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1. MO PAU:

Hién tugng nhiét dién trong chit rin duge Seebeck phat hién 14n
d4u tién vao nam 1826. Ong da phat hién th&y c6 su xuit hién caa
dong dién trong mét mach kin cia hai kim loai khac nhau A va B khi
c6 su chénh léch nhiét d gitta cac tiép diém ctia chiing. Sau dé, Peltier
da chi ra ring c6 mot nhiét lugng toa ra tai tiép diém cta hai kim loai
khac nhau khi c¢6 mdt dong dién chay qua chiing. Vao cudi thé ky
trude, viée nghién cttu tinh chit truyén cta cac vat liéu nhiét dién da
dude quan tdm. Ioffe 14 nha khoa hoc Nga da phat hién tinh chat rat
ly thu caa cac vat liéu Bi,Te,, SbyTe; va BiySe,y va cho thay ching 1a
nhitng vat liéu tét nhit cho tng dung nhiét dién & nhiét d6 phong. Hé
s6 phdm chét (ZT) cha cac vat lidu nay cd don vi & nhiét dd phong. Vao
nhiing nam 1990, hé vat liéu BiyTe; dude nghién ctu mot cach rdong
rdi. D3 ¢6 rat nhiéu nghién citu nhim lam ting dic tinh nhiét dién
cing nhu tinh co hoc cia cic vat liéu nay [1-3]. GAn diy nhat, vat liéu
(B1,Sb),Te; chita lugng du Te ho#c pha tap thém Tel 4 c6 hé s6 pham
chit cao 6 200 K [4]. Mac dii vy, trong cong trinh d6 céc tac gia khéng
nghién ctGu dén loai vat lidu Bi-Sb-Te loai p, thanh phan cu thé cia
chiing khong dude chi ra. Do vay, ching t6i c8 ging tim diéu kién t&i
uu dé ché tao vat liéu (Bi,Sb),Te; ding & nhiét d6 thap loai n ciing nhu
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loai p tit dung dich du Te. Viéc khao sat mét cach c6 hé thong tinh chat
truyén cia hé Bi; ¢Sb, ,Te; duge thuc hién trong bao cao nay. Ching
t61 xac dinh cac théng sé cd ban dé diéu khién cac tinh chit nhiét dién
d dudi nhiét d6 phong, dong thoi ching téi ciing khdo sat anh hudng
cua d6 sach ctia vat liéu dén cac tinh chat nhiét dién cua hé vat liéu
nay [5].

2. THUC NGHIEM:

Don tinh thé Bi, ¢Sby,Tes, duge nudi tid dung dich
Bi, gSbg o Tes g5 du Te (8 = 0,0 - 0,4). Cac vat liéu ban dau Bi, Sb, Te
v6i do sach 99,99% (4N) va 99,9999% (6N) da dude dung dé ché tao
mau. Hdn hop ctia cac vat liéu duge cho vao trong dng thach anh hut
chan khéng dén 1x10° Torr, nung néng chay trong 16 sau d6 dude lam
lanh chAm dén nhiét d6 phong. Céc don tinh thé cta hé 4N duge nudi
bang phuong phap Bridgman védi gradient nhiét dé 1a 25 K/em va tde
dd nudi 1a 40 mm/gid. Céac don tinh thé cha hé 6N dudc nudi bing
phuong phap Gradient Freeze véi gradient nhiét do 1a 40 K/em va téc
dd nudi 1a 1,25 mm/gio.

Cac théng sb cdu tric cia cac miu nay dude xac dinh qua nhiéu
xa tia X (XRD), anh kinh hién vi dién t& va xac dinh thanh phan cta
cac nguyén t& trong mAu (EPMA). Hé s6 Seebeck dugc do bing phuong
phap 6n dinh nhiét trong dai nhiét do tir 4,2 K dén 300 K. Dién trd
suat duge do bang phuong phap bén miii do. Hé s6 Hall dude do 6 tu
truong 0,8 Tesla trong dai nhiét do ti 77 K dén 300 K. D6 dan nhiét
duge do doc theo phudng cia mat phing dé boc tach trong khoang
nhiét d6 ti 5 K dén 300 K bang may do PPMS.

3. KET QUA VA THAO LUAN:

Tur két qua phép do phd nhiéu xa tia X cia tit ca cac mau cho thay
riang cic mau la don pha, khéng tim thay su xudt hién ctia pha la nao
& tat ca cac vi tri cudl va vi tri gifla cia théi don tinh thé (vi tri nay
duge tinh tit diém moc don tinh thé). Riéng & phan trén dinh cla thoi
don tinh thé c6 ton tai moét phan kim loai Te dudc tach ra va chiém chd
¢ d6. Hang s6 mang a va ¢ cia hé vat liéu nay dudc xac dinh bang phép

117



phan tich Rietveld va dugc dua ra trong bang 1 [6]. D6 16n cua cac
hing s6 mang khong phu thudc vao thanh phan cua vat liéu du Te ban
dau, diéu nay khang dinh lugng Te du trong hdp thic khong di vao
trong tinh thé. anh chup kinh hién vi dién ti ciing nhu két qua cua
phép do EPMA déu cho ra cung mét két qua tuong tu rang lugng Te
du déu duge tach ra va nim & phan dinh ca thdi tinh thé.

Bdng 1: Hing s6 mang cua hé vat liéu Bi; gShg oTe3 0,5

Hang s6 Heé 4N Hing s6 Hé 6N
sNCETTR T e s T ad) | el
0.0 4.3661 30.4679 0.00 4.3691 30.472
0.05 4.3665 30.4654 0.10 4.3691 30.477
0.10 4.3667 30.4617 0.20 4.3693 30.478
0.30 4.3700 30.4664 0.259 4.3693 30.478
0.50 4.3698 30.4592 0.276 4.3679 30.482
0.90 43728 30.4435 0.30 4.3697 30.478
_ — — 0.40 4.3690 30.474

Hinh 1 chi ra hé s6 Seebeck a phu thudc vao nhiét do cua hé
Bi, gSbg s Tes o (6N) dugc nudi tit dung dich Bi gSb yTes g4 (6 = 0,0 -
0,4). Tu hinh vé trén ta thiy xu4t hién gia tri kha 16n ctia o d6i véi ban
dan loai p. Ching t6i thu dugc gia tri rat 16n cha o = 500 pV/K tai
nhiét d6 200 K véi mau c6 thanh phan § = 0,259. Tiép tuc tang lugng
du Te & thi ban d&n chuyén ti loai p sang loai n khi 3>  0,276. Véi
ban dan loai n, gia tri caa o dat - 400 pV/K & nhiét d6 200 K véi mau
c6 thanh phan & = 0,30. Su gidm cha a & ving nhiét db cao cho théy
cac mAu la ban dan riéng trong ving do.

Anh hudng cua do sach cua vat liéu ban dau vao tinh chat nhist
dién cing da dugc xem xét. Chung tdi da thu duge hé s6 Seebeck cua
hé 6N cao hdn so v8i d hé 4N. Vung chuyén ti loai p sang loai n trong
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hai hé 4N va 6N cing khac
nhau. D61 véi hé 4N, dau cua
a duong khi 0 < 8 < 0.10.
Thém vao dé, duong o (T)
cua cac mau trong hé 4N la
tuyén tinh va dat gia tri nho,
cd 200 nV/K 6 nhiét d6 300 K
cho ca hai loai ban dan loai n
va p. Su khac nhau cua hé s6
Seebeck gitta hai hé 4N va
6N c6 thé duge giai thich la
do téc dé nudi don tinh thé
cua hé 4N nhanh hon so véi
hé 6N.

Su phu thudc nhiét do
cua dién trd sudt p cua hé
Bi, sSbg s Tes ¢ (6N) duge dua
ra trén hinh 2. Khi thanh
phan Te du tdng, p tang rat
manh va dat gia tri cao nhat
4 gin bién vung chuyén tu
loai p sang loai n (0 = 0,276).
Khi 0 tiép tuc tang thi gia tri
caa p lai giam. D61 v6i mau
khéng pha tap, dién trd suat
tudn theo ham T1,97 trong
dai nhiét tir 120 K dén 300 K.
¢ nhiét do dudi 120 K, su
bién déi ctia p 1a nhd. Déi véi
mau c6 6 = 0,10 thi chung
tudn theo ham T),80 td1 nhiét
d6 170 K. Trong truong hop &

Hinh 2: Logarit ctia dién tré suit phu thuoc vao = 0,40 thi ching lai chi tuan
logarit nhiét do cia hé Bij gSbg yTes ( (6N)

theo ham T,.49 trong dai
nhiét do tu 80 K dén 300 K.
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Hinh 3: Logarit cua do linh dong phu thuéc
vao logarit nhiét do cuia hé Bij gSbg ,Tes o

(6N).
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Hinh 4: Su phu thudc nhiét do ciia nghich
dao hé so dan nhiét do mang cia hé
Bij gSbg 2Te3, (6N)

120

Dau ctia hé s6 Hall la
phu hgp véi két qua cua phép
do hé sd Seebeck «. Néng do
phan ti tai & nhlet do phong
glamtuf3x10 em™ dén 0.8

x 10'? em™ khi ta tang lugng
Te du trong mau. ¢ nhiét do
dudi 200 K, do linh dong Hall
cua tit ca cac mau tudn theo
quy luat ham ma p 7T 7" (xem
hinh 3), 6 d6 gia tri r = 1,30;
1,66; 1,41 va 0,66 tucng Ung
v6i cac mAu ¢6 & = 0,0; 0,20;
0,30 va 0,40. Do vay ching to1
c6 thé két luan rang tan xa
phénén am chiém uu thé
trong dai nhiét d6 tit 77 K dén
200 K cho cac mau c6 § 0.30.
Gia tri r cao ¢ nhiét do cao c6
thé l1a do d6 dén riéng.

Hinh 4 duwa ra nghich
ddo d6 dan nhiét do mang
1/¢; 1a ham cta nhiét do trong
hé Bi; gSby ;e o (6N). Nhiét
dd ma tai d6 x (T) c6 gia tri
nho nhat 13 tang theo St 250
K (6=0,0) dén 300K (5= 0,40).
Ching té1 dd gia thiét rang
I/, (T) = AT 2.BT+C, trong
dé s6 hang dau tién dude md
ta 12 do tan xa electron-
phonon va s6 hang thi hai
duge dua ra boi qua trinh
Umklapp [7]. Duong lam
khép 1a rdt phu hdp cho ca
dai nhiét do trir nhiét &b 16n
hon 200 K ma 6 d6 tan xa
ambipolar chi€ém uu thé trong
ving ban dan riéng.
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Hinh 5: Su phu thuoc nhiét do cia hé s6 ¢6 thé dude giai thich do do
pham chat cua hé Bij gSbq 2Te3 o (6N). linh dong tdng khi nhiét

dé tang.

4. KET LUAN:

Ching téi da thanh céng trong viée ché tao don tinh thé
Bi, gSby 5Tes o loai p dat hé s§ pham chat ZT cao & nhiét do 200
K. Do anh hudng ctia dd sach ctia vat liéu ban dau ciing nhu tim
dude diéu kién t6i uvu trong ché tao mau, hé vat liéu
Bi, gSbgoTesy (6N) c6 hé s6 phdm chat cao hon trong hé
Bi1_88b042Te3_0 (4N)

Lo&i cam on: Cac tac gia cam on Vién Khoa hoc va K§ thuat tién
tién cua Nhat ban da giup chung t61 hoan thanh nghién ciu trén.
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