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TÓM TẮT  

Các hệ vật liệu Na0,59K0,41NbO3 và (Na0,55K0,41Li0,04)(Nb1-0,06-xS0,06Tax)O3 với x = 0,05; 

0,1 và 0,15 được chế tạo bằng phương pháp phản ứng pha rắn truyền thống. Tạp 

Ta, với các nồng độ khác nhau, khi đi vào mạng nền đã làm thay đổi cấu trúc vật 

liệu và ổn định sự phát triển cỡ hạt của gốm. Kết quả là một số tính chất vật lý của 

gốm trên cơ sở KNN được cải thiện. Hệ gốm (Na0,55K0,41Li0,04)(Nb1-0,06-xS0,06Tax)O3 với 

x=0,1 cho thấy tính chất áp điện tốt hơn cả với mật độ gốm đạt 4.42 g/cm3, hệ số 

liên kết điện cơ kp= 0,39 và hệ số d33 = 94 pC/N. 

Từ khóa: gốm không chì, áp điện, KNN, Ta. 

 

1. MỞ ĐẦU 

Hệ gốm Pb(Zr0,53Ti0,47)O3 (PZT) với những đặc trưng sắt điện, áp điện ưu việt đã 

và đang được ứng dụng trong nhiều thiết bị thu phát như đầu dò sensor, biến tử siêu 

âm< *1,2]. Tuy nhiên, PbO trong thành phần hợp thức gốm PZT bay hơi một phần 

trong quá trình chế tạo có độc tính, gây ô nhiễm môi trường. Do đó, việc phát triển hệ 

gốm không chì với các tính chất sắt điện, áp điện tốt có thể thay thế cho hệ gốm có chì 

dành được nhiều quan tâm từ các nhà khoa học vật liệu [3,4]. 

Một trong những vật liệu gốm sắt điện không chì điển hình là KNN, một hợp 

chất của vật liệu sắt điện Niobate Kali (KNbO3) và phản sắt điện Niobate Natri 

(NaNbO3), có biên pha hình thái học ứng với thành phần có tỷ số Na/K ~ 50/50. Do đó 

tại thành phần này các tính chất sắt điện, áp điện và điện cơ của vật liệu là tốt nhất. 
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Các công bố gần đây cho thấy hệ gốm áp điện trên cơ sở (K,Na)NbO3 (KNN) đã đem 

lại một số đặc tính áp điện tương đối tốt ở lân cận biên pha hình thái học, có nhiều 

triển vọng trong ứng dụng [5, 6+. Đồng thời với một số biến tính hóa học, hệ gốm sẽ có 

kết quả tốt hơn về các tính chất điện môi, áp điện và sắt điện [7+. Tuy nhiên, các đặc 

trưng điện môi và áp điện của KNN thuần tương đối thấp (d33 ~ 90 pC/N) so với vật 

liệu PZT. Thế nên mong muốn thay thế vật liệu PZT bằng hệ gốm không chì KNN 

trong các ứng dụng công nghiệp gặp khó khăn. Do đó, các nghiên cứu đánh giá vai trò 

của các tạp chất đến cấu trúc, vi cấu trúc cũng như các đặc trưng điện của vật liệu 

thuần KNN nhằm tìm kiếm khả năng nâng cao đặc trưng điện của gốm trên cơ sở 

KNN là thật sự cần thiết. 

Hầu hết các công trình nghiên cứu đều cho rằng Li +, Sb5+ và Ta5+ là những yếu 

tố pha tạp hàng đầu [6-10], có khả năng dịch chuyển nhanh biên pha trực thoi-tứ giác 

(O – T) về lân cận nhiệt độ phòng, dẫn đến giá trị kp và d33 tăng lên do các moment 

lưỡng cực có thể quay dễ dàng hơn khi cấu trúc pha mất ổn định [8]. Ở bước khởi đầu 

trên cơ sở tham khảo các công bố trước đây, tác động của tạp Ta đến cấu trúc, vi cấu 

trúc và đặc trưng áp điện của hệ gốm trên cơ sở KNN khi cố định nồng độ tạp Li và Sb 

được quan tâm khảo sát. Do đó, trong bài báo này chúng tôi tập trung nghiên cứu 

“Ảnh hƣởng của tạp Ta đến tính chất áp điện của hệ gốm trên cơ sở KNN”. 

 

2. THỰC NGHIỆM 

Gốm được lựa chọn nghiên cứu có công thức hóa học như sau: 

(Na0,55K0,41Li0,04)(Nb1-0,06-xS0,06Tax)O3 (với x = 0,05; 0,1 và 0,15). Bên cạnh đó, chúng tôi tiến 

hành chế tạo hệ gốm thuần với công thức Na0,59K0,41NbO3 nhằm so sánh sự thay đổi về 

cấu trúc và đặc trưng điện của KNN khi không và có pha tạp. Các phối liệu ban đầu là 

lần lượt là các oxit Nb2O5, Sb2O3, Ta2O5 và các muối NaCO3, K2CO3 ,Li2CO3, (với độ tinh 

khiết ≥ 99%). 

Vật liệu sau khi nung sơ bộ được tiếp tục nghiền trong 2 giờ. Sau đó, chúng 

được cân theo đúng tỷ lệ mong muốn và nghiền sơ bộ bằng máy nghiền hoạt động 

theo cơ chế cọ xát với tốc độ 100 vòng/ phút trong 2 giờ trong dung môi ethanol. Hỗn 

hợp bột sau đó được sấy khô, ép định hình bằng khuôn hình trụ với áp lực 500 kg/ cm2 

và tiến hành nung sơ bộ ở nhiệt độ 850 oC trong 2 giờ. 

Vật liệu sau khi nung sơ bộ được tiếp tục nghiền trong 2 giờ. Máy nghiền sử 

dụng máy ép đơn trục, ép bột thành dạng đĩa có đường kính 12 mm ở áp lực 1,0 T/cm2. 

Sau đó mẫu được nung thiêu kết ở nhiệt độ 1100 oC trong 2 giờ với tốc độ gia nhiệt 5 
oC/ phút. Các mẫu được xử lý bề mặt để đảm bảo độ nhẵn bóng và tính song phẳng 

của hai bề mặt gốm trước khi phủ điện cực bằng bạc. Sau đó, gốm được phân cực 

trong dầu cao áp bằng cách áp đặt điện trường một chiều cỡ 2 kV/mm, lên hai bề mặt 

gốm ở nhiệt độ 110 oC trong khoảng 30 phút. 
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Nhóm chúng tôi đã tiến hành đo mật độ của gốm bằng phương pháp 

Archimedes. Pha cấu trúc được xác định bằng máy nhiễu xạ tia X (XRD) (D8 

ADVANCE), vi cấu trúc của hệ gốm cũng được kiểm tra bởi kính hiển vi điện tử quét 

(SEM; HITACHI S-4800). Tính chất áp điện của hệ gốm được khảo sát thông qua phổ 

cộng hưởng ghi nhận từ hệ đo tự động hóa HP 4193A và RLC Hioki 3532. 

 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

Kết quả khảo sát các phổ nhiễu xạ tia X (XRD) của các hệ gốm 

(Na0,55K0,41Li0,04)(Nb1-0,06-xS0,06Tax)O3 với x = 0; 0,05; 0,1 và 0,15 và Na0,59K0,41NbO3 (KNN 

thuần) được biểu diễn ở hình 1a. Hình 1b là phổ nhiễu xạ tia X của các hệ vật liệu trên 

ứng với góc 2 từ 20 o đến 60 o. 

 
Hình 1. Giản đồ nhiễu xạ tia X của các hệ gốm Na0,59K0,41NbO3 (KNN thuần) và 

(Na0,55K0,41Li0,04)(Nb1-0,06-xS0,06Tax)O3 với (a) 2θ = 10 o ÷ 80 o, (b) 2θ = 20 o ÷ 60 o. 

Giản đồ nhiễu xạ tia X được biểu diễn ở hình 1 cho thấy hệ gốm KNN thuần 

được chế tạo có cấu trúc trực thoi đặc trưng bởi đỉnh nhiễu xạ kép ứng với góc 2θ lân 

cận 22 o, 32 o và 46 o [7], không tồn tại pha thứ hai. Trong khi đó, phổ nhiễu xạ của các 

hệ KNN pha tạp cho thấy sự thay đổi rõ nét về hình dạng các đỉnh nhiễu xạ ở các góc 

2θ = 46 o, 53 o, và 58 o. Sự phân tách của các đỉnh nhiễu xạ kép trở nên kém rõ ràng. Bên 

cạnh đó mối tương quan về cường độ đỉnh nhiễu xạ giữa hai đỉnh trong mỗi đỉnh kép 

cũng thay đổi. Qua đó, có thể nhận định rằng các tạp đã đi vào cấu trúc của mạng nền 

KNN làm thay đổi cấu trúc và vi cấu trúc của vật liệu. 

 
Hình 2. Sự phụ thuộc của mật độ gốm trên cơ sở KNN vào nồng độ pha tạp Ta. 
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Kết quả khảo sát mật độ gốm của hệ gốm trên cơ sở KNN pha tạp được biểu 

diễn ở hình 2. Đồ thị hình 2 cho thấy khi đưa tạp Ta vào hệ gốm trên cơ sở KNN mật 

độ gốm của hệ đã được cải thiện đáng kể. Ban đầu mật độ gốm của hệ trên cơ sở KNN 

tăng khi nồng độ tạp Ta tăng và đạt giá trị cao nhất (4,42 g/ cm3) tại nồng độ x=0,1. Sau 

đó, mật độ gốm giảm dần khi nồng độ Ta tiếp tục tăng. 

Ảnh hiển vi điện tử quét (SEM, hình 3) cho thấy các hạt gốm KNN sau thiêu kết 

hầu hết có dạng tứ giác với biên hạt rõ ràng. Tuy nhiên, kích thước các hạt gốm không 

đồng đều, giữa các hạt còn tồn tại các lỗ xốp. Với sự tham gia của đồng thời của các tạp 

Li, Sb và Ta kích thước các hạt gốm trở nên đồng đều hơn, biên hạt rõ ràng và số lượng 

các lỗ xốp giảm. 

 

Hình 3. Ảnh hiển vi điện tử quét (SEM) của các hệ gốm (a) Na0,59K0,41NbO3 và 

(Na0,55K0,41Li0,04)(Nb1-0,06-xS0,06Tax)O3 với (b) x = 0,05; (c) x = 0,1 và (d) x = 0,15. 

Kết quả này có thể được lý giải là do sự có mặt của tạp Li đóng vai trò chất 

chảy làm giảm thiểu sự tồn tại của các lỗ xốp. Đồng thời các tạp Sb và Ta cũng có thể 

tác động đến tính đồng đều trong quá trình phát triển kích thước hạt của gốm [7]. Kết 

quả đánh giá vi cấu trúc khá phù hợp với kết quả thu được từ phổ nhiễu xạ tia X và 

mật độ gốm.  

Để đánh giá tính chất áp điện của hệ gốm trên cơ sở KNN, các phổ dao động 

cộng hưởng theo phương bán kính khi tần số thay đổi của các hệ đã được đo ở nhiệt 
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độ phòng. Từ các phổ dao động, các thông số áp điện của các mẫu đã được xác định 

thông qua chuẩn IREE. 

 

Hình 4. Phổ dao động cộng hưởng theo phương radian của các hệ gốm (a) Na0,59K0,41NbO3 và 

(Na0,55K0,41Li0,04)(Nb1-0,06-xS0,06Tax)O3 với (b) x = 0,05; (c) x = 0,1 và (d) x = 0,15. 

Các giá trị của hệ số liên kết điện cơ kp và hệ số áp điện d33 của hệ gốm KNN 

thuần và KNN pha tạp khi nồng độ tạp Ta thay đổi được biểu diễn ở bảng 1. 

Bảng 1. Hệ số kp và d33 của các hệ gốm trên nền KNN. 

Thông số áp 

điện 
KNN 

(Na0,55K0,41Li0,04)(Nb1-0,06-xS0,06Tax)O3 

x = 0,05 x = 0,1 x = 0,15 

kp 0,22 0,26 0,39 0,31 

d33 54 75 94 69 



 

 

Ảnh hưởng của tạp Ta đến tính chất áp điện của hệ gốm trên cơ sở KNN 

40 

 

Hình 5. Sự phụ thuộc của hệ số kp và d33 gốm KNN vào sự pha tạp Ta. 

Kết quả thu được từ bảng 1 và đồ thị ở hình 5 cho thấy quy luật biến thiên của 

hệ số kp và d33 của gốm KNN dưới tác động của các đồng pha tạp Li, Sb và Ta. Thực 

nghiệm cho thấy các thông số áp điện của gốm KNN là kp và d33 được cải thiện rõ khi 

pha tạp. Sự biến đổi tính chất áp điện của gốm trên cơ sở KNN có thể được lý giải do 

sự thay đổi của cấu trúc và vi cấu trúc dưới tác động của các tạp như đã trình bày ở 

trên. Bên cạnh đó, các phổ cộng hưởng dao động theo phương bán kính của các gốm ở 

hình 4 cho thấy các các đồng pha tạp có thể làm giảm giá trị Zmin vốn rất cao cỡ 2000  

của hệ KNN thuần, dẫn đến sự cải thiện trị số của hệ số liên kết điện cơ kp. 

Kết quả thực nghiệm cũng chỉ ra rằng ban đầu các giá trị kp và d33 có xu hướng 

tăng khi tăng nồng độ tạp Ta. Giá trị cực đại của các thông số áp điện lần lượt là kp = 

0,39 và d33 = 94 pC/ N ứng với nồng độ Ta pha tạp là 0.1; sau đó giảm khi tiếp tục tăng 

nồng độ Ta. Quy luật thay đổi của các thông số áp điện theo nồng độ tạp Ta được dự 

đoán là liên quan đến sự thay đổi cấu trúc pha khi Ta đi vào cấu trúc mạng nền. 

 

4. KẾT LUẬN 

Ảnh hưởng của nồng độ Ta đến tính chất vật lý của hệ gốm trên cơ sở KNN đã 

được nghiên cứu bước đầu. Sự có mặt của các đồng pha tạp trong mạng nền làm thay 

đổi cấu trúc pha trực thoi của gốm thuần KNN đồng thời làm ổn định sự phát triển cỡ 

hạt của gốm. Do đó gốm KNN pha tạp có đặc trưng áp điện tốt hơn. Kết quả nghiên 

cứu cũng cho thấy đặc trưng điện của gốm trên cơ sở KNN thay đổi đáng kể khi nồng 
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độ tạp Ta thay đổi. Những nghiên cứu tiếp theo nhằm xác định nồng độ tạp Ta tối ưu 

cho hệ gốm trên cơ sở KNN cần được thực hiện.  
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ABSTRACT 

Ceramic systems of Na0,59K0,41NbO3 and (Na0,55K0,41Li0,04)(Nb1-0,06-xS0,06Tax)O3 with x 

=0,05; 0,1 and 0,15 were fabricated using solid state reaction method. The Ta 

dopant, entering the original lattice of KNN with different concentrations, has 

changed the material structure and stabilized the growth of ceramic grains. As a 

result, some physical properties of based KNN ceramic were improved. 

(Na0.55K0.41Li0.04) (Nb1-0.06-xS0.06Tax) O3 with x = 0.1 showed the best piezoelectric 

property with density = 4.42 g/ cm3, kp = 0.39 and d33 = 94 pC/N. 

Keywords: Lead-free piezoelectric ceramics, Piezoelectric properties, KNN, Ta. 
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