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Đặt vấn đề

Y3Fe5O12 (YIG) được biết đến là vật liệu từ mềm, có điện 
trở cao 1012 đến 1014 Ω , được sử dụng trong các lĩnh vực 
siêu cao tần [1-4]. YIG có cấu trúc lập phương tâm khối tạo 
bởi các ion O2-, Y3+ và Fe3+, trong đó các ion Y3+ chiếm vị 
trí phân mạng 12 mặt (c), các ion Fe3+ chiếm vị trí hai phân 
mạng 8 mặt (a) và 4 mặt (d). Tương tác giữa các ion trong 
YIG là tương tác siêu trao đổi thông qua ion O2-, trong đó, 
tương tác giữa hai phân mạng a và d là mạnh nhất, quyết 
định tính chất từ của vật liệu. Do ion Y3+ không có mômen 
từ nên mômen từ của YIG được xác định bằng hiệu mômen 
từ của hai phân mạng d và a. Mômen từ của một đơn vị 
công thức YIG được tính theo công thức [5(3 2) ] 5B Bµ µ− = . 
Trong các ứng dụng cụ thể, một số ion được pha tạp vào vị 
trí của phân mạng d và a, nhằm nâng cao các tính chất của 
vật liệu. Ví dụ, sự có mặt của ion V5+ trong phân mạng d làm 
giảm tổn hao từ trễ [5], hay sự có mặt của các ion không từ 
trong phân mạng a làm tăng cường giá trị mômen từ của 
vật liệu [6-8]. YIG còn là vật liệu có tính hấp thụ quang phi 
tuyến, phù hợp với các ứng dụng quang giới hạn. Ngoài ra, 
vật liệu này còn được sử dụng trong các đầu ghi, đọc từ và 
các linh kiện [9]. Thêm vào đó, YIG còn thích hợp để chế 
tạo các cảm biến vi nhiệt [10]. Để làm giảm điện trở suất 
của vật liệu YIG về vùng làm việc của cảm biến, một số ion 
không từ đã được pha tạp không hợp thức vào một trong hai 
phân mạng của vật liệu YIG. Sự mất cân bằng về điện tích 
trong vật liệu YIG dẫn đến các điện tử di chuyển giữa các 

ion, hình thành các polaron trong mạng tinh thể của vật liệu 
[8]. Các ion pha tạp vào vật liệu YIG là các ion có số oxy 
hóa khác 3 như Sn4+, Si4+, Ca2+, Zn2+… [7, 8, 11-14]. Gần 
đây, một số công trình đã nghiên cứu về sự ảnh hưởng của 
nguyên tố pha tạp Sn lên tính chất từ của vật liệu YIG [7, 8, 
15]. Tuy nhiên, phạm vi nghiên cứu về sự ảnh hưởng này 
còn hạn chế.

Trong bài báo này, chúng tôi nghiên cứu ảnh hưởng của 
điều kiện chế tạo lên cấu trúc, tính chất từ và các đặc trưng 
I-V của hệ mẫu hạt nano pherit ganet Y3Fe5-xSnxO12 (x=0,02; 
0,04; 0,06; 0,08; 0,1) chế tạo bằng phương pháp sol-gel. 

Thực nghiệm

Các mẫu hạt Y3Fe5-xSnxO12 (x=0,02; 0,04; 0,06; 0,08; 
0,1) kích thước nanomet được chế tạo bằng phương pháp 
sol-gel. Hỗn hợp dung dịch các muối Y(NO3)3, Fe(NO3)3 
và SnCl4 được trộn theo đúng tỷ lệ thành phần danh định. 
Một lượng axit citric (AC) được thêm vào dung dịch sao 
cho tỷ lệ AC: tổng ion kim loại là 1:1. Hỗn hợp được khuấy 
trộn với tốc độ 400 vòng/phút ở nhiệt độ 80°C để tạo thành 
gel. Gel này được sấy khô ở 95°C trong 24h để hình thành 
xerogel, sau đó được đốt ở 350°C trong 2h. Sản phẩm bột 
thu được đem ủ nhiệt ở các điều kiện nhiệt độ khác nhau từ 
750 đến 1.000°C trong 5h. 

Các mẫu hạt được phân tích sự hình thành pha, hằng 
số mạng, kích thước tinh thể qua giản đồ nhiễu xạ tia X và 
quan sát hình thái học, kích thước hạt qua ảnh hiển vi điện 

Đặc trưng I-V và tính chất từ của các hạt nano Y3Fe5-xSnxO12 
chế tạo bằng phương pháp sol-gel

Trần Thị Mai Phượng, Đào Thị Thủy Nguyệt*, Nguyễn Phúc Dương, Lương Ngọc Anh

Viện Đào tạo quốc tế về Khoa học vật liệu (ITIMS), 
Trường Đại học Bách khoa Hà Nội

Ngày nhận bài 26/2/2019; ngày chuyển phản biện 1/3/2019; ngày nhận phản biện 1/4/2019; ngày chấp nhận đăng 5/4/2019

Tóm tắt:

Bài báo trình bày kết quả nghiên cứu ảnh hưởng của điều kiện chế tạo lên sự hình thành pha, một số tính chất từ và 
đặc trưng I-V của các hạt ytrium sắt ganet pha tạp Sn không hợp thức Y3Fe5-xSnxO12 (x=0,02; 0,04; 0,06; 0,08; 0,1). 
Các mẫu hạt Y3Fe5-xSnxO12 được chế tạo bằng phương pháp sol-gel. Các điều kiện công nghệ như nhiệt độ ủ, thời 
gian ủ và tốc độ gia nhiệt được khảo sát nhằm tìm ra điều kiện tối ưu đối với hệ mẫu. Cấu trúc, kích thước tinh thể 
trung bình, hình dạng và kích thước hạt được phân tích dựa trên giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) và ảnh hiển vi điện 
tử quét (SEM). Tính chất từ của mẫu được khảo sát ở vùng nhiệt độ từ 88 đến 560K trên hệ từ kế mẫu rung VSM. 
Kết quả cho thấy, mômen từ tăng dần, còn nhiệt độ Curie giảm dần khi nồng độ pha tạp tăng. Các đường đặc trưng 
I-V được đo bằng phương pháp hai mũi dò đối với các mẫu ép ở điều kiện có và không có xử lý với khí H2.
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tử quét (SEM). Tính chất từ của các mẫu được khảo sát trên 
hệ từ kế mẫu rung ở nhiệt độ từ 88 đến 560K. Các đường 
đặc trưng I-V của mẫu được khảo sát bằng hệ đo hai mũi dò 
trên các mẫu dạng màng dày, ép từ mẫu hạt nano với áp lực 
2 tấn/cm2 và xử lý ủ nhiệt ở 600°C trong môi trường 15% 
H2/85% Ar trong 2h.

Kết quả và thảo luận

Cấu trúc và hình thái của các mẫu hạt

Các mẫu hạt Y3Fe5-xSnxO12 (x=0,02; 0,04; 0,06; 0,08; 
0,1) được ủ nhiệt ở các nhiệt độ, thời gian và tốc độ gia 
nhiệt khác nhau như chỉ ra trong bảng 1.

Bảng 1. Các điều kiện khảo sát ủ nhiệt của hệ mẫu Y3Fe5-xSnxO12.

Tên hệ x Nhiệt độ ủ Thời gian ủ Tốc độ gia nhiệt

A 0,02-0,1 750-900⁰C 5h và 12h 30°C/phút

B 0,02 900 °C 5h 5°C/phút

C 0-0,1 1.000 °C 5h 5°C/phút

Kết quả khảo sát cho thấy, hệ mẫu A (hình 1a) chưa đơn 
pha, hệ mẫu B vẫn còn một lượng nhỏ pha YFeO3 hình 
thành. Các mẫu hệ C đơn pha từ nồng độ pha tạp x=0,02 
đến x=0,06. Mẫu x=0,08 bắt đầu có sự xuất hiện của pha 
SnO, hàm lượng pha SnO ở mẫu x=0,01 khoảng 2% (hình 
1b). Điều này chứng tỏ nhiệt độ và tốc độ gia nhiệt trong 
quá trình ủ đã ảnh hưởng đến sự hình thành pha và điều kiện 
ủ thích hợp cho hệ mẫu Y3Fe5-xSnxO12 là 1.000°C/5h, tốc độ 
gia nhiệt là 5°C/phút.

Hình 1. Giản đồ nhiễu xạ tia X của hệ mẫu A và B (a), C (b) 
và hình phóng đại giản đồ nhiễu xạ tia X tại đỉnh (420) của hệ 
mẫu C (c).
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Abstract:

This paper presents the effect of fabrication conditions 
on phase formation, magnetic properties and I-V 
characteristics of Sn-doped yttrium iron garnet 
Y3Fe5-xSnxO12 (x=0.02; 0.04; 0.06; 0.08; 0.1). The 
particle samples of Y3Fe5-xSnxO12 were prepared by 
the sol-gel method, and the manufacture conditions 
such as temperature, heating rate and time of heat 
treatment were investigated in order to find out the 
optimal conditions. The phase formation, crystal 
structure, average crystal size, particle shape and size 
were determined by X-ray diffraction (XRD), scanning 
electron microscopy (SEM). Magnetic properties of the 
samples were investigated in the temperature range of 
88 to 560K on VSM. The obtained results showed that 
the magnetic moment of the samples increased with 
higher doping concentrations and the Curie temperature 
decreased. The I-V characteristics of the samples that 
were and were not treated in H2 gas were measured by 
the two-probe method.
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Kết quả phân tích cho thấy, hệ mẫu C có cấu trúc lập 
phương tâm khối, nhóm không gian Ia-3d. So sánh đỉnh 
(420) của các mẫu pha tạp hệ C với mẫu YIG cho thấy, đỉnh 
nhiễu xạ (420) lệch dần về phía góc nhiễu xạ nhỏ (hình 1c). 
Điều này chứng tỏ rằng, hằng số mạng a tăng dần theo hàm 
lượng x pha tạp. Giá trị hằng số mạng a, kích thước tinh thể 
dXRD được xác định từ giản đồ nhiễu xạ tia X kết hợp với 
sử dụng phương pháp phân tích Rietveld trên phần mềm 
FullProf [16-18] đã được chỉ ra trong bảng 2. Hình 2 biểu 
diễn sự thay đổi của giá trị hằng số mạng a theo nồng độ pha 
tạp. Sự thay đổi này được giải thích là do Sn4+ có bán kính 
ion (r=0,69 Å trong phân mạng octahedral) lớn hơn bán 
kính của ion Fe3+ (r=0,645 Å trong phân mạng octahedral) 
nên khi pha tạp vào YIG làm tăng giá trị hằng số mạng của 
mẫu pha tạp. Kích thước tinh thể trung bình của các mẫu 
pha tạp được xác định trong khoảng từ 35-81 nm.
Bảng 2. Các giá trị hằng số mạng a, kích thước tinh thể dXRD xác 
định từ nhiễu xạ tia X, kích thước hạt D xác định từ ảnh SEM 
của hệ mẫu C.

x 0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1

a (Å) 12,357 12,369 12,370 12,373 12,373 12,372

∆a (Å) 6,4.10-4 7,8.10-4 6,6.10-4 7,3.10-4 7,4.10-4 6,4.10-4

dXRD (nm) 35 67 81 68 70 63

D (nm) - 147 123 104 134 134

Hình 2. Mối liên hệ giữa nồng độ pha tạp x và hằng số mạng a 
của hệ C.

Hình 3 là ảnh hiển vi điện tử quét (SEM) của mẫu 
Y3Fe5-xSnxO12 (x=0,02) trong hệ mẫu C. Theo đó, các hạt dạng 
hình cầu có xu hướng kết dính lại với nhau, kích thước hạt 
trung bình D của hệ mẫu C nằm trong khoảng 104-147 nm, như 
chỉ ra trong bảng 2. Như vậy, giá trị D lớn hơn dXRD ở tất cả các 
mẫu, chứng tỏ các tinh thể bị kết dính do nhiệt độ ủ cao, mỗi 
hạt quan sát được trên ảnh SEM gồm 2 hoặc 3 vùng tinh thể 
đồng nhất như tính toán được từ giản đồ nhiễu xạ tia X.

 Momen từ và nhiệt độ Curie của các mẫu hạt

Tính chất từ của các hạt hệ mẫu C được nghiên cứu trên 
các đường cong từ hóa trong vùng nhiệt độ từ 88 đến 560K ở 
từ trường cực đại 10 kOe. Các giá trị mômen từ bão hòa ở 0K 
Ms(0) được xác định bằng cách khớp các giá trị ở vùng nhiệt độ 
thấp (88-200K) theo hàm Bloch Ms(T)=Ms(0)*(1 – B*Tα), trong 
đó B là hằng số Bloch và α là hệ số mũ. Sự thay đổi của mômen 
từ bão hòa Ms(0) theo nồng độ pha tạp được thể hiện trên hình 
4. Theo đó, Ms(0) tăng dần theo x đến x=0,08, chứng tỏ các ion 
Sn4+ đã chiếm vị trí trong phân mạng a, làm giảm từ độ của 
phân mạng này, dẫn đến làm tăng từ độ của cả hệ. Ở mẫu x=0,1, 
giá trị Ms giảm thấp hơn so với mẫu x=0,08 do đóng góp của 
pha không từ SnO như đã quan sát thấy trên giản đồ nhiễu xạ 
tia X. Các giá trị nhiệt độ Curie TC thu được bằng cách lấy giá 
trị cực tiểu của đạo hàm giá trị Ms theo T ở vùng nhiệt độ cao. 
Sự thay đổi của TC theo nồng độ x được chỉ ra trong hình 4. Kết 
quả cho thấy, TC giảm dần khi nồng độ pha tạp tăng, chứng tỏ 
sự có mặt của ion phi từ Sn4+ trong phân mạng của tinh thể YIG 
làm giảm tương tác giữa các ion trong cùng phân mạng và giữa 
các phân mạng.

Hình 4. Sự biến đổi của giá trị mômen từ bão hòa ở 0K và nhiệt 
độ Curie theo nồng độ pha tạp x.

Đặc trưng I-V của các mẫu ép

Các đường đặc trưng I-V được khảo sát bằng phương pháp 
đo hai mũi dò của một số mẫu hệ C (x=0,02; 0,06; 0,08) trong 
điều kiện trước và sau khi xử lý ủ nhiệt ở 600°C trong môi 
trường 15% khí H2 trong 2h được chỉ ra trên hình 5. Kết quả 
cho thấy, các mẫu pha tạp Sn đều có điện trở nhỏ hơn so với 
mẫu YIG chưa pha tạp. Các mẫu pha tạp có đáp ứng của dòng 
điện khi đặt vào điện áp 0-20 V trong khi mẫu YIG hoàn toàn 
không có tín hiệu của dòng điện trong phạm vi điện áp khảo sát Hình 3. Ảnh SEM của mẫu x=0,02
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này. Các mẫu trước khi xử lý trong môi trường khí H2 có độ dẫn 
điện thấp hơn, ở điện áp đặt vào 20 V với dòng điện đạt cực đại 
ở mẫu pha tạp lớn nhất x=0,08 là 0,06 µA. Giá trị này ở mẫu 
sau xử lý H2 đạt 6 µA, lớn gấp 100 lần. Trước và sau khi xử lý 
trong H2, giá trị cường độ dòng điện đều tăng dần theo nồng 
độ pha tạp x nhưng đối với các mẫu sau xử lý, ở nồng độ pha 
tạp cao (x=0,06; 0,08), sự tăng của cường độ dòng điện mạnh 
hơn so với các mẫu pha tạp thấp. Các kết quả này cho thấy 
trong tinh thể các mẫu pha tạp Sn có tồn tại các polaron hình 
thành do điện tử nhảy liên tục từ các ion Fe2+ sang Fe3+ như mô 
hình của Jonker [19]: Fe2+ + Fe3+   Fe3+ + Fe2+ + DE với DE 
là năng lượng kích hoạt. Trong đó, các ion Fe2+ hình thành để 
đảm bảo cân bằng hóa trị khi có mặt các ion Sn4+ trong tinh thể 
YIG [20].

Hình 5. Một số đường đặc trưng I-V của hệ mẫu C ở nhiệt độ 
phòng trong môi trường không khí khi chưa xử lý H2 (a) và khi 
đã xử lý H2 (b).

Kết luận

Các mẫu hạt pherit ganet Y3Fe5-xSnxO12 (x=0,02; 0,04; 0,06; 
0,08; 0,1) đã được chế tạo bằng phương pháp sol-gel. Điều kiện 
tối ưu để xử lý nhiệt các mẫu pha tạp là nhiệt độ ủ 1.000°C 
trong 5h, tốc độ gia nhiệt chậm, 5°C/phút. Các ion Sn4+ tham 
gia vào tinh thể YIG đến nồng độ x=0,08. Ở nồng độ x=0,1 cho 
thấy có sự hình thành pha phụ SnO. Giá trị mômen từ bão hòa 
tăng theo nồng độ pha tạp chứng tỏ các ion Sn4+ tham gia vào vị 
trí phân mạng a trong tinh thể YIG. Sự có mặt của Sn4+ không 
từ tính là nguyên nhân làm giảm nhiệt độ Curie do tương tác 
trong hai phân mạng của ion Fe3+ giảm đi. Các đường đặc trưng 
I-V cho thấy, sự tồn tại của hạt mang điện trong mẫu pha tạp, 
hàm lượng pha tạp càng lớn thì điện trở của mẫu càng giảm.
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