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SUMMARY

STUDY ON SYNTHESIS OF BaTiOs- CoFe,O4 COMPOSITE
BY MICROWAVE-ASSISTED HYDROTHERMAL METHOD

In this work, perovskite oxide BaTiOs, spinel ferrite CoFe:04, and their composite were synthesized by

microwave-assisted hydrothermal method. The obtained materials are single phase with different types

of cubic structures. The average particle sizes of these oxides are within few tens of nanometers.

Meanwhile BaTiOs - CoFe:O4 composite showed the initial formation of Fe;Oq particles around

BaTiOs. Some electric and magnetic properties of the oxides and their composite were also

investigated.
Keywords: BaTiOs, CoFe:04, composite.

1. MO PAU

Céc vit lidu to hop dién - tir thuong co tinh
chét khac biét so v6i mdi vat liéu don do c6 thé
két hop dugc mét sb6 tinh chat ctia mdi pha
cling nhu kha nang twong tac gitta cac pha lam
thay ddi tinh chét cia pha con lai [1, 2]. Vat
lidu sat dién cau tric perovskite khong chira
Pb, dién hinh 1a BaTiOs, (Bi, Na)TiO3 c6 tinh
chét dién phong phu theo dai nhi¢t d§ nhu sy
chuyén pha cau tric tinh thé, sy bién thién vé
hang s dién méi, ... va c6 ung dung da dang
trong thuc t& nhu dung trong ché tao ty dién
gbm da 16p, bé nhd luu trit thong tin, cam bién
nhiét hodc khi, quang xuc tac, ... [3, 4]. Trong
khi @6 pherit spinen, nhu Fe;0s4, CoFe2O4 1a
vat liéu tr quen thudc voi ung dung dé tach
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chit gay 6 nhiém, lam chat l6ng tir, danh dau té
bao, ... [5, 6]. Hai nhom vat liéu oxit nay cd
thé ché tao bang cac phuong phap vat 1y phirc
tap nhu bde bay, ... hodc hoa hoc don gian nhu
dong két tia, sol-gel, thuy phan nhiét, ... Véi
tinh 6n dinh vé& hoa hoc, cac oxit nay co thé
dugc téng hop dé tao thanh vat lidu t6 hop dién
- tir da pha sit.

Nhiéu phuong phép da dugc thuc hién dé ché
tao vat liéu to hop BaTiO; - CoFe2Oas. Trong
cong trinh dugc cong bd boi Zheng va cac
ddng nghiép, mang t6 hop BaTiOs - CoFex04
v6i céu tric cdt, kich thude tir vai chuc nano
xen k& trén dé don tinh thé SrRuO; dugc ché

tao bang phuong phap bdc bay xung laser sir
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dung bia 0.65BaTiOs - 0.35CoFe204 [7]. Cling
st dung phuong phéap nay, Kim va cong su da
ché tao mang mong véi cac cu trac micro
CoFe>04/BaTiOs dugc ché tao bing cich ling
dong lan luot timg don 16p 1én trén dé don tinh
thé MgO [8]. Tuy vdy, nhiét do ché tao 1én t6i
950°C, thiét bi va didu kién cong nghé phirc tap
1a céc han ché chinh cua cac phuong phap ché
tao mang to hop, bao gom ca viéc mubn ché
tao lugng vat liu 16n. Mot sb cach tiép can
khéc c6 thé ké dén do 1a sir dung vat liéu don
pha BaTiOs; phén tan trong trong dung dich
C>HsOH cung véi CoFexO4 [9], sau d6 sdy kho
va nung thiéu két & 700°C; hodc phéan tan
BaTiO; trong dung dich tién chit ciia CoFexO4
[10] rdi phan tmg nhd nhiét do ¢ vi song hd
trg & 870°C. Cac két qua cho thiy mau thu
duoc sau ché tao str dung vi song c6 kich thude
hat nho, héng sb dién moi 16n hon va ton that
dién moi c6 thé nho hon. Trong bai bao nay,
vt liéu to hgp BaTiO;3 - CoFe204 dugc nghién
ctru ché tao tir cac oxit don bang phuong phap
thuy phan nhiét trong d6 nang lugng vi séng
dugc st dung ngay trong qua trinh thiy phan
nhiét dé hd tro qué trinh phan tng va su két
tinh cta vat liéu. Mot s tinh chat dic trung vé
dién va tir ciia cac vat liéu ché tao cling duogc
khao sat.

2. THU'C NGHIEM

2.1. Tong hop vt liéu

Vit liéu BaTiO3 va CoFe20s duogc ché tao 1an
luot béng phuong phép thuy phan nhiét véi cac
hoéa chét 1a cac mudi BaClo2H>0 (99%), TiCls
(15% dung dich) va Co(NOs)2.6H20, Fe(NO3);.9H0
(99%) tuong tng. Ty 1& cac mubi trong dung
dich cac tién chat 1an luot 1a Ba"/Ti** = 1,6/1,
Co*/Fe** = 1/2,2. Dung dich cic tién chat
duoc diéu chinh pH bang KOH la 13 va 12
trude khi tién hanh thuy phan nhiét voi BaTiOs
va CoFe204 tuong Umg.

Vit ligu t6 hop BaTiOs - CoFe:04 dugc tong
hop biang phuong phép thity phan nhiét trong
d6 BaTiOs san phém dugc s dung nhu mét
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vat liéu ban du, hoa tan va phan tan trong
dung dich C2HsOH str dung thiét bi rung siéu
am. Cac mudi Co?* va Fe** duge hoa tan theo
ty 1€ vao dung dich trén, sau d6 CoFe.O4 dugc
tong hop qua thily phan nhiét trong thoi gian
phan ung 1a 2 gio & nhiét do 150°C voi cong
suit vi song 1a 400W. Khéi luong BaTiO3/CoFe:O4
trong mau t6 hop dugc thay ddi theo ty 18 (1-
x)/x. Cac dung dich sau phan ung thuy nhiét
dugc dem rira va loc béng may hut chan
khong, két tua thu dwoc dem sdy kho & nhiét
d6 110°C trong 24 gio.

2.2. Khio sat tinh chét

CAu trac tinh thé cua cac vat lidu sau ché tao
duoc phan tich bang thiét bi nhidu xa tia X
(XRD) D8 Advance (Bruker) véi budc song
cia Cu A = 1,54056 A. Cau triic vi mo duoc
quan sat bang kinh hién vi dién tr quét phat xa
truong (FE-SEM) S4800 (Hitachi). Tinh chat
tir duoc do trén h¢ do tir ké mau rung (VSM)
7404 (Lake Shore) véi tur truong dén 8 kOe &
nhiét d¢ phong. Tinh chit dién duoc khao sat
bfing cac hé do sit dién Precision LC 10
(Radiant) ¢ tan s6 1 kHz.

3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Céu tric tinh thé va vi ciu tric cia cic
vat liéu don

Két qua phan tich gian dd nhiu xa tia X ciia mau
bot BaTiOs sau khi ché tao (khong trinh bay &
day) cho thdy vat liéu co cdu triic lap phuong,
nhom déi xtmg 1a Pm3m véi cac dinh nhidu xa
dac trung, rd nét va khong ton tai pha la.

Tir anh FE-SEM cua miu bot BaTiOs (khong
trinh bay & day) ching ta c6 thé quan sat su
xuat hién cua cac hat voi hinh dang g?m tron
dong déu. Kich thudc trung binh cta cac hat
BaTiOs 1a khoang 50 nm. O kich thudc nano,
voi ty sb cua dién tich bé mat trén thé tich cua
cac hat 16n nén nang lugng lién két trén bé mat
gilta cac hat 16n. Do vdy chiing c6 xu hudng
két dam vo&i nhau va lam giam ning luong bé

mat ciia hat [11].



Két qua phan tich gian d6 nhiu xa tia X ciia mau
bot CoFe204 sau khi ché tao (khong trinh bay &
day) cho thdy vat liéu co cdu tric lap phuong,
nhom déi xtimg 1a Pm3m véi cac dinh nhidu xa
déc trung, rd nét va khong ton tai pha la.

Cau triic vi md cia mau bdt CoFer0s duge
quan sat bang thiét bi FE-SEM (khong trinh
bay & ddy) cho thdy cac hat CoFexOu ciing c6
dang tron kha dong déu. Kich thude trung binh
cua cac hat dao dong khoang 10 nm. Ngoai ra
chung ta ciing thay su xuét hién cta cac dam
hat do céc hat ¢ kich thudc nano nay cum lai
v6i nhau. Hién tuong niy thudng quan sat thay
ngay sau khi cac hat sit tir duoc hinh thanh va
thu lai bang say kho dung dich.

3.2. Tinh chit dién va tir ciia cac vat lidu
don

Truée khi khao sat tinh chit dién, vat liéu
BaTiOs3 dugc ép thanh vién dang hinh dia det
co6 duong kinh 1.25 cm, d6 day 1 mm. Céac
dién cuc l1a keo Ag dugc phu 1én hai mat dia.
DPuong cong dién tré, P-E, thu dugc véi dién
thé ngoai U = 9 V nhu trén hinh 1. T duong
cong P-E, chung ta c6 thé thiy BaTiO3 co
gia tri d6 phan cyc du P, = 0.1 pC/cm? va
lyc khang dién Ec ~ 50 V/em. Cac thong sd
sat dién nay con nhé do miu do kha day, c&
mm, trong khi gia tri dién thé ngoai chwa du
16n dé do phan cuc ciia miu dat dén trang
thai bao hoa. Gia tri cua héng s6 dién moi
vao khoang 10° & tan s6 1 kHz (khong trinh
bay ¢ day).
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Hinh 1. Puong dién tré ciia BaTiOs
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Két qua khao sat sy phu thudc cia dong ro
theo thoi gian (khong trinh bay ¢ day), I(z),-cho
thdy vat liéu BaTiOs ¢ gia tri dong ro kha
nho, ¢ 106 A.

DPuong cong tir tré, M-H, ciia vt licu CoFexO4
dang bot dugc do tai nhiét do phong (hinh 2).
V6i tir truong ngoai 1a 8 kOe, chiing ta thiy vt
liéu nay c6 tinh tir mém véi luc khang tir H. =
660 Oe, tir d6 bao hoa M;= 59.1 emu/g va do
tu du M,=17.5 emu/g.
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Hinh 2. Puong tir tré ciia CoFe>0y

3.3. Tinh chit ciia vét liéu td hop

Gian d6 nhidu xa tia X clia cdc mau to hop
BaTiOs - CoFex0s, vai ty 16 khdi luong 1an luot
lax =0.2, 0.3, 04, 0.5 va 0.6, dugc trinh bay
trén hinh 3. Chung ta c6 thé thiy trong cac mau
t6 hop déu ton tai ca hai pha 1a BaTiO; va
CoFex04 v6i cac cdu truc tinh thé 1ap phuong
nhu d4 néu & phan trén.

:-BTO
-CFO xCFO/(1-x)BTO
S : x= 0.6
g * # P > . s # .
2 * x=0.5
<«O- - # # * * * * # *
© * x=0.4
g * # # ax * * * # %
) . x=03
8 “ J__A"__.* I P
J* x=0.2
e e K N K '
L L L L
20 30 40 50 60 70

Géc 26 (do)

Hinh 3. XRD ciia cdc méu t6 hop BaTiOs -
CoFex04
Khi ting ty 1& khdi luong x ciia CoFexOs thi
cuong do cac dinh nhidu xa ciia CoFe204 ciing



tang lén. Ngoai ra dinh nhiéu xa (311) cua
CoFex04 ¢6 xu hudng dich nhe vé phia goc
quét 26 nhd, tuwong ung véi sy ting 1én cua
hang s6 mang tinh thé. Didu nay c6 thé do anh
huéng tuong tic cia pha BaTiOs di vé6i pha
CoFe20a.

Hinh 4. Anh FE-SEM ciia mdu té hop BaTiOs -
CoFex0O4cox=10.3

Két qua khao sat vi cdu tric trén hinh 4 véi

méu t6 hop BaTiOs - CoFexOs ¢6 ty 1& khdi

luong x = 0.3 cho thay céac hat vat lidu t6 hop

sau khi ché tao c6 dang dam hinh ciu véi kich
thudc phd bién ~ 50 nm. Ngoai ra ciing c6 cac
hat nhé hon, kich thudéc ~ 10 nm nam xung
quanh. Sy hinh thanh cac dam hat nho nay,
dugc xem 1a CoFexOs, co thé do qua trinh
khuéch tan cac ion Co?* va Fe** 1én bé mit cua
cac hat st dién BaTiOs c6 kich thudc 16n hon.
Vi d6 phéan giai cua thiét bi khao sat vi cdu
tric dang sur dung, ching ta chua quan sat
duogc ro6 hon sy hinh thanh cta cAu trac 13i - vo
BaTiOs - CoFe20s.

Puong cong P-E clia miu to hop BaTiOs -
CoFex04c6 ty 1€ khéi luong x = 0.3, do tai cac
gi4 tri dién thé ngoai U khéac nhau (khong trinh
bay & day) co dang duong suy bién (dang van
tay), cho thay dong ro trong mau nay con 16n.
Két qua khao sat su thay d6i /(#) cho thiy dong
1o 1én dén khoang 10 A. Nguyén nhéan co thé
do vat lidu to hop BaTiOs - CoFexO4 véi cu
trac chira cac hat CoFexOs c6 tinh chat dan
dién, tao thanh mot s6 kénh dan bén trong va
gdy ra dong 10 16n hon trong vat ligu t6 hop.
Trén hinh 5 13 dudong trd M-H cua vt liéu to
hop BaTiOs - CoFex04 c6 ty 1¢ khdi lugng x =
0.3. Vat liéu t6 hop nay cé cac thong sb tir dic
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trung 1a He = 940 Oe, tir 4§ bao hoa M; = 9.7
emu/g va do tor du M,= 3.8 emu/g.
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Hinh 5. Puong tir tré ciia mdu té hop BaTiOs -
CoFexO4cox=10.3
Tir d6 bio hoa va do tir du cua vat liéu t6 hop
giam so voi CoFexOs do pha BaTiOs khong
dong gop tir tinh nén lam giam tinh chét tir
tong cong nay cua vét lidu t6 hop. Bén canh do
khi c6 sy xudt hién cua thanh phan pha khong
tur tinh BaTiOs thi lyc khang tir cua vat li€u td
hop ting 1én so v&i CoFex0s. Pidu nay co thé
duoc giai thich do trong vat liéu t6 hop co chira
ddng thoi ca hai pha vat liéu, trong d6 pha
khong tir tinh BaTiOs c6 vai tro nhu cac tdm
can tré qud trinh khir tor cua pha tr tinh
CoFex04, dan dén sy ting 1én cua H..
4. KET LUAN
Céc vat liéu oxit don va vat liéu t6 hop BaTiO3
- CoFe204da duogc tong hop bang phuong phap
thity phan nhiét c6 vi song hd trg voi cac ty
phin pha don ban du khac nhau. Cac vat liéu
déu co thanh phan don pha véi cdu triic tinh
thé dang lap phuong. Kich thudc cta hat vat
lidu to hop thu dugc khoang 50 nm, budc dau
quan sat c6 sy hinh thanh cac hat CoFe204 bén
ngoai hat BaTiOs. Cac tinh chat dién va tir ddc
trung da dugc khao sat trén cac vat li¢u ché
tao. Mot s6 nghién ctru tiép theo vé thay doi
chu tric tinh thé cua vat liéu t& hop, ting
cuong cau tric 16i - vo nham thay di tinh chat
dién va tir cua vat lidu t6 hop dang duoc tiép
tuc thuce hién.
Loi cdm on: Nghién ciru nay dugc tai trg boi
Quy Phat trién khoa hoc va cong nghé Qudc
gia (NAFOSTED), & tai mi s6 103.02-
2018.357.
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