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ABSTRACT 

 

The 0.8PZT-xPZN-(2-x)PNN ceramic samples with composition x=0.05-0.15 

were prepared via a columbite method Effects of calcination and sintering temperature 

on phase formation and properties of powders and ceramics were investigated. The 

0.8PZT-xPZN-(2-x)PNN powders were calcined at temperature ranging 800-1000 oC. 

After that phase formation of the calcined powder was studied by X-ray diffraction 

(XRD) and electron microscopy. The sintering temperature was performed at 

temperature ranging 1200-1300 oC.  Then, the ceramics calcined at  optimum 

condition were sintered at sintering temperature ranging 1200-1300 oC. After that the 
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phase formation, microstructure and MPB of the samples were investigated by X-ray 

diffraction (XRD). The physical properties, dielectric properties and ferroelectric 

properties of the samples were measured. Finally, the samples at highest dielectric 

constant samples were selected to investigate the effects of annealing time on their 

properties. The annealing was performed at 900 oC for various dwell time (1-32h). 

After that the physical properties, dielectric properties and ferroelectric properties of 

the sample were determined.  

 The results showed that the calcination temperature to obtain pure phase 

perovskite was increased with increase PZN content. The optimum calcination 

temperature for the x=0.05 and 0.1 samples was 900 oC. For x= 0.15 sample, the 

optimum calcination temperature was 950 oC. The grain size of the samples for all 

composition increased with increasing calcination temperature. X-ray diffraction 

analysis showed that x=0.05 and 0.15 exhibited pure phase perovskite for the sintering 

temperature range. For x= 0.10, the pure phase perovskite was observed only at 1250 

oC. However, the optimum density was observed at 1250 oC for all compositions. In 

addition, coexisted between tetragonal and rhombodral was observed for all 

conditions. Examination of the dielectric spectra indicated that 0.8PZT-xPZN- 

(2-x)PNN ceramics exhibited high relative permittivity. The highest dielectric 

constant of 49,800 (at 1 kHz) was recorded for the x=0.10 sample. A clear transition 

in Tmax at the tetragonal to cubic phase transition was observed as Tmax increased with 

the amount of PZN. The transformation from the relaxor ferroelectric to the normal 

ferroelectric state displayed a shoulder at the rhombohedral to tetragonal phase 

transition temperature (Trho-tetra) for compositions x =0.05–0.10. The transition 

temperatures were approximately 257 and 265 °C for compositions x=0.05, and 0.10, 
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respectively. However, it is less obvious in compositions x=0.15. In addition, an 

increased amount of PZN was observed to enhance the ferroelectric properties of the 

system. Effects of annealing time on the properties of the .8PZT-xPZN-(2-x)PNN 

ceramics were investigated. The densest ceramics were thermally annealed at 900 οC 

for 8-32 h.  Microstructure ananlysis indicated that the annealing produced an increase 

in grain size. Hardness of the samples was also improved after annealing. This may be 

due to annealing help to reduce some defect such as micro-crack at surface as well as 

enhanced the density of the samples. For x=0.05 and 0.15 samples, annealing 

produced an increase in dielectric constant. The x=0.15 sample exhibited a very high 

dielectric constant > 43,000 when it was annealed for 24 h. The improvement in 

dielectric constant was consistent with the enhancement of densification. However, 

the annealng could not improved the dielectric for the x=0.10 sample. This maybe due 

to the x=0.10 samples were sintered at its optimum condition. The annealing also 

improved the ferroelectric for all samples. High remanent polarization > 40μC/cm2 

were observed for the 24h sample which was annealed for 24h. The enhancement of 

ferroelectric could be related to domain walls in large grains, resulting an easy 

reorientation of domain under electric fields. For longer annealing time, lower ceramic 

density may be a reason for the deterioration of the dielectric and ferroelectric 

properties.  
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                บทคัดยอ 
 
 สารเซรามิกสในระบบ 0.8PZT-xPZN-(0.2-x)PNN เม่ือ x เทากับ0.05 ถึง 0.1 ไดถูกเตรียม
ข้ึนโดยวิธีโคลัมไบต  การวิจัยในคร้ังนี้ เปนการศึกษาผลของอุณหภูมิในการเผาแคลไซด และ 
อุณหภูมิในการเผาผนึกท่ีมีตอ การเกิดเฟสบริสุทธ์ิของเซรามิกสในระบบนี้  โดยสารเซรามิกสใน
ระบบนี้จะใชอุณหภูมิในการแคลไซดท่ี 800- 1000 องศาเซลเซียส  หลังจากนั้นผงตัวอยางท่ีไดจะ
ถูกวิเคราะหเฟสบริสุทธ์ิดวยเทคนิคการเล้ียวเบนของรังสีเอ็กซ  และการถายภาพโดยอิเล็กตรอน
แบบสองกราด  ผงตัวอยางทุกตัวท่ีผานเงื่อนไขการเผาแคลไซดท่ีดีท่ีสุดจะถูกนําไปเผาผนึกท่ี
อุณหภูมิ1200 ถึง 1300 องศาเซลเซียส  จากนั้นเปนการศึกษาการเกิดเฟส โครงสรางจุลภาค และ 
MPB ของสารโดยเทคนิคการเล้ียวเบนของรังสีเอ็กซ  จากนั้นทําการวัดสมบัติทางกายภาพ สมบัติ
ความเปนเฟอรโรอิเล็กตริก และสมบัติไดอิเล็กตริกของสารเม่ือมีการเปล่ียนแปลงอุณหภูมิในการ
เผาผนึก  สุดทายสารตัวอยางท่ีใหคาไดอิเล็กตริกสูงสุดถูกเลือกใหนําศึกษาเพื่อพัฒนาโดยเฉพาะคา 
ไดอิเล็กตริก โดยการอบออนท่ีอุณหภูมิ 900 องศาเซลเซียส โดยทําการเปล่ียนแปลงเวลาในการยืน
อุณหภูมิ  หลังจากนั้นก็ ทําการศึกษาสมบัติเชิงกายภาพ   สมบัติไดอิเล็กตริก  และ  สมบัติ
เฟอรโรอิเล็กตริกของสาร 
 ผลการศึกษาพบวา เม่ือปริมาณของ PZN เพิ่มข้ึนตองใชอุณหภูมิในการเผาแคลไซดเพิ่มข้ึน 
 และอุณหภูมิท่ีดีท่ีสุดในการเผาแคลไซด สําหรับสารเซรามิกสท่ี x เทากับ 0.05 และ 0.1 อยูท่ี 900 
องศาเซลเซียส และสําหรับ สารเซรามิกสที่ x เทากับ 0.15 อยูท่ี 950 องศาเซลเซียส และขนาดของ
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เกรนมีขนาดใหญข้ึนเม่ืออุณหภูมิในการเผาแคลไซดสูงข้ึน ผลของเทคนิคการเล้ียวเบนของรังสี
เอ็กซพบวา ไดเฟสที่บริสุทธ์ิทุกอุณหภูมิในการเผาผนึกของสาร x เทากับ 0.05 และ 0.15 ยกเวนใน
สารตัวอยาง x=0.1 ท่ีใหเฟสบริสุทธ์ิท่ีอุณหภูมิในการเผาผนึกท่ี 1250 องศาเซลเซียส  แตอยางไรก็
ตามผลของคาความหนาแนนสูงสุดของตัวอยางอยูท่ีสารท่ีเผาผนึกท่ี  1250 องศาเซลเซียส  
นอกจากนี้ยังพบวามีการอยูรวมกันของสองเฟสของเตตระโกนอลเฟส และ รอมโบฮีดอลเฟสอีก
ดวย ซ่ึงท้ังหมดสงผลใหสารตัวอยางในระบบ0.8PZT-xPZN-(0.2-x)PNN มีคาไดอิเล็กตริกสูง และ
คาไดอิเล็กตริกสูงท่ีสุดในระบบนี้อยูท่ี x เทากับ 0.1 โดยมีคาเทากับ 49,800 ท่ีความถ่ี 1 กิโลเฮิรต 
อุณหภูมิบริเวณที่เกิดการปล่ียนเฟสจากเตตระโกนอลเปนคิวบิก หรือเปล่ียนจากสภาวะท่ีเปน
เฟอรโรอิเล็กตริกไปเปนพาราอิเล็กตริก  จะมีการเพิ่มข้ึนเม่ือปริมาณ PZN เพิ่มข้ึน  การเปล่ียนเฟส
จากรีแล็กเซอรไปเปนเฟอรโรอิเล็กตริก หรือ การเปล่ียนจากเตตระโกนอลเฟสไปเปนรอมโบฮีดอล
พบในสารตัวอยาง x เทากับ 0.05 และ 0.1ซ่ึงจะพบที่อุณหภูมิท่ี 257 และ 256 องศาเซลเซียส 
ตามลําดับ แตจะพบนอยในสารท่ี x เทากับ 0.15 ซ่ึงการเพ่ิมขึนของปริมาณ PZN ทําใหสมบัติ
เฟอรโรอิเล็กตริกของสารเพิ่มข้ึนดวย ตอไปเปนการศึกษาผลของการยืนอุณหภูมิในการการอบออน
ตอสมบัติทางเซรามิกสของสารตัวอยาง เซรามิกสท่ีมีความหนาแนนสูงสุดจะถูกนํามาทําการอบ
ออนท่ี 900 องศาเซลเซียส ยืนอุณหภูมิ ต้ังแต 8 ถึง 32 ช่ัวโมง  จากการศึกษาโครงสรางเซรามิกสท่ี
ผานการอบออนจะมีขนาดของเกรนเพ่ิมข้ึน และความแข็งของตัวอยางเซรามิกสหลังการอบก็สูงข้ึน
ดวย ท้ังนี้เนื่องจากการอบออนชวยลดจุดบกพรองอยางรอยแตกเล็กๆบนผิวของตัวอยางไดทําใหคา
ความหนาแนนของตัวอยางเพิ่มข้ึนในสารตัวอยางเชน ตัวอยางท่ี x เทากับ 0.05 และ0.15 ซ่ึงสงผล
ทําใหคาคงท่ีไดอิเล็กตริกของสารสูงข้ึนดวย ในสารตัวอยางท่ี x เทากับ 0.15 ใหคาคงท่ีไดอิเล็กตริก
สูงมากกวา 43,000 หลังผานการอบออนเปนเวลา 24 ช่ัวโมง แสดงใหเห็นวาการเพิ่มคาความ
หนาแนนมีผลตอการเพ่ิมข้ึนของคาคงท่ีไดอิเล็กตริกของสาร แตอยางไรก็ตามกระบวนการอบออน
ก็ไมมีผลตอการเพ่ิมข้ึนของสมบัติไดอิเล็กตริกของสารตัวอยางท่ี x เทากับ 0.10 ท้ังนี้อาจจะเกิดจาก
ตัวอยางดังกลาวมีคาสวนประกอบของสารท่ีดีท่ีสุด อยางไรก็ตามการอบออนก็มีผลตอการพัฒนา
สมบัติทางเฟอรโรอิเล็กตริกของสารในทุกสวนประกอบได ซ่ึงจะพบวาตัวอยางท่ีผานการอบออน
เปนเวลา 24 ช่ัวโมง ซ่ึงใหคาโพลาไรเซซ่ันถาวรมากกวา 40 μC/cm2 การเพิ่มข้ึนของโพลาไรเซซ่ัน
ถาวรในสารมีความสัมพันธกับขนาดของเกรนในสาร ในตัวอยางสารท่ีมีเกรนขนาดใหญจะเกิดโพ
ลาไรเซซ่ันไดงายกวาเม่ืออยูภายใตสนามไฟฟาท่ีใหจากภายนอก แตการอบออนท่ียาวนานเกินไปก็
ทําใหความหนาแนนของสารตัวอยางลดลงซ่ึงนี้ก็เปนสาเหตุหนึ่งท่ีทําใหสมบัติอยางไดอิเล็กตริก 
และเฟอรโรอิเล็กตริกของสารลดลง 
 




