
 

 

 

ĐẠI HỌC THÁI NGUYÊN 

TRƯỜNG ĐẠI HỌC SƯ PHẠM 

 

 

 

 

HÀ VÂN ANH 

 

 

 

TỔNG HỢP, NGHIÊN CỨU ĐẶC TRƯNG CẤU TRÚC 

VÀ KHẢO SÁT TÍNH CHẤT QUANG ĐIỆN CỦA PbTiO3  

PHA TẠP MỘT SỐ ION KIM LOẠI CHUYỂN TIẾP 

 

Hóa Vô Cơ 

Mã ngành: 8.44.01.13 

 

 

 

LUẬN VĂN THẠC SĨ HÓA HỌC 

 

 

 

Người hướng dẫn khoa học: TS. Nguyễn Quốc Dũng 

                                   

 

 

THÁI NGUYÊN - 2019 



 

 i 

LỜI CAM ĐOAN 

 

        Tôi xin cam đoan: Đề tài: “Tổng hợp, nghiên cứu đặc trưng cấu trúc 

và khảo sát tính chất quang điện của PbTiO3 pha tạp một số ion kim loại 

chuyển tiếp” là do bản thân tôi thực hiện. Các số liệu, kết quả trong đề tài là 

trung thực. Nếu sai sự thật tôi xin chịu trách nhiệm. 

 

Thái Nguyên, tháng 05 năm 2019 

 Tác giả luận văn 

 

 

 

 

Hà Vân Anh 

 

        

  



 

 ii 

LỜI CẢM ƠN 

 

 Trước tiên, em xin gửi lời cảm ơn chân thành TS. Nguyễn Quốc Dũng và 

PGS. TS. Đặng Đức Dũng là thầy giáo trực tiếp hướng dẫn em hoàn thành luận 

văn này. Cảm ơn các thầy, cô giáo Khoa Hóa học, các thầy cô Phòng Đào tạo, 

các thầy cô trong Ban Giám hiệu trường Đại học Sư phạm - Đại học Thái Nguyên 

đã giảng dạy, tạo điều kiện thuận lợi và giúp đỡ em trong quá trình học tập, 

nghiên cứu, để hoàn thành luận văn khoa học. 

Em xin chân thành cảm ơn các thầy, cô giáo và các cán bộ phòng thí nghiệm 

Hoá lý - Khoa Hóa học, Trường Đại học Sư phạm - Đại học Thái Nguyên và các 

bạn đã giúp đỡ, tạo điều kiện thuận lợi để em hoàn thành luận văn. Em cũng xin 

gửi lời cảm ơn tới Viện Vật lý Kỹ thuật, Trường Đại học Bách khoa Hà Nội đã 

hỗ trợ một số phép phân tích.  

 Mặc dù đã có nhiều cố gắng, song do thời gian có hạn, khả năng nghiên 

cứu của bản thân còn hạn chế, nên kết quả nghiên cứu có thể còn nhiều thiếu sót. 

Em rất mong nhận được sự góp ý, chỉ bảo của các thầy giáo, cô giáo, các bạn 

đồng nghiệp và những người đang quan tâm đến vấn đề đã trình bày trong luận 

văn, để luận văn được hoàn thiện hơn. 

Luận văn được thực hiện dưới sự hỗ trợ của Bộ Khoa học và công nghệ 

thông qua đề tài mã số ĐTĐLCN.29/18.   

            Em xin trân trọng cảm ơn! 

                               Thái Nguyên, tháng 05  năm 2019 

Tác giả 

                                                                                                                                                                                                                                        

 

Hà Vân Anh 

 

 



 

 iii 

MỤC LỤC 

 

LỜI CAM ĐOAN .......................................................................................................... i 

LỜI CẢM ƠN ............................................................................................................... ii 

MỤC LỤC ................................................................................................................... iii 

DANH MỤC CÁC KÍ HIỆU VÀ CHỮ VIẾT TẮT ................................................... iv 

DANH MỤC BẢNG .................................................................................................... v 

DANH MỤC HÌNH ..................................................................................................... vi 

MỞ ĐẦU ...................................................................................................................... 1 

Chương 1. TỔNG QUAN ........................................................................................... 2 

1.1. Lịch sử phát triển và ứng dụng của vật liệu PbTiO3 .............................................. 2 

1.2. Đặc trưng cấu trúc của vật liệu PbTiO3 ................................................................. 3 

1.3. Tính chất cơ bản của vật liệu PbTiO3 .................................................................... 5 

1.3.1. Tính chất sắt điện ................................................................................................ 5 

1.3.2. Tính chất từ của vật liệu PbTiO3 ........................................................................ 6 

1.3.3. Tính chất quang của vật liệu PbTiO3 ................................................................. 6 

1.4. Ứng dụng của vật liệu PbTiO3 ............................................................................... 9 

1.4.1. Chế tạo tụ điện .................................................................................................... 9 

1.4.2. Bộ nhớ sắt điện ................................................................................................. 10 

1.5. Một số phương pháp chế tạo vật liệu PTO .......................................................... 11 

1.5.1. Phương pháp Sol Gel ........................................................................................ 12 

1.5.2. Phương pháp phún xạ sputtering ...................................................................... 15 

1.5.3. Phương pháp epitaxy chùm phân tử (MBE) ..................................................... 16 

1.5.4. Phương pháp lắng đọng bằng xung laser (PLD)............................................... 17 

1.5.5. Phương pháp lắng đọng bằng xung điện tử (PED) ........................................... 19 

1.6. Tình hình nghiên cứu và tổng hợp PTO trong và ngoài nước. ............................ 21 

Chương 2. THỰC NGHIỆM ................................................................................... 25 

2.1. Dụng cụ, thiết bị, hóa chất ................................................................................... 25 

2.1.1. Dụng cụ và thiết bị ............................................................................................ 25 

2.1.2. Hóa chất ............................................................................................................ 25 

2.2.  Phương pháp sol- gel chế tạo vật liệu. ................................................................ 25 

2.3. Các phương pháp nghiên cứu .............................................................................. 26 



 

 iv 

2.3.1. Phương pháp hiển vi điện tử quét (SEM) ......................................................... 26 

2.3.2. Phương pháp phổ Raman .................................................................................. 26 

2.3.3. Phương pháp phổ tán sắc năng lượng tia X (EDX) .......................................... 27 

2.3.4. Phương pháp đo phổ hấp thụ UV-Vis .............................................................. 27 

2.3.5. Phương pháp nhiễu xạ Rơnghen (XRD) ........................................................... 28 

Chương 3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN ............................................................... 29 

3.1. Vật liệu PTO pha tạp Mn ..................................................................................... 29 

3.1.1. Hình thái bề mặt của vật liệu ............................................................................ 29 

3.1.2. Thành phần nguyên tố của vật liệu ................................................................... 30 

3.1.3. Cấu trúc của vật liệu ......................................................................................... 32 

3.1.4. Phổ UV-vis, năng lượng vùng cấm ảnh hưởng đến tính chất quang điện của vật 

liệu............................................................................................................................... 35 

3.2. Vật liệu PTO pha tạp Co ...................................................................................... 40 

3.2.1. Hình thái bề mặt của vật liệu ............................................................................ 40 

3.2.2. Thành phần nguyên tố của vật liệu ................................................................... 42 

3.2.3. Cấu trúc của vật liệu ......................................................................................... 43 

3.2.4. Phổ UV-vis, năng lượng vùng cấm ảnh hưởng đến tính chất quang điện của vật 

liệu............................................................................................................................... 46 

KẾT LUẬN ................................................................................................................ 50 

TÀI LIỆU THAM KHẢO ........................................................................................ 51 

PHỤ LỤC 

 

 

 

  



 

 iv 

DANH MỤC CÁC KÍ HIỆU VÀ CHỮ VIẾT TẮT 

Tên tiếng việt Tên tiếng Anh Viết tắt 

Kính hiển vi lực nguyên tử Atomic Force Microscope AFM 

Bán dẫn oxit kim loại bù 
Complementary Metal 

Oxide Semiconductor  
CMOS  

Bộ nhớ truy cập ngẫu nhiên động 
Dynamic Random Access 

Memory 
DRAM 

Phổ tán sắc năng lượng tia X 
Energy-dispersive X-ray 

spectroscopy 
EDS 

Bộ nhớ truy cập ngẫu nhiên sắt 

điện 

Ferroelectric Random 

Access Memory 
FRAM 

Epitaxy chùm phân tử  Molecular beam epitaxy MBE 

Tụ điện gốm đa lớp 
Multilayer ceramic 

capacitor 
MLC 

Bốc bay dùng xung điện tử Pulsed Electron Deposition PED 

Bốc bay dùng laser xung Pulsed Laser Deposition PLD 

Chì titanat Lead titaneat PTO 

Thiết bị sóng âm bề mặt Surface Acoustic Wave SAW 

Hiển vi điện tử quét bề mặt 
Scanning Electronic 

Microscope 
SEM 

Quang phổ tử ngoại khả kiến 
Ultraviolet Visible 

Spectroscopy 
UV-Vis 

Nhiễu xạ tia X X-ray Diffraction XRD 

 



 

 v 

DANH MỤC BẢNG 

 

Bảng 1.1. Một số ưu, nhược điểm của phương pháp Sol Gel ...................................... 14 

Bảng 3.1. Kích thước hạt của mẫu PTO- xMn ............................................................ 33 

Bảng 3.2. So sánh mode dao động phổ Raman của mẫu nghiên cứu với tính toán 

lý thuyết và thực nghiệm khác .................................................................. 35 

Bảng 3.3. Tính kích thước hạt PTO và PTO pha tạp Co từ XRD theo phương pháp 

Scherrer. .................................................................................................... 44 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 

 vi 

DANH MỤC HÌNH 

 

Hình 1.1. Mô hình cấu trúc Perovskite .......................................................................... 4 

Hình 1.2. Cấu trúc tinh thể của PTO theo nhiệt độ ....................................................... 5 

Hình 1.3. Sơ đồ chuyển mức điện tử trong hấp thụ quang ............................................ 7 

Hình 1.4. Mô hình tái hợp chuyển mức thẳng (EC là năng lượng cực tiểu của vùng 

dẫn, EV là năng lượng cực đại của vùng hóa trị.......................................... 8 

Hình 1.5. Mô hình tái hợp chuyển mức xiên ................................................................. 9 

Hình 1.6. Cấu trúc của (a) bộ nhớ Flash và (b) bộ nhớ FRAM ................................... 10 

Hình 1.7. Phương pháp sol-gel cho phép chế tạo được dải rộng các sản phẩm .......... 12 

Hình 1.8. Sơ đồ mô tả quá trình nhúng kéo ................................................................. 13 

Hình 1.9. Chế tạo màng mỏng bằng phương pháp phún xạ ........................................ 15 

Hình 1.10. Sơ đồ hệ lắng đọng bằng xung laser .......................................................... 17 

Hình 1.11. Các giai đoạn chính của quá trình lắng đọng bằng xung laser .................. 18 

Hình 1.12. Sơ đồ kỹ thuật PED ................................................................................... 20 

Hình 3.1. Ảnh SEM của vật liệu: (a) PTO; (b) PTO+0.5% mol Mn; (c) PTO+1% 

mol Mn; (d) PTO+3% mol Mn; (e) PTO+5% mol Mn; (f) PTO+7% 

mol Mn; (g)PTO+9% mol Mn. ................................................................. 29 

Hình 3.2. Phổ tán sắc năng lượng tia X của (a) PTO; (b) PTO+9% mol Mn .............. 31 

Hình 3.3. (a) Giản đồ nhiễu xạ tia X của PTO như là hàm lượng pha tạp Mn và (b) 

so sánh đỉnh nhiễu xạ (101) và (110) ....................................................... 32 

Hình 3.4. Phổ Raman của PTO và PTO pha tạp Mn với các tỉ lệ khác nhau .............. 34 

Hình 3.5. Phổ UV-Vis của mẫu PTO và mẫu PTO pha tạp Mn với các tỉ lệ khác nhau ... 37 

Hình 3. 6.Cách xác định năng lượng vùng cấm của mẫu PTO và mẫu PTO pha tạp 

Mn với các tỉ lệ khác nhau ........................................................................ 38 

Hình 3.7. Năng lượng vùng cấm của PTO và PTO pha tạp Mn với các tỉ lệ khác 

nhau .......................................................................................................... 39 

Hình 3.8. Ảnh SEM của vật liệu: (a)PTO; (b)PTO+0.5% mol Co; (c)PTO+1% mol 

Co;(d)PTO+3% mol Co; (e)PTO+5% molCo; (f) PTO+7% mol Co; 

(g) PTO+9%mol Co. ................................................................................ 41 



 

 vii 

Hình 3.9. Phổ tán sắc năng lượng tia X của mẫu (a) PTO; (b) PTO+9% mol Co ....... 42 

Hình 3.10. (a) Giản đồ nhiễu xạ tia X của PTO như là hàm của hàm lượng pha tạp 

Co và (b) so sánh đỉnh nhiễu xạ (101) và (110). ...................................... 43 

Hình 3.11. Phổ Raman của PTO và PTO pha tạp Co với các tỉ lệ khác nhau ............. 45 

Hình 3.12. Phổ UV-Vis của PTO và PTO pha tạp Co với các tỉ lệ khác nhau ........... 47 

Hình 3.13. Cách xác định năng lượng vùng cấm của PTO và PTO pha tạp Co với 

các tỉ lệ khác nhau. ................................................................................... 48 

Hình 3.14. Năng lượng vùng cấm của PTO và PTO pha tạp Co với các tỉ lệ 

khác nhau ................................................................................................. 49 

 



 

1 

MỞ ĐẦU 

Gần đây vật liệu dựa trên loại hợp chất vô cơ perovskite đang được tập trung 

nghiên cứu bởi nhiều tính chất đặc biệt như tính chất điện từ, tính chất quang, 

tính nhạy khí v.v. làm cho vật liệu trở nên hữu ích và ứng dụng trên nhiều lĩnh 

vực như xử lý thông tin, làm các vật liệu xúc tác cho pin nhiên liệu, xử lý khí 

thải môi trường cũng như các vật liệu thông minh được ứng dụng trong y sinh. 

Với cấu trúc đặc biệt như trên vật liệu perovskite có nhiều tính chất thú vị. 

Về tính chất điện có thể là điện môi, bán dẫn hoặc kim loại. Về tính chất từ, vật 

liệu này có thể là sắt từ, phản sắt từ, thủy tinh spin hoặc siêu thuận từ. 

Vật liệu mutiferroics sắt điện là vật liệu sở hữu đồng thời cả hai tính chất 

sắt từ và sắt điện trong cùng một vật liêu. Tuy nhiên hai tính chất này thường có 

xu hướng triệt tiêu nhau. Do đó, nhiều nghiên cứu đã và đang tổng hợp vật liệu 

này trong phòng thí nghiệm dựa trên vật liệu sở hữu tính sắt điện mạnh bằng cách 

pha tạp ion hoặc tạo composite với vật liệu sắt từ. PbTiO3 là một trong những 

vật liệu sắt điện mạnh được lựa chọn. Hiện nay vật liệu mutiferroics dựa trên nền 

PbTiO3 chủ yếu được chia thành hai hướng cơ bản. Thứ nhất, thay thế vị trí kim 

loại chuyển tiếp vào vị trí Ti4+ nhằm tạo nên trật tự sắt từ đồng thời tạo nên hiệu 

ứng điện từ trong vật liệu. Thứ hai, tạo vật liệu composite của PbTiO3 có tính sắt 

từ mạnh. Tuy nhiên, hướng nghiên cứu pha tạp kim loại chuyển tiếp còn hạn chế. 

Hơn thế nữa, các nghiên cứu trên vật liệu PbTiO3, chỉ ra rằng vật liệu có khả 

năng ứng dụng trong lĩnh vực quang điện nhờ hiệu ứng điện khối. Các cặp điện 

tử, lỗ trống không tái hợp mà di chuyển theo hai hướng khác nhau trong điện 

trường của vách domain sinh ra hiệu điện thế trên 2 mặt tinh thể. Tuy nhiên độ 

rộng của vùng cấm của vật liệu tương đối lớn (trên 3 eV), dẫn đến hiệu suất ánh 

sáng Mặt Trời thấp. Do đó, sự pha tạp kim loại chuyển tiếp là cần thiết để thu 

hẹp độ rộng vùng cấm. Trong luận văn này chúng tôi nghiên cứu ảnh hưởng của 

pha tạp đến đặc trưng cấu trúc vật liệu PbTiO3 và định hướng nghiên cứu tính 

chất quang cho linh kiện chuyển đổi quang – điện (photovoltaic device). 


