc Pr
cta gdm Bios(NaosoKo20)osTiOs tang va dat gid tri 16n nhat (Pr = 6,5 uC/cm?) tai nhiét do
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thiéu két 1100°C va sau d6 giam khi nhiét d¢ thiéu két vuegt qua nhiét do nay. Trong khi
dién treong khang Ec cd xu hudng giam dan khi nhiét d¢ thiéu két ting va dat gia tri cuc
tiéu (Ec = 28,2 kV/cm) tai nhiét do thiéu két 1100°C va sau d6 ting. Tinh chat sat dién cta
cac mau pht hop voi tinh chat dién mdi va ap dién da duoc thao luén o trén. Nhiét do
thiéu két ctia vat liéu t8i wu 1a 1100°C c6 thé ting ceong cac tinh chat dién mdi, sat dién
va ap dién.
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Hinh 7. (a) Dang duong tré; (b) Su phu thudc nhiét do nhiéu két cua dién truong khang Ec, do

phan cuc dw Pr ctia cac mau Bios(Nao,s0Ko,20)05TiOs.

4. KET LUAN

Nghién cttu nay, chiing t6i da trinh bay anh hwong cua nhiét d6 thiéu két dén
cac tinh chat dién méi, sit dién va ap dién ctua hé gom Bios(NaosoKo,20)05TiOs. Nhiét do
thiéu két da anh huong dang ké dén cac tinh chat dién moi, sat dién va ap dién cua hé
gdm. Mau cé nhiét @6 thiéu két 1a 1100°C biéu hién céc tinh chat dién t6i wu: nhw mat do
(p) 5,88 g/cm?®, héng s0 dién moi & nhiét d6 phong &=1191 va tan 6= 0,050, ds1 = 63 pC/N,
ke = 0,28, Qm = 56, 0 phan cuc dw cao Pr=6,5 uC/cm? va treong dién khang E. = 28,2
kV/cm.
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OPTIMIZATION OF SINTERING TEMPERATURE
FOR THE ENHANCEMENT OF ELECTRICAL PROPERTIES OF LEAD-FREE
Bios(Nao.soKo.20)05TiO3 CERAMICS

Ho Thi Kim Phung
Hue Industrial College

Email: htkphung@hueic.edu.vn
ABSTRACT

In this study, the lead-free Bio.s(Nao.soKo20)05TiOs (BNKT) ceramic was synthesized by
the solid-state reaction method. The influence of sintering temperature on the
dielectric, ferroelectric, and piezoelectric properties of the BNKT materials was
studied in detail to obtain good electrical properties. Experimental results showed
that the sintering temperature significantly affected ceramic density and electrical
properties. At the optimum sintering temperature of 1100°C, the BNKT material has
the best electrical properties such as density p =5.88 g cm; dielectric constant &
=1191, dielectric loss tand = 0.05, piezoelectric coefficient dn = 63 pC/N,
electromechanical coupling coefficient kp = 0.28, and mechanical quality factor Qm =

55, remnant polarization Pr = 6.5 pC/cm? and coercive field Ec=28.2 kV/cm.

Keywords: BNKT, lead-free ceramic, ceramic density, electrical properties.
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