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Tom tit. Hé g6m KosNaosNbOs (KNN) duge ché tao thanh cong bz\?mg phuong phap phan tng pha rén.
Anh hwong cta nhiét do thiéu két dén tinh chét dién moi va ap dién cua hé gom KNN da duoc nghién
ctu. Két qua thuc nghiém cho thdy mat d6 gom bién thién khi tdng nhiét do thiéu két va dat gia tri cao
nhatla 4,2 g/cm? khi thiéu két tai 1090 °C, tuwong ting vdi sy hinh thanh cac hat gom c6 dang tt gidc phan
b& kha dong déu. Tai nhiét d6 thiéu két 1090 °C, gom c6 hé s6 lién két dién co theo phuong ban kinh (kp)
va hé s6 4p dién (dss) dat gia tri cao nhat, [an lwot 1a 0,22 va 61 pC/N, ting vdi kich thude cac hat gdm kha
dong déu.
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Abstract. This paper reports the synthesis of KosNaosNbOs (KNN) ceramics by using an improved
conventional method. The influence of sintering temperatures of the fabricated ceramics on the
piezoelectric and dielectric properties was studied. It was found that density increases greatly within a
narrow temperature range, and reaches the highest value of 4.2 g/cm3 at 1090 °C, corresponding to a
dense microstructure with the tetragonal grain shape. However, when sintering temperature slightly
exceeds the optimal one, the density tends to decrease, accompanied by the appearance of abnormal
grain growth, which is considered to be due to the intensified volatilization of alkali metal oxides. At a
sintering temperature of 1090 °C, the highest values of electromechanical coupling factor (kp) and the
piezoelectric coefficient (d33) of the ceramics being 0.22 and 61 pC/N, respectively, may be related to
homogenous grains size of orthorhombic phase.
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1 Giéi thiéu

O nhitng thap ky triedc, cac hé gém ap dién
trén co so chi dién hinh nhuw PZT dwgc nghién ctru
va ung dung rong rai trong nhiéu linh vuyec [1-3].
Tuy nhién, do nhing tac dong khong t6t cua chi,
thanh phan chiém ty 1é 16n trong hop thitc gom,
dén moi truong va stc khoe con nguoi [4, 5], cac
nha khoa hoc da va dang quan tam phat trién mot
sO hé gom ap dién khong chi ¢ déac tinh 4p dién
twong duong véi hé gdm ap dién kinh dién PZT
nham hudéng dén cac giai phap thay thé than thién

v6i moi trreong [5].

Trong s6 cac hé vat liéu khong chi, gom trén
nén (Na,K)NbOs (KNN) duoc quan tam dang ké
nho ching cé tinh chat sit dién kha néi troi véi
nhiét d6 Curie cao (khoang 420 °C), m¢ ra kha ndng
thay thé vat liéu gém trén nén chi [6-12]. Hau hét
cac nghién ctru gan day déu tap trung phat trién
cac hé gom khong chi trén co sé KNN voi muc tiéu
nang cao cac dac trung sat dién va 4p dién ctia gom
bang cach pha tap hay phat trién cong nghé ché tao
vat liéu texture [14-17]. Bén canh d6, cac nghién
ctru vé vai tro ctia cac tap chat hd tro thiéu két nhw
CuO va BaO [18-20] tac dong dén nhiét ¢ thiéu két
cua gdm KNN cing duoc cong bs. Biéu d6 cho
thay viéc xac dinh nhiét do thiéu két t6i wu cho cac
hé gom trén nén KNN cling la mét trong nhiing
mdi quan tam ctia cac nha khoa hoc vat liéu. Véi
nhiét do thiéu két t6i wu, gom KNN duoc ché tao
hy vong sé c cau triic vi mo6 hoan hao hon va cac
tinh chat dién tot hon.

Trong bai bao nay chung t6i tién hanh
nghién cttu anh hwong cua nhiét do thiéu két dén
cau trac, vi cdu trac va tinh chét ap dién ctia gém
voi cong thitc hda hoc (KosNaos)NbOs. Qua dé,
nhiét d6 thiéu két tdi wu ctia hé gdm KNN ché tao
bang phuong phap phan tng pha ran dugc xéac
dinh. Két qua cua bai viét nay hy vong sé dong gop
su hiéu biét co ban vé mot sd tinh chat vat ly cua
gom KNN khi nhiét do thiéu két thay déi.
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2 Thuc nghiém

Chung t6i tién hanh ché tao hé gém véi cong
thitc héa hoc (KosNaos)NbOs bang phuong phép
truyén théng. Céc phdi liéu ban dau (do tinh khiét
299 %, Daejung, Han Quéc) bao gom KaCOs,
Na2COs, Nb20s lan luot duoc st dung. Trudce khi
tién hanh can, mudi K2COs va Na2COs duoc sdy tai
200 °C trong 2 gio nham giam thiéu kha ning hut
Am ctia vat liéu nén. Hon hop bot sau khi can theo
dung ty 1é dugc nghién tron trong 8 gio. Cac hat
bot sau khi nghién trdn sé ¢é phan bd va kich thude
hat kha dong déu tao diéu kién d€ phan ting pha
ran xay ra dé dang hon trong qud trinh nung so bo
[13]. Tiép theo, bdt duoc ép va nung so bd hai lan
& 850 °C trong 2 gid nham tao dwoc dung dich ran
nhu mong muén [14]. Sau d6, bdt duoc tiép tuc
nghién trong 16 gio triede khi ép. Bot duoc ép thanh
dang dia véi duong kinh 12 mm dudi ap luc 1,5
T/cm? bang may ép thuy luc. D& han ché su bay hoi
cua cac nguyén t& kiém c6 mat trong thanh phan
gom duoc ché tao, cdc mau gém sau khi ép duoc
dat trong chén nung chuyén dung chita oxit nhom
va duoc phtt bang mot 16p bot cé cing thanh phan
héa hoc. Cudi cling, cdc mau gdm dugc thiéu két &
cdc nhiét d6 khac nhau lan lwot 1a 1070, 1080, 1090,
1100 va 1110 °C trong 2 gio.

Pha cdu tric cia gdm dugc xac dinh bang
phuong phép nhiéu xa tia X (XRD) trén may D8
ADVANCE-Bruker. Vi cau tric caa vat liéu duoc
danh gia thong qua anh hién vi dién t quét trén
hé do Novanano SEM 450-Fei. Mat d6 mau gom
duoc xac dinh bang phuong phép Archimedes.
GOm sau khi dugc xi ly bé mét va pha dién cuc
bac sé dugc phan cuc trong dau cao ap 6 80 °C voi
dién treong ap dat cd 30 kV/cm trong 30 phut. Cac
phép do dac trung dién cua vat liéu dugc tién hanh
sau 24 gio ké tir khi hoan thanh qua trinh phéan cuc.
Tinh chat ap dién ctia gdm duoc xdc dinh trén hé
do ty dong hoa HP 1493A va RLC HIOKI 3532.

Hang s& dién moi & nhiét d6 phong dugc tinh bang
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cach do dién dung C cta cdc mau st dung RLC
HIOKI 3532 ¢ tan s6 1kHz.

3 K&t qua va thao luan

Hinh 1 trinh bay méat d0 cta hé gém
(Ko5Naos)NbOs thiéu két tai cac nhiét do Ian luot la
1070, 1080, 1090, 1100 va 1110 °C.

Két qua khao sat cho thdy trong khoang
1070-1110 °C, ban dau méat d¢ ctia gom KNN c6 xu
hudng tang khi nhiét do thiéu két tang va dat gia
tri 16n nhét twong tng 1a 4,2 g/cm? khi thiéu két 6
1090 °C. Tuy nhién, khi tiép tuc gia ting nhiét do
thiéu két, mat d6 gdm giam dan twong tng voi su
xuét hién cac 16 x6p ciing nhw tinh trang cong vénh
ctia bé mit mau gom. Diéu nay c6 thé duoc du
doan la do su bay hoi kha nhanh ctia cac ion natri
va kali & nhiét d6 thiéu két cao. Két qua nay phu
hop véi gia thuyét cia Margaret; d6 la khi nhiét o
thiéu két tang cao thi cac ion Na* va K* & vi tri A
trong ciu truc perovskite dé dang bi mat do bay
hoi. Do d6, s8 lwong cac 16 tréng o vi tri A trong
mang tinh thé tang theo twong tng [16].

Hinh 2 1a gian d6 nhiéu xa tia X ctia hé gém
(KosNaos)NbOs thiéu két ¢ 1090 °C ting voi goc 26
trong khoang tir 20 dén 80°. C6 thé nhan dinh rang
gom co cdu truc perovskite ABOs, khong ton tai
pha tht hai. D€ danh gia dang ddi xting trong cau
trac tinh thé cta gom, cuong do cac dinh nhiéu xa
tuong ting v6i goc 20 & 23° va 46° dwoc phan tich
chi tiét. Cu thé, khi quan sat cac dinh nhiéu xa kép,
c6 thé nhan thdy rang cudong dd ctia cac dinh nhiéu
xa 0 bén trai twong tng véi mat (110) va (220) cao
hon so v6i cac dinh bén phai teong ting v6i cac mat
(001) va (020). So v6i cong bo cta Skidmore va cac
cong su, két qua nay chi ra rang gdm KNN ché tao

duoc ¢ cau truc d6i xting dang truc thoi [15].
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Hinh 2. Phd nhiéu xa tia X ctia hé gém (KosNaos)NbOs
thiéu két tai 1090 °C

Hinh 3 cho thdy anh hién vi dién tr quét
(SEM) cua gdm (KosNaos)NbOs thiéu két tai (a)
1070 °C, (b) 1080 °C, (c) 1090 °C va (d) 1100 °C. Nhu
da thay o Hinh 3a va 3b, vi cdu trtac cua gom KNN
thiéu két tai 1070 °C va 1080 °C khong that su dong
nhat; hinh dang cac hat gdm khac nhau ciing nhu
6 su ton tai cua cac 16 hong. Khi nhiét d thiéu két
tang dén 1090 °C, hinh dang cac hat gém tro nén
dong déu hon; bé mat cac hat hinh thanh ¢ dang
vuong hodc chit nhat twong tng v6i mat do gém
dat gid tri 16n nhat. Tuy nhién, khi tiép tuc tang
nhiét do thiéu két, mot s6 lugng hat c6 ¢d xu hudng
phat trién 16n hon nhiéu. Két qua la kich thuwdc hat

cua gém lai tro nén khong dong déu.
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Hinh 3. Anh hién vi dién t&t quét ctia g&m (KosNaos)NbOs thiéu két tai (a) 1070 °C; (b) 1080 °C;
() 1090 °C; (d) 1100 °C

Dé xac dinh tinh chat ap dién cta gom
(KosNaos)NbO:s thiéu két ¢ 1090 °C, ching tdi tién
hanh khao sat phd dao dong cong hudng bidu dién
s phu thudc cua tong tré Z, goc pha 0 vao tan s
do ctia cdc mau g&m KNN ¢ nhiét d6 phong (Hinh
4). Tkt két qua do phé cong huong dao dong theo
phuong ban kinh thu dwoc, chiing t6i da xac dinh
tong tré Zmin, cdp tan s6 cong huong fm va fo ting
véi truong hop tong tro Z ctia hé dat gia tri cuc tiéu
(Zmin) va cuec dai (Zmax). Hé s6 ap dién dss va hé s
lién két dién co kp ctia hé gom dugc xac dinh thong
qua phd cdng huong dao dong va chuan IREE.

9000
—m— Ta[. ez éo(gm)) 20
—m— Goc pha 8(do
8000 - -"H'- .
Y
7000 - / u/ . 40
! H "
~ 6000 |- ] I - =
L} «D-
£ 5000 I 4 .."-. 1”2
S roool 3
N - -40
5 4000 r J s <
& g5 J . 9
- \ .
op 3000 o d . 160 &
Q 9
& 2000 | . 5 ]
3 "5.,..- +-80
1000 |-

1 " 1 " 1 " 1 n 1 " 1 " -100
260000 265000 270000 275000 280000 285000 290000

Tén sb £ (Hz)

Hinh 4. Phé cong hudng dao ddng theo phwong ban
kinh ctia gdm (KosNao,s)NbOs thiéu két & 1090 °C
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Hinh 5 biéu dién sy phu thudc ctia hé sd lién
két dién co (kp) va hé s6 ap dién (dss) cua gom KNN
theo nhiét d¢ thiéu két. Cac thong s6 ap dién néu
trén cta vat liéu KNN c6 xu hudng tang khi tang
nhiét d6 thiéu két. Gia tri 1é6n nhat ctia kp 12 0,22, va
cua ds la 61 pC/N, thu dugc khi thiéu két hé gom
¢ 1090 °C. Khi tiép tuc tang nhiét do thiéu két, gia
tri ctia hé s6 lién két dién co va hé s6 ap dién giam
nhanh sau khi di qua gia tri cuc dai. Dac trung ap
dién kha tot ctia hé gom (KosNaos)NbOs thiéu két &
1090 °C tuong tng véi su sap xép kha dong déu
cuia cac hat gom c6 kich thude tuong ty nhau.
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lién két dién co kp va hé s6 ap dién dss cia gom
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4 Kétluan

Hé gom khong chi (KosNaos)NbOs dugc ché
tao thanh cong bang phuong phap phan ting pha
ran. Két qua thuc nghiém cho thdy mat do gém
thay ddi rd nét trong khoang nhiét d6 thiéu két
twong doi hep, va giam dang ké khi nhiét d6 thiéu
két tang vuot gia tri t6i wu la 1090 °C. Qua trinh
phat trién c& hat bat thuong cé thé xay ra va gia
tang cung voi su tang nhiét d¢ thiéu két cao hon
gia tri t6i wu. Nguyén nhan kha di ¢6 thé do su gia
tang toc do bay hoi cta cac thanh phan kiém trong
hop thitc gdm ¢ vung nhiét d6 cao. Gia tri tot nhat
cua hé s6 ap dién (ds = 61 pC/N) va hé sd lién két
dién co (kp = 0,22) thu duoc khi gdbm KNN duoc
thiéu két ¢ 1090 °C, tng voi mat do gom 16n nhat.
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