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Tóm tắt. Hệ gốm K0,5Na0,5NbO3 (KNN) được chế tạo thành công bằng phương pháp phản ứng pha rắn. 

Ảnh hưởng của nhiệt độ thiêu kết đến tính chất điện môi và áp điện của hệ gốm KNN đã được nghiên 

cứu. Kết quả thực nghiệm cho thấy mật độ gốm biến thiên khi tăng nhiệt độ thiêu kết và đạt giá trị cao 

nhất là 4,2 g/cm3 khi thiêu kết tại 1090 °C, tương ứng với sự hình thành các hạt gốm có dạng tứ giác phân 

bố khá đồng đều. Tại nhiệt độ thiêu kết 1090 °C, gốm có hệ số liên kết điện cơ theo phương bán kính (kp) 

và hệ số áp điện (d33) đạt giá trị cao nhất, lần lượt là 0,22 và 61 pC/N, ứng với kích thước các hạt gốm khá 

đồng đều. 

Từ khóa: gốm không chì, KNN, nhiệt độ thiêu kết 
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Abstract. This paper reports the synthesis of K0.5Na0.5NbO3 (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 Giới thiệu 

Ở những thập kỷ trước, các hệ gốm áp điện 

trên cơ sở chì điển hình như PZT được nghiên cứu 

và ứng dụng rộng rãi trong nhiều lĩnh vực [1-3]. 

Tuy nhiên, do những tác động không tốt của chì, 

thành phần chiếm tỷ lệ lớn trong hợp thức gốm, 

đến môi trường và sức khỏe con người [4, 5], các 

nhà khoa học đã và đang quan tâm phát triển một 

số hệ gốm áp điện không chì có đặc tính áp điện 

tương đương với hệ gốm áp điện kinh điển PZT 

nhằm hướng đến các giải pháp thay thế thân thiện 

với môi trường [5]. 

Trong số các hệ vật liệu không chì, gốm trên 

nền (Na,K)NbO3 (KNN) được quan tâm đáng kể 

nhờ chúng có tính chất sắt điện khá nổi trội với 

nhiệt độ Curie cao (khoảng 420 °C), mở ra khả năng 

thay thế vật liệu gốm trên nền chì [6-12]. Hầu hết 

các nghiên cứu gần đây đều tập trung phát triển 

các hệ gốm không chì trên cơ sở KNN với mục tiêu 

nâng cao các đặc trưng sắt điện và áp điện của gốm 

bằng cách pha tạp hay phát triển công nghệ chế tạo 

vật liệu texture [14-17]. Bên cạnh đó, các nghiên 

cứu về vai trò của các tạp chất hỗ trợ thiêu kết như 

CuO và BaO [18-20] tác động đến nhiệt độ thiêu kết 

của gốm KNN cũng được công bố. Điều đó cho 

thấy việc xác định nhiệt độ thiêu kết tối ưu cho các 

hệ gốm trên nền KNN cũng là một trong những 

mối quan tâm của các nhà khoa học vật liệu. Với 

nhiệt độ thiêu kết tối ưu, gốm KNN được chế tạo 

hy vọng sẽ có cấu trúc vi mô hoàn hảo hơn và các 

tính chất điện tốt hơn.  

Trong bài báo này chúng tôi tiến hành 

nghiên cứu ảnh hưởng của nhiệt độ thiêu kết đến 

cấu trúc, vi cấu trúc và tính chất áp điện của gốm 

với công thức hóa học (K0,5Na0,5)NbO3. Qua đó, 

nhiệt độ thiêu kết tối ưu của hệ gốm KNN chế tạo 

bằng phương pháp phản ứng pha rắn được xác 

định. Kết quả của bài viết này hy vọng sẽ đóng góp 

sự hiểu biết cơ bản về một số tính chất vật lý của 

gốm KNN khi nhiệt độ thiêu kết thay đổi. 

2 Thực nghiệm  

Chúng tôi tiến hành chế tạo hệ gốm với công 

thức hóa học (K0,5Na0,5)NbO3 bằng phương pháp 

truyền thống. Các phối liệu ban đầu (độ tinh khiết 

≥99 %, Daejung, Hàn Quốc) bao gồm K2CO3, 

Na2CO3, Nb2O5 lần lượt được sử dụng. Trước khi 

tiến hành cân, muối K2CO3 và Na2CO3 được sấy tại 

200 °C trong 2 giờ nhằm giảm thiểu khả năng hút 

ẩm của vật liệu nền. Hỗn hợp bột sau khi cân theo 

đúng tỷ lệ được nghiền trộn trong 8 giờ. Các hạt 

bột sau khi nghiền trộn sẽ có phân bố và kích thước 

hạt khá đồng đều tạo điều kiện để phản ứng pha 

rắn xảy ra dễ dàng hơn trong quá trình nung sơ bộ 

[13]. Tiếp theo, bột được ép và nung sơ bộ hai lần 

ở 850 °C trong 2 giờ nhằm tạo được dung dịch rắn 

như mong muốn [14]. Sau đó, bột được tiếp tục 

nghiền trong 16 giờ trước khi ép. Bột được ép thành 

dạng đĩa với đường kính 12 mm dưới áp lực 1,5 

T/cm2 bằng máy ép thủy lực. Để hạn chế sự bay hơi 

của các nguyên tố kiềm có mặt trong thành phần 

gốm được chế tạo, các mẫu gốm sau khi ép được 

đặt trong chén nung chuyên dụng chứa oxit nhôm 

và được phủ bằng một lớp bột có cùng thành phần 

hóa học. Cuối cùng, các mẫu gốm được thiêu kết ở 

các nhiệt độ khác nhau lần lượt là 1070, 1080, 1090, 

1100 và 1110 °C trong 2 giờ.  

Pha cấu trúc của gốm được xác định bằng 

phương pháp nhiễu xạ tia X (XRD) trên máy D8 

ADVANCE-Bruker. Vi cấu trúc của vật liệu được 

đánh giá thông qua ảnh hiển vi điện tử quét trên 

hệ đo Novanano SEM 450-Fei. Mật độ mẫu gốm 

được xác định bằng phương pháp Archimedes. 

Gốm sau khi được xử lý bề mặt và phủ điện cực 

bạc sẽ được phân cực trong dầu cao áp ở 80 °C với 

điện trường áp đặt cỡ 30 kV/cm trong 30 phút. Các 

phép đo đặc trưng điện của vật liệu được tiến hành 

sau 24 giờ kể từ khi hoàn thành quá trình phân cực. 

Tính chất áp điện của gốm được xác định trên hệ 

đo tự động hóa HP 1493A và RLC HIOKI 3532. 

Hằng số điện môi ở nhiệt độ phòng được tính bằng 
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cách đo điện dung C của các mẫu sử dụng RLC 

HIOKI 3532 ở tần số 1kHz. 

3 Kết quả và thảo luận 

Hình 1 trình bày mật độ của hệ gốm 

(K0,5Na0,5)NbO3 thiêu kết tại các nhiệt độ lần lượt là 

1070, 1080, 1090, 1100 và 1110 °C.  

Kết quả khảo sát cho thấy trong khoảng 

1070–1110 °C, ban đầu mật độ của gốm KNN có xu 

hướng tăng khi nhiệt độ thiêu kết tăng và đạt giá 

trị lớn nhất tương ứng là 4,2 g/cm3 khi thiêu kết ở 

1090 °C. Tuy nhiên, khi tiếp tục gia tăng nhiệt độ 

thiêu kết, mật độ gốm giảm dần tương ứng với sự 

xuất hiện các lỗ xốp cũng như tình trạng cong vênh 

của bề mặt mẫu gốm. Điều này có thể được dự 

đoán là do sự bay hơi khá nhanh của các ion natri 

và kali ở nhiệt độ thiêu kết cao. Kết quả này phù 

hợp với giả thuyết của Margaret; đó là khi nhiệt độ 

thiêu kết tăng cao thì các ion Na+ và K+ ở vị trí A 

trong cấu trúc perovskite dễ dàng bị mất do bay 

hơi. Do đó, số lượng các lỗ trống ở vị trí A trong 

mạng tinh thể tăng theo tương ứng [16]. 

Hình 2 là giản đồ nhiễu xạ tia X của hệ gốm 

(K0,5Na0,5)NbO3 thiêu kết ở 1090 °C ứng với góc 2 

trong khoảng từ 20 đến 80°. Có thể nhận định rằng 

gốm có cấu trúc perovskite ABO3, không tồn tại 

pha thứ hai. Để đánh giá dạng đối xứng trong cấu 

trúc tinh thể của gốm, cường độ các đỉnh nhiễu xạ 

tương ứng với góc 2 ở 23° và 46° được phân tích 

chi tiết. Cụ thể, khi quan sát các đỉnh nhiễu xạ kép, 

có thể nhận thấy rằng cường độ của các đỉnh nhiễu 

xạ ở bên trái tương ứng với mặt (110) và (220) cao 

hơn so với các đỉnh bên phải tương ứng với các mặt 

(001) và (020). So với công bố của Skidmore và các 

cộng sự, kết quả này chỉ ra rằng gốm KNN chế tạo 

được có cấu trúc đối xứng dạng trực thoi [15]. 

 

Hình 1. Ảnh hưởng của nhiệt độ thiêu kết đến mật độ 

gốm của hệ (K0,5Na0,5)NbO3 

 

Hình 2. Phổ nhiễu xạ tia X của hệ gốm (K0,5Na0,5)NbO3 

thiêu kết tại 1090 °C 

Hình 3 cho thấy ảnh hiển vi điện tử quét 

(SEM) của gốm (K0,5Na0,5)NbO3 thiêu kết tại (a) 

1070 °C, (b) 1080 °C, (c) 1090 °C và (d) 1100 °C. Như 

đã thấy ở Hình 3a và 3b, vi cấu trúc của gốm KNN 

thiêu kết tại 1070 °C và 1080 °C không thật sự đồng 

nhất; hình dạng các hạt gốm khác nhau cũng như 

có sự tồn tại của các lỗ hổng. Khi nhiệt độ thiêu kết 

tăng đến 1090 °C, hình dạng các hạt gốm trở nên 

đồng đều hơn; bề mặt các hạt hình thành có dạng 

vuông hoặc chữ nhật tương ứng với mật độ gốm 

đạt giá trị lớn nhất. Tuy nhiên, khi tiếp tục tăng 

nhiệt độ thiêu kết, một số lượng hạt có có xu hướng 

phát triển lớn hơn nhiều. Kết quả là kích thước hạt 

của gốm lại trở nên không đồng đều. 
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Hình 3. Ảnh hiển vi điện tử quét của gốm (K0,5Na0,5)NbO3 thiêu kết tại (a) 1070 °C; (b) 1080 °C;                       

(c) 1090 °C; (d) 1100 °C 

Để xác định tính chất áp điện của gốm 

(K0,5Na0,5)NbO3 thiêu kết ở 1090 °C, chúng tôi tiến 

hành khảo sát phổ dao động cộng hưởng biểu diễn 

sự phụ thuộc của tổng trở Z, góc pha  vào tần số 

đo của các mẫu gốm KNN ở nhiệt độ phòng (Hình 

4). Từ kết quả đo phổ cộng hưởng dao động theo 

phương bán kính thu được, chúng tôi đã xác định 

tổng trở Zmin, cặp tần số cộng hưởng fm và fn ứng 

với trường hợp tổng trở Z của hệ đạt giá trị cực tiểu 

(Zmin) và cực đại (Zmax). Hệ số áp điện d33 và hệ số 

liên kết điện cơ kp của hệ gốm được xác định thông 

qua phổ cộng hưởng dao động và chuẩn IREE. 

 

Hình 4. Phổ cộng hưởng dao động theo phương bán 

kính của gốm (K0,5Na0,5)NbO3 thiêu kết ở 1090 °C 

Hình 5 biểu diễn sự phụ thuộc của hệ số liên 

kết điện cơ (kp) và hệ số áp điện (d33) của gốm KNN 

theo nhiệt độ thiêu kết. Các thông số áp điện nêu 

trên của vật liệu KNN có xu hướng tăng khi tăng 

nhiệt độ thiêu kết. Giá trị lớn nhất của kp là 0,22, và 

của d33 là 61 pC/N, thu được khi thiêu kết hệ gốm 

ở 1090 °C. Khi tiếp tục tăng nhiệt độ thiêu kết, giá 

trị của hệ số liên kết điện cơ và hệ số áp điện giảm 

nhanh sau khi đi qua giá trị cực đại. Đặc trưng áp 

điện khá tốt của hệ gốm (K0,5Na0,5)NbO3 thiêu kết ở 

1090 °C tương ứng với sự sắp xếp khá đồng đều 

của các hạt gốm có kích thước tương tự nhau. 

 

Hình 5. Ảnh hưởng của nhiệt độ thiêu kết đến hệ số 

liên kết điện cơ kp và hệ số áp điện d33 của gốm 

(K0,5Na0,5)NbO3 
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4 Kết luận 

Hệ gốm không chì (K0,5Na0,5)NbO3 được chế 

tạo thành công bằng phương pháp phản ứng pha 

rắn. Kết quả thực nghiệm cho thấy mật độ gốm 

thay đổi rõ nét trong khoảng nhiệt độ thiêu kết 

tương đối hẹp, và giảm đáng kể khi nhiệt độ thiêu 

kết tăng vượt giá trị tối ưu là 1090 °C. Quá trình 

phát triển cỡ hạt bất thường có thể xảy ra và gia 

tăng cùng với sự tăng nhiệt độ thiêu kết cao hơn 

giá trị tối ưu. Nguyên nhân khả dĩ có thể do sự gia 

tăng tốc độ bay hơi của các thành phần kiềm trong 

hợp thức gốm ở vùng nhiệt độ cao. Giá trị tốt nhất 

của hệ số áp điện (d33 = 61 pC/N) và hệ số liên kết 

điện cơ (kp = 0,22) thu được khi gốm KNN được 

thiêu kết ở 1090 °C, ứng với mật độ gốm lớn nhất. 
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