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���������	�
��
��
����������
����� ����  MNMG  
������������	�
���
���  �
�������
������� (MgO)  �����������
�������    

(Nb2O5)  ���	���������������  Ball-milling  �����
!�  24  "��
�
�   �!#
������	��$!�������

�%&�'*
+   1100  O�   ���
������
!��	��"����  3  "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+      

10 O�/����  �!#
���8/�9�:;,+���
����!�6�
���.���������<��� �#
���$�+$ XRD :�
�� ���$!#��

����=>
.#�
*! (JCPDS)  �
���!.  88-0708 �/������.��  �
�������
������, (MN)  
�

�$����#��	!/����� Orthorhombic  ����*�  4.4 

 

 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

�*�  4.4  ����:;,+���
����!�6�
���.���������<��� E�	� MNMG 

  

4.2.2  �������	
���
���   MNMC 

                 ����������	���!�	 
������������	�
���
���  �
�������
$�������,�F���������:�,��F���,

((MgCO3)4Mg(OH)2�5(H2O))  �����������
������� (Nb2O5)  ���	���������������  Ball-

milling  �����
!�  24  "��
�
�   �!#
������	��$!��������%&�'*
+ 1150 O� ���
������
!��	��"�

���  4  "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10 O�/����  �!#
�����8/�9�!��9&���&I��


+��� �#
��!#���%!���8���+�!<�,�������������� (SEM) :�
�� !��9&���%'�$
�����"L��


,+�����!<��#��  
�.������
�&  1- 2 �m  :L6�	+
.����%'�$
�!��9&�$���.#���$#�
�  ����*�  

4.5 
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JCPDS no. 88-0708 (MN)
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�*�  4.5 '�:Q��� SEM .��	��
�������
������, (MNMC) 

 

���������	��	�
��
��
����������
����� ����  MNMC  
������������	�
���
���  �
�������
$�������,�F���������:�,��F���, 

((MgCO3)4Mg(OH)2�5(H2O))  �����������
������� (Nb2O5)  ���	���������������  Ball-

milling  �����
!�  24  "��
�
�   �!#
������	��$!��������%&�'*
+   1150  OC   ���
������
!��	�

�"����  4  "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10 O�/����    �!#
���8/�9�:;,+���
���

�!�6�
���.���������<��� �#
���$�+$ XRD :�
��  ���$!#������=>
.#�
*! (JCPDS)  �
���!.  88-

0708  �/������.���
�������
������, (MN) ���
��$����#��	!/����� Orthorhombic  ����*�  4.6 
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4.3 �����������������������������
����� ���������������������
�

�����! �!��"�#"�!$�%
�&' (MN) ��& ���

�$#�* (PbO)�+��������  SEM

E����
+�����6
�
�,Q%�����$��!��$L� 8/�9�:;,+���
���������.�����%'�$,��

�
��,+.������
+� PMN  ������������.��.�����%'�$  ��6���#
�������	�
���
��� MN

��� PbO  ���	�������������#
������
!�,��� U ���  ���E"#��$�+$������������ Ball-milling

���������
����������
+"����[5] :�
��  ���������.��.�����%'�$.�������+�
,#��������

��
��������V+�+�+����� �!���������	!+,'�&W���6� 
������
��,������+�Y+'�:�������V+�+�+��

�:L��E�#��#���	!+,'�&W������+�%�Y+Z  \���6����8/�9�!��9&����������.��.�����%'�$  �!�

!��9&���&I��
+���.�����	�
��6  QL�
�������+���������������+��  �:L��������!%
�,Q%�����$�E�

������
+�����6  �/��	!�����!�� ���������6

4.3.1 ����������������
�����
����� ���������������������
����
���!

MNMG ��&  PbO �",�-�����&��-
� �+������'-��/ ���

���������.��	�
  MNMG   ���    PbO  ���	������������ �#
��
!�,��� U ��� ,�6��,�

24, 48, 72 �!� 96 "��
�
� 
�������8/�9�!��9&����������.��.�����%'�$ �!�!��9&�

��&I��
+��� ���E"#��$�+$  SEM  :�
�����������.��.�����%'�$	�.��	�

���
��#
�!<�

!�     ��L��� U  �
L�������./6� ,�
!�����  ����\:����%'�$	!/�.�� PbO  
���
��#
!�!������

��<���#"��  �!�
�$
�
�$#�
�
��./6�  �/��
�.�����%'�$������
�&����  3-5 �m, 2-3 �m, 2-3

�m  �!� 1-2 �m ,�
!����� ��
�.�����%'�$.�� MNMG ������
�&���� 1�m, 0.5-1 �m,

0.5-1 �m       �!� 0.5 �m  ,�
!����� ����*�  4.7
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�*�  4.7     '�:Q��� SEM  .��	�
  MNMG ��� PbO  ���	������������ �#
��
!�,���U ���

�.  24 "��
�
�      .. 48  "��
�
�     $. 72 "��
�
�     �. 96 "��
�
�

4.3.2    ����������������
�����
����� ���������������������
����
���!MNMC

��&  PbO �",�-�����&��-
� �+������'-��/ ���

���������.��	�
 MNMC  ���     PbO  ���	������������ �#
��
!�,��� U ��� ,�6��,�

24, 48, 72 �!� 96 "��
�
� 
�������8/�9�!��9&����������.��.�����%'�$ �!�!��9&�

��&I��
+��� ���E"#��$�+$  SEM :�
�����������.��.�����%'�$	�.��	�

���
��#
�!<�

!�    ��L��� U �
L�������./6� ,�
!�����  ����\:����%'�$	!/�.��  PbO  
���
��#
!�!������

��<���#"��  �/��
�.�����%'�$������
�&���� 3-5 �m, 2-3 �m, 1-2 �m  �!� 0.5-1 �m ,�


96 "
.72 "
.

24 "
. 48 "
.
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!����� ��
�.�����%'�$.�� MNMC ������
�&���� 1�m, 0.5-1 �m, 0.5-1 �m �!� 0.1-0.5

�m  ����*�  4.8

       

         

�*�  4.8     '�:Q��� SEM  .��	�
 MNMC ��� PbO   ���	��� ���������  �#
��
!�,���U ���   �.

24  "��
�
�           .. 48  "��
�
�          $. 72 "��
�
�           �.  96  "��
�
�

24 "
.

96 "
.72 "
.

48 "
.
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4.4    ���'����
&����������
�����
��������
���! MN ��&  PbO  �",�-��

���&��-
� �+������'-�� / ���  �+��������  Laser  diffraction

�:L��E�#����Q/�!��9&����������.��.�����%'�$.�����	�
���
���  MN ���

PbO ���	�������������#
������
!�,��� U ��� �!�
����<�'�:�

.�������������#���+��./6�

�/���#E"#��$�+$ Laser diffraction E����,�
���������$�+$ ��

�����$�+$ SEM 	!�����#��

����E�#��<�Q/� �#��!�.��$
�
Q�����
.��.�����%'�$    $���\!���.��.�����%'�$ �!�"�
�

.��.�����%'�$���
������������L�:+��� (range)   �/����#	! �����6

4.4.1      ����������
�����
��������
���! MNMG ��& PbO   �",�-�����&��-
��+������

'-�� / ���

������������	�
 MNMG  ���     PbO   ���	������������ �#
��
!�,��� U ��� ,�6��,�  

24, 48, 72  �!� 96 "��
�
� 
�,�
�������������.��.�����%'�$  ���E"#��$�+$ Laser  

diffraction :�
��  ���������.��.�����%'�$	�.�����	�

���
��#
�!<�!�  �
L�������./6� 

���������#
������
!� 24, 48, 72  �!� 96 "��
�
� 
�.����\!������
�&  4.26 �m , 2.80 �m, 

1.12 �m  �!� 1.05 �m  ,�
!�����  
������������*�E�"�
�  0.10-13.00 �m , 0.04-11.00 �m, 

0.04-4.20 �m  �!� 0.04-4.20 �m  ,�
!�����   ��� ,����  4.1 �!��*� 4.9

,����  4.1  ����.#�
*!���������.�����%'�$.��	�
 PbO ��� MNMG

����������
�����
��������'��
�-��

PbO+MNMG 10%

(�m)

50%

(�m)

90%

(�m)

�	�",�(mean)

(�m)


����(range)

(�m)

&� 24 :�,�%!� 1.25 3.99 7.76 4.26 0.10 -13.00

&� 48 :�,�%!� 0.45 2.05 6.16 2.80 0.04 -11.00

&� 72 :�,�%!� 0.22 0.81 2.21 1.12 0.04 - 4.20

&� 96 :�,�%!� 0.36 0.98 2.10 1.05 0.04 - 4.20
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.

�*�  4.9   ���=�������������.��.�����%'�$.�����	�
���
��� MNMG ��� PbO ���	���

����� �#
������
!�,��� U ��� �#
���$�+$ Laser diffraction

�.  ��  24  "��
�
�     .. ��  48  "��
�
�     $. ��  72  "��
�
�     �. ��  96 "��
�
�

�

�$
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4.4.2 ����������
�����
��������
���! MNMC  ��& PbO  �",�-�����&��-
� �+��

����'-�� / ���

���������.��	�
 MNMC  ���       PbO   ���	������������ �#
��
!�,��� U ��� ,�6�

�,�  24, 48, 72 �!� 96 "��
�
�   
�,�
�������������.��.�����%'�$  ���E"#��$�+$ Laser

diffraction :�
�����������.��.�����%'�$	�.��	�

���
��#
�!<�!�    �
L�������./6�

���������#
������
!� 24, 48, 72  �!� 96 "��
�
� 
�.����\!������
�&  3.59 �m , 2.82 �m,

2.33 �m  �!� 1.11 �m  ,�
!�����  
������������*�E�"�
�  0.06-11.00 �m , 0.04-11.00 �m,

0.04-9.00 �m  �!� 0.04-3.10 �m ��� ,����  4.2 �!��*� 4.10

,����  4.2  ����.#�
*!���������.�����%'�$.��	�
 PbO ��� MNMC

����������
�����
��������'��
�-��

PbO+MNMC 10%

(�m)

50%

(�m)

90%

(�m)

�	�",�(mean)

(�m)


����(range)

(�m)

&� 24 :�,�%!� 1.21 3.72 6.18 3.59 0.06 -11.00

&� 48 :�,�%!� 0.64 1.97 5.85 2.82 0.04 -11.00

&� 72 :�,�%!� 0.58 1.56 5.04 2.33 0.04 – 9.00

&� 96 :�,�%!� 0.57 1.03 1.78 1.11 0.04 - 3.10
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�*�  4.10   ���=�������������.��.�����%'�$.�����	�
���
��� MNMC ��� PbO ���	���

����� �#
������
!�,��� U ��� �#
���$�+$ Laser diffraction

�.  ��  24  "��
�
�     .. ��  48  "��
�
�     $. ��  72  "��
�
�     �. ��  96 "��
�
�

�

�$

.
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4.4.3 
��=�
��
����&�%����=" vibro milling '-
�����
�
�����

���������� vibro milling ��6���#��������!��������,�6�,#� PMNMC �!���#���	!���

��!����6�
���������������
+Y� ball milling �������E�,���� 4.3 :�
���
L�������./6����
+Y�

vibro milling .���.����%'�$���!<�!���!L�~ 3.76 �m �
L��	�������������
!� 1.5 "����
� �/��
�

$��E�!#�$��������������
+Y� ball milling �����
!� 24 "��
�
� ����E�#��<�
����������E"#
+Y�

vibro milling ��6������E�#�������#��<
./6� ��������<,�
���������
+Y� vibro milling ��6���
��Q

�,���
�����#�#���
�� 50 g �
L����������
+Y� ball milling �/����
��Q�,���

����#�
�� 500 g ��L�

,�
.���.���
#���

,���� 4.3 ����.#�
*!���������.�����%'�$.��	�
 PbO ��� MNMC

���
���
+Y� Ball milling �!�
�Y� Vibro milling

�) Ball milling)

����������
�����
���������&��-
�

(:�,�%!�) 10%

(�m)

50%

(�m)

90%

(�m)

�	�",� (mean)

(�m)


����(range)

(�m)

����


�������� SEM

(�m)

24 1.21 3.72 6.18 3.59 0.06 -11.00 1-3

48 0.64 1.97 5.85 2.82 0.04 -11.00 0.5-2

72 0.58 1.56 5.04 2.33 0.04 – 9.00 0.5-2

96 0.57 1.03 1.78 1.11 0.04 - 3.10 0.5-1

.) Vibro milling)

����������
�����
���������

10%

(�m)

50%

(�m)

90%

(�m)

�	�",�(mean)

(�m)


����(range)

(�m)

&� 0.5 :�,�%!� 2.29 4.80 8.40 5.10 0.50 -13.00

&� 1 :�,�%!� 1.64 4.14 6.97 4.21 0.35 -11.00

&� 1.5 :�,�%!� 1.47 3.59 6.31 3.76 0.30 – 11.00
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4.5 �����'����
&
>'����!������!�+
��+�������� Differential  thermal

analysis (DTA)

E����
+�����#E"#��$�+$ DTA �:L��������:;,+���
�����!������!��=������+�./6����

�%&�'*
+��/��U   �!#
���.#�
*!�����#��E"#�������%&�'*
+E�����	��$!���� ��������6�������Q/�

����+�Y+'�:�����!������!��=�E�"�
��%&�'*
+,���U ���.�����	�
���
����������.��.���

��%'�$,�������#
�   �/��	!�����!�����������6

4.5.1 �����'����
&
>'����!������!�+
��
����
���! MNMG    ��&  PbO   

���������	�.�� MNMG  ��� PbO  ���	������������ �#
��
!�,���U ��� ,�6��,�  24, 48, 72 

�!� 96 "��
�
�  
�������,�
����:;,+���
���$
�
�#�� :�
�� 
������!������!�:;,+

���
����*� �!�$��:!�����$
�
�#����*�E�"�
��%&�'*
+���
�&  630 oC Q/� 740 oC ������

���
����������
+"���� [11]  :�
��  ����"�
����
��������q+�+�+�����.�����	�
��+������=� 

PMN ��������6�������E�#��<�Q/�����+�Y+'�:E������+��=� ������	�
���	���������������

E"#�
!���� �/��
�.����!<�!� 
��������������$�!� (�����$�+$ SEM �!� laser diffraction) ��

E"#:!�����E������+��=��#���
�����	�
���	���������������E"#�
!��#���
�� ��������,���

:L6����E,#�$#� $L� Q#�
�:L6�����#�� :!��������E"#E������+��=����#�� ��������
����+��=���#
���,�

E"#:!������#�� ����*� 4.11

4.5.2 �����'����
&
>'����!������!�+
��
����
���! MNMC ��& PbO   

���������	�.��	�
 MNMC  ���  PbO  ���	������������ �#
��
!�,��� U ��� ,�6��,�  24, 

48, 72 �!� 96 "��
�
�  
�������,�
����:;,+���
���$
�
�#�� :�
�� 
������!������!�

:;,+���
����*� �!�$��:!�����$
�
�#����*�E�"�
��%&�'*
+���
�&  620 oC Q/� 750 oC ���

������
����������
+"���� [11]  :�
��  ����"�
����
��������q+�+�+�����.�����	�
��+�����

�=� PMN ��������6�������E�#��<�Q/�����+�Y+'�:E������+��=� ��������,���:L6����E,#�$#� 

$L� Q#�
�:L6�����#�� :!��������E"#E������+��=����#�� ��������
����+��=���#
���,�E"#:!�����

�#�� ����*� 4.12 :�
�� ��������
!���������� 72 �!� 96 "��
�
� 
�:L6����E,#�$#��#���
�� 24 �!� 

48 "��
�
� ����
�� �
L����%'�$���	�

��������������!<� �!��$�!� ��E"#:!�����E������+�
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�=��#���
�� ��������<,�
��,#����8��.#�
*!�����$�+$ XRD �:L��8/�9�:;,+���
�����+��=�E�

"�
��%&�'*
+���
������!������!��=������#�����$�+$ DTA �!���.#���%�����
��,%	!,����

E
xo

E
nd

o

48 hrs

72 hrs

24 hrs

 

 

620 640 660 680 700 720 740 760 780

Temperature (°C)

 

96 hrs

�*�  4.11   ���=����:;,+���
���$
�
�#��.��	�.��	�
 MNMG  ��� PbO  ���	��������

����  �����
!�   24, 48, 72  �!� 96     "��
�
�

600 620 640 660 680 700 720 740 760 780

Temperature (°C)

Ex
o

En
do

 

 

96 hrs

72 hrs

48 hrs

24 hrs

�

�*�  4.12   ���=����:;,+���
���$
�
�#��.��	�.��	�
 MNMC  ��� PbO  ���	��������

���������
!�   24, 48, 72  �!� 96     "��
�
�



4.6 ���'����

4.7 
&
>'����!��������?��
������ PMN

������8/�9�:;,+���
���$
�
�#��.�����	�
���
��� MN ��� PbO  ��
��Q���"�
��%&�'*
+���


������!������!�$
�
�#�� 
�E"#�������%&�'*
+����	��$!�����:L��E�#
������+��V+�+�+������ PMN  ��L� �=�

�:���=����� (perovskite)  ����!L���	��$!�������"�
��%&�'*
+  650 - 750 O�   �����6�������,�
��������	���

����	��$!�����!#
��8/�9�:;,+���
�����+��=�  �!#
$���
&����+
�&�=��:���=�����  �!�������6����

	!�����#����.#���%������
�����L����.����	��$!���������
���
,������,���
��� PMN �!�	!.�����������

.��.�����%'�$,�������+��=� PMN��L��=��:���=�����,����   �����6

4.6.1 
>'����!��������?��
��� PMNMG

�
L��������	�
���
��� MNMG ��� PbO  ���	�����������������
!�  24, 48, 72 �!� 96  "��
�
� 

�#
���$�+$ Ball-milling  �!#
�����	�������
�����	��$!��������%&�'*
+ 650,         700 �!� 750 O�  ���

$!#�����	! DTA �%��%&�'*
+  �	��"���� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/���� �������   �:L��

8/�9�:;,+���
�����+��=�����%&�'*
+����	��$!����,��� U .��	� PMNMG ����,���
������	�
���
��� 

MNMG ��� PbO  ���	���������#
������
!�,��� U���  �!�������6������,�
����:;,+���
�����+��=����

E"#��$�+$ XRD �:L��,�
����:;,+���
����!�6�
���.���������x���  �
L������	!�!#
  ����������������.#�
*!

���
�,�I�� PMN �������/��
#E��=>
.#�
*! JCPDS �����6����$��$
�
�.#
.��:�$�*������#������,�
����  

��$���
&����+
�&�=�    �����+�./6�E����,�
����� ���E"#�;9V�.�� Swartz, S. L. �!� Shrout, T. R. [11,17-

18] ����:L6�I��E����$���
&  $L�

��+
�&.���=��!���������V (wt %)     =             

�
�

�
n

i 1
ip

p

II

100 XI
                        (4.1)

������  Ip   ���$��$
�
�.#
�*��%�.��:�$  X-Ray  .���=��!��

Ii   ���$��$
�
�.#
�*��%�.��:�$  X-Ray  .���=���������"�+����

      i = 1  Q/�  n   �/��  n  =  ����
��=������������
���*�E����,�
�����

	!�����#���������6

���	!�����!��  E�,���� 4.4 ������+
�&�=�,��� U �!��*� 4.14 �����*��������!�6�
���

.���������x���  �����+�./6�E����	�
���
��� MNMG ��� PbO  ���	���������������������
!�  24 "��
�
� 	���



����	��$!��������'�
��!��

��!#
.#��,#� (PMNMG24)  :�
�� ��+
�&�=��:���=�����
���
��#
�*�./6�

�
L��E"#�%&�'*
+�$!��������*�./6�  �
L�����.#�
*! XRD �����#�������������I��.#�
*! JCPDS :�
�� �=��:�

��=���� (����������'��E��$����#��	!/�
������������,�
.��������
� �!�!�$!#�������!L� CaTiO3) .��

PMNMC24 
�:;,+���
����!�6�
���.���������x������$!#����� PMN E��=>
.#�
*!�
���!. 27-1199 �/��
�

�$����#��	!/�����$+
�+� ��������6���:�
��
��=�����������+�./6��#
� ��#���  �=��:��$!���  
�:;,+���
���

�!�6�
���.���������x������$!#����� Pb2Nb2O7  E��=>
.#�
*!�
���!. 40-0828  
��$����#��	!/�����$+
�+�

(cubic)   �=� ZrO2 $��
����+�����
<������������ ZrO2 
�:;,+���
����!�6�
���.���������x������$!#������=>


.#�
*!�
���!. 83-0939 �!��=� PbO $��
����!L��������
��.#�����V+�+�+���:L����+��������E�
� �/��
�:;,+

���
����!�6�
���.���������x������$!#������=>
.#�
*! �
���!.  77-1971 ����*� 4.13

���	!�����!������
���%&�'*
+�$!����
�	!,��:;,+���
�����+��=�.�� PMNMG24 �
L��

�������������+
�&�=��:���=����� :�
�� ��� �%&�'*
+�$!���� 750 O� ������L����.���������%�   ����,%$��
�� ���

�%&�'*
+�$!�������,�����6�
�:!������
��:�������������,%#�E�#
��������V+�+�+�����.�����	�
���
��� MNMG 

��� PbO �!�������=��:���=�������#�����
�����+�Y+'�: �
L�����������%&�'*
+�$!��������*��
��

��������6�����
��Q�.������=����$
�
��
:��Y����
����%&�'*
+���E"#E�����	��$!�������

��+
�&�=�,���U �����+�./6� ����*�  4.14 �!� 4.15

,����  4.4   ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMG24   �!��	�������$!�����#
���L����. ,��� U ���

��@,
�$����������$#�* B��!���?� (  % )


��F�H!�

 (O�)

��������

����:- (:�,�

%!�)


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�

(O�/���")

Perovs

kite1

Pyro

chlore1

ZrO2
1 PbO1 Perovs

kite2

650 2 10 48.77 18.02 1.67 31.54 73.02

700 2 10 66.70 12.50 2.37 18.43 84.22

750 2 10 67.67 18.27 1.52 12.54 78.74

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1
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  �.  PMN (JCPDS no. 27-1199)                .. �:��$!� (JCPDS file no. 37-71)

  $. �:��$!� (JCPDS file no. 40-0828) �.  ZrO2  (JCODS file no. 83-0939)
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������
!��	��"����  2  "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
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= PbO,  P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase �!� 
 = ZrO2)

�*� 4.15     ����$
�
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:��Y����
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��%&�'*
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�&�=�,��� U �!��*� 4.16  �����*��������!�6�
���.���������x���

�����+�./6�E����	�
���
��� MNMG ��� PbO  ���	���������������������
!�  48 "��
�
�  	�������	��$!����

����'�
��!��

��!#
.#��,#� (PMNMG48)  :�
�� :�
�� ��+
�&�=��:���=�����
���
��#




�*�./6��
L��E"#�%&�'*
+�$!��������*�./6� ��������6���:�
��
��=�����������+�./6��#
� ��#���  �=��:

��$!���  �=� ZrO2 �!��=� PbO  :�
��
���+
�&�#���
�� PMNMG24  $��
����+����������������E�#.���!�

!�  ���	!E�#
�:!�����:L6�	+
����*��
L��������������� 24 "��
�
� $
�
��
��QE�����.#�����V+�+�+���/�
���
��

 ����
���%&�'*
+�$!����
�	!,��:;,+���
�����+��=�.�� PMNMG48  �
L���������������+
�&

�=��:���=����� :�
�� ��� �%&�'*
+�$!���� 750 O� ������L����.���������%�   ����,%$��
�� ����%&�'*
+�$!�������

,�����6�
�:!������
��:�������������,%#�E�#
��������V+�+�+�����.�����	�
���
��� MNMG ��� PbO �!������

�=��:���=�������#�����
�����+�Y+'�: �
L�����������%&�'*
+�$!��������*��
��  �!���
��Q�.������=����

$
�
��
:��Y����
����%&�'*
+���E"#E�����	��$!���� ��� ��+
�&�=�,��� U �����+�./6� ����*�  4.17

,����  4.5   ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMG48  �!��	�������$!�����#
���L����.,��� U ���

��@,
�$����������$#�* B��!���?� (  % )


��F�H!�
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��������

����:- (:�,�

%!�)


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�

(O�/���")

Perovs

kite1

Pyro

chlore1

ZrO2
1 PbO1 Perovs

kite2

650 2 10 66.36 12.87 1.62 19.15 83.75

700 2 10 81.82 10.33 2.12 5.73 88.79

750 2 10 86.12 5.53 1.95 6.40 93.95

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1
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�&�=�,��� U �!��*� 4.18  �����*����

����!�6�
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���
��� MNMG ��� PbO  ���	����������������

�����
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� 	�������	��$!��������'�
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�*�./6��
L��E"#�%&�'*
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+  �!��=�  PbO  
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�:!������
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�

�������V+�+�+�����.�����	�
���
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�

����+�Y+'�: �
L�����������%&�'*
+�$!��������*��
�� 

�!���
��Q�.������=����$
�
��
:��Y����
����%&�'*
+���E"#E�����	��$!���� 

��� ��+
�&�=�,��� U �����+�./6� ����*�  4.19 

 

,����  4.6  ����������+
�&�=��:���=�����E�	�PMNMG72   �!��	�������$!�����#
�

��L����.,��� U ��� 

 

��@,
�$����������$#�* B��!���?� (  % ) 


��F�H!� 
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��������

����:- 

(:�,�%!�) 


�'�������I�/��
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�
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(O�/���") 

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 PbO1 Perovs 

kite2 

650 2 10 66.03 17.31 2.38 14.28 79.23 

700 2 10 88.84 8.34 2.82 - 91.41 

750 2 10 91.76 6.06 2.18 - 93.80 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 
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�
�  �!���,�����./6�/!�.��

�%&�'*
+  10   OC/����  (� = PbO,  P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase �!� 
 = ZrO2) 
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���	!�����!��  E�,���� 4.6 ������+
�&�=�,��� U �!��*� 4.20  �����*����

����!�6�
���.���������x���  �����+�./6�E����	�
���
��� MNMG ��� PbO  ���	����������������

�����
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�
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.#��,#� (PMNMG96)   :�
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+�$!��������*�./6�  ��������6���:�
��
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�=�����������+�./6��#
� ��#���  �=��:��$!���  �=�  ZrO2  �/��:��%��%&�'*
+  �!��=� PbO  :�

�\:������%&�'*
+ 650 O� 

���	!�����!������
���%&�'*
+�$!����
�	!,��:;,+���
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�� ����%&�'*
+�$!�������,�����6�
�:!������
��:�������������,%#�E�#
�

�������V+�+�+�����.�����	�
���
��� MNMG ��� PbO �!�������=��:���=�������#�����
�

����+�Y+'�: �
L�����������%&�'*
+�$!��������*��
�� 

�!���
��Q�.������=����$
�
��
:��Y����
����%&�'*
+���E"#E�����	��$!���� 

��� ��+
�&�=�,��� U �����+�./6� ����*�  4.21 

 

,���� 4.7    ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMG96   �!��	�������$!�����#
�

��L����.,��� U ��� 
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��F�H!� 
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����:- 
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�'�������I�/��
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�
��F�H!�  

(O�/���") 

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 PbO1 Perovs 

kite2 

650 2 10 73.84 12.12 3.85 10.17 85.89 

700 2 10 87.63 9.85 2.52 - 92.06 

750 2 10 89.65 7.86 2.49 - 91.93 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 
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+  10   O�/����  (� = PbO,  P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase) 
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!��	��"���� 2 "��
�
�   

�!���,�����./6�/!�.���%&�'*
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�� 2 "��
�
�  ��L������ ��������
!��	��"���� 4 "��
�
� 
���+
�& PbO ����
���#

����V+�+�+��
���
����������
!��	��"� 2 "��
�
� ����
������	��"���� 4 "��
�
� �
�������+
���

�.#�����V+�+�+��.�����	�
�:L����+������=��:���=�����  
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,���� 4.8    ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMG  ���	�������	��$!���� 750 O� �	�

�"� 2 �!� 4 "��
�
� ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/����  ��������
!������

,���U  

 

��@,
�$����������$#�*  

�", 750 O� 

B��!���?� 

(%) 

��������

Q����&� 

(:�,�%!�) �������� 

����:-  

(:�,�%!�) 


�'�������I�/ 

���
�
��F�H!� 

 ( OC/���") 

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 PbO1 Perovs 

kite2 

24 2 10 67.67 18.27 1.52 12.54 78.74 

24 4 10 58.97 5.55 1.43 34.04 91.40 

48 2 10 86.12 5.53 1.95 6.40 93.95 

48 4 10 95.21 3.27 1.50 - 96.67 

72 2 10 91.76 6.06 2.18 - 93.80 

72 4 10 96.23 1.22 2.55 - 93.39 

96 2 10 89.65 7.86 2.49 - 91.93 

96 4 10 93.77 4.41 1.80 - 95.50 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 
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�*� 4.22     ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMG �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+ 750  O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
� �!� 4 "��
�
� �!���,�����./6�/!�

.���%&�'*
+  10   O�/����  ���	���������#
������
!�,��� U ��� (� = PbO,  P = 

perovskite phase, * =  pyrochlore phase,  
 = ZrO2) 
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��#������8/�9�	!.�����������.��.�����%'�$,��:;,+���
�����+��=�.�����	�


���
��� MNMG ��� PbO ���	�����������������
!� 24, 48, 72 �!� 96 "��
�
�  ��������������

����%&�'*
+�$!���� 650 O�  �#
������
!��	��"� 2 "��
�
�  ���E"#��,�����./6�!�.���%&�'*
+ 10 
O� /����  �/����#	!�����!�����  ,����   4.8 

:�
�� ���	�
���	����������� 24 "��
�
� �	�����%&�'*
+�$!����  650 O� �	��"�

��� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/����  (PMNMG24) 
���+
�&�=��:���=�

�������
�&�#��!� 48.77 �:��$!������
�&�#��!� 18.02   PbO ���
�&�#��!� 31.54  �!� 

ZrO2    ���
�&�#��!�    1.67 % (�������E�,���� 4.9 �!�  �*�  4.23-4.24 ) ����,%��L������

�����
!����E"#E������  24 "��
�
� ���E�#.�����%'�$.�����,�
�����
�$���\!�������  4.26 �m 
�

������.��.�����%'�$��*�E�"�
� 0.10 -13.00 �m  ( ,���� 4.1 ) ���E�#��+�:!�����:L6�	+
�#�� 

:!��������,%#��

�
��:���:��������������,%#�E�#��+��V+�+�+�������=��:���=�������#

�
�*�&� ���E�#
��=��:��$!�����+�./6��*� ����%&�'*
+��6   ��������6���:� �=� PbO �/����+�������

����V+�+�+������
��
�*�&�����#
�  ��
� ZrO2  $��
������+��������!%����
�����
<������������ 

ZrO2  

��
����	�
���	����������� 48 "��
�
� �	�����%&�'*
+�$!���� 650 O�  �	��"���� 

2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/���� (PMNMG48) 
���+
�&�=��:���=�����

���
�&�#��!� 66.35  �:��$!��� ���
�&�#��!� 12.87   PbO ���
�&�#��!� 19.15  �!� 

ZrO2  ���
�&�#��!�  1.62   ����,%��L�����������
!����E"#E������  48 "��
�
� ���E�#.���

��%'�$.�����,�
�����
�$���\!�������  2.80 �m 
�������.��.�����%'�$��*�E�"�
� 0.04 -11.00 

�m      ( ,���� 4.1 ) ���E�#��+�:!�����:L6�	+

��./6� :!��������,%#��

�:+�
./6����E�#

����+�Y+'�:E�����.#�����V+�+�+�����.�����,�6��:L����+������=��:� ��=������*�./6�  ��
��=�

���������<!���+
�&!��
L����������	!.�����,�
����� PMNMG24  ����,%��+�������������

.��.������!�!�"�
�������+
E�#
������+��=��:���=�������#�� 

��
����	�
���	��������������� 72 "��
�
� �	�����%&�'*
+�$!���� 650 O�  �	��"�

��� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10  O�/����  (PMNMG72) 
���+
�&�=��:���=�

�������
�&�#��!� 66.03  �:��$!��� ���
�&�#��!� 17.31   PbO ���
�&�#��!� 14.28  �!� 

ZrO2  ���
�&�#��!� 2.38  �����,
��	!�����#�
L�������������,�
��������	����������� 48 

"��
�
� :�
�� 
���+
�&�=��:���=�����!�!� ��
��:��$!����:+�
./6� ��L�����������
!����

�����  72 "��
�
� ���E�#.�����%'�$.�����,�
�����
�$���\!�������  1.12  �m  ������.��
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.�����%'�$��*�E�"�
� 0.04 – 4.20 �m ( ,���� 4.1 )  �!�
�  ZrO2 ��������
��#
�E���+
�&���


��  ��L������ ZrO2 
��%��!�
��!
$����*� (2678 O�) [24]  
�$
�
�\L���,���������V+�+�+�� �
L��

����������*�E����,�
���������������.
������.#�����V+�+�+��.�����,�6�,#��:L����+������=��:

���=�����   

�!� ���	�
���	����������� 96 "��
�
� �	�����%&�'*
+ 650 O�  �	��"���� 2 "��
�
�  

��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10 O�/����  (PMNMG96) 
���+
�&�=��:���=��������
�&

�#��!� 73.84  �:��$!��� ���
�&�#��!� 12.13   PbO ���
�&�#��!� 10.17  �!� ZrO2 

���
�&�#��!� 3.86 �����,
��	!�����#�
L�������������,�
��������	����������� 72 "��
�
� :�
�� 


���+
�&�=��:���=�����
�� ��
��:��$!���!�!� ��L�����������
!���������  96 "��
�
�  

���E�#.�����%'�$.�����,�
�����
�$���\!�������  1.05 �m ������.��.�����%'�$��*�E�"�
� 

0.04 – 4.20 �m ( ,���� 4.1 ) ����<�
��
�.����!<��
�� ���,�
��������	����������� 72 "��
�
� 

�/�����E�#��+�:!�����:L6�	+

�� :!��������,%#��

�:+�
./6�  :!��������,%#����
��./6���6�������

,�
"�
�������+
����+�Y+'�:�����+��=��:���=����� ��
� ZrO2 �����������
��#
�E���+
�&���


��  ���
�	!,�������+��=� �,��#
�������������!�!������ 1.05 �m  �=� ZrO2 ���
�	!�#��

,��������.
������.#�����V+�+�+���:L����+������=��:���=����� 

 

,���� 4.9    ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMG  ���	�������	��$!���� 650 O� �	�

�"� 2 "��
�
� ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/����   ��������
!������,���U ��� 

��@,
�$����������$#�*�", 650 O� B��!���?�  

(  % ) 

��������

Q����&�  

(:�,�%!�) �����������

�:- (:�,�%!�) 


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�  

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 PbO1 Perovs 

kite2 

24 2 10 48.77 18.02 1.67 31.54 73.02 

48 2 10 66.36 12.87 1.62 19.15 83.75 

72 2 10 66.03 17.31 2.38 14.28 78.83 

96 2 10 73.84 12.13 3.86 10.17 86.45 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 
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�*� 4.23    ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMG �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+ 650  O� �����
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.�� 

�%&�'*
+ 10 O�/����  ���	���������#
������
!�,��� U ��� 

 (� = PbO,  P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase, 
 = ZrO2) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

�*� 4.24     ����$
�
��
:��Y����
����=�,��� U E�	� PMNMG �!��	�������$!�����#
�  

�%&�'*
+�$!���� 650 O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
� �!���,�����./6�/!�.�� 

�%&�'*
+  10   O�/����  ���	�������������#
������
!�,��� U ��� 
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,������#��� ���	�
���
��� MNMG ��� PbO ���	����������� 24, 48, 72 �!� 96

"��
�
� 
��	�����%&�'*
+�$!���� 750 O�  �	��"���� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+       

10   O�/����  �:L��8/�9�	!.�����������.��.�����%'�$���������������%&�'*
+ 650 O�  �/��

��#	!�����!�� �����6 

���	!�����!�� :�
��  ���	�
���	����������� 24 "��
�
� �	�����%&�'*
+�$!

���� 750 O�  �	��"���� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/���� (PMNMG24) 
�

��+
�&�=��:���=��������
�&�#��!� 59.86 �:��$!������
�&�#��!� 9.14   PbO 

���
�&�#��!� 29.16  �!� ZrO2    ���
�&�#��!�   1.84 (�������E�,���� 4.10 �!� �*�  4.25-

4.26) ����,%��L�����������
!����E"#E������  24 "��
�
� ���E�#.�����%'�$.�����,�
�����
�

$���\!�������  4.26 �m 
�������.��.�����%'�$��*�E�"�
� 0.10 -13.00 �m  (,���� 4.1) 

���E�#��+�:!�����:L6�	+
�#��  :!��������,%#��

�
��:���:��������������,%#�E�#��+��V+�+�+��

�����=��:���=�������#�
�*�&� ���E�#
��=��:��$!�����+�./6��*� ����%&�'*
+��6   �,��
L����������

����%&�'*
+ 650 O� :�
��
���+
�&�=��:���=�����
���
����L��������#���:!��������,%#����


���
�� 

���	�
���	����������� 48 "��
�
� �	�����%&�'*
+�$!���� 750 O�  �	��"���� 2 

"��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/����  (PMNMG48) 
���+
�&�=��:���=�����

���
�&�#��!� 86.11  �:��$!��� ���
�&�#��!� 5.53   PbO ���
�&�#��!� 6.40  �!� ZrO2  

���
�&�#��!�  1.96   ����,%��L�����������
!����E"#E������  48 "��
�
� ���E�#.�����%'�$

.�����,�
�����
�$���\!�������  2.80 �m 
�������.��.�����%'�$��*�E�"�
� 0.04 -11.00 �m      

( ,���� 4.1 ) ���E�#��+�:!�����:L6�	+

��./6� :!��������,%#��

�:+�
./6�  ���E�#����+�Y+'�:E�

����.#�����V+�+�+�����.�����,�6��:L����+������=��:���=������*�./6�  ��
��=����������<!�

��+
�&!��
L����������	!.�����,�
����� PMNMG24  ����,%��+�������������.��.������

!�!�"�
�������+
E�#
������+��=��:���=�������#�� �
L��������������%&�'*
+ 650 O� :�
��
�

��+
�&�=��:���=�����
���
����L��������#���:!��������,%#����
���
�� 

��
����	�
���	��������������� 72 "��
�
� �	�����%&�'*
+�$!���� 750 O�  �	��"�

��� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/���� (PMNMG72) 
���+
�&�=��:���=�

�������
�&�#��!� 91.75  �:��$!��� ���
�&�#��!� 6.06   �!� ZrO2  ���
�&�#��!� 2.18     

�����,
��	!�����#�
L�������������,�
��������	����������� 48 "��
�
� :�
�� 
���+
�&�=�           

�:���=������:+�
./6�  ��L�����������
!��������� 72 "��
�
� ���E�#.�����%'�$.�����
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,�
�����
�$���\!������� 1.12  �m  ������.��.�����%'�$��*�E�"�
� 0.04 – 4.20 �m (,���� 4.1) 

���E�#����+�Y+'�:E�����.#�����V+�+�+�����.�����,�6��:L����+������=��:���=������*�./6�  ��
�

�=����������<!���+
�&!��
L����������	!.�����,�
����� PMNMG48  ����,%��+����������

���.��.������!�!�"�
�������+
E�#
������+��=��:���=�������#�� �
L��������������%&�'*
+     

650 O� :�
��
���+
�&�=��:���=�����
���
����L��������#���:!��������,%#����
���
�� 

�!����	�
���	����������� 96 "��
�
� �	�����%&�'*
+ 750 O�  �	��"���� 2 "��
�
�  

��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10  O�/����  (PMNMG96) 
���+
�&�=��:���=��������
�&

�#��!� 89.65 �:��$!��� ���
�&�#��!� 7.86  �!� ZrO2  ���
�&�#��!� 2.49   �����,
��	!���

��#�
L�������������,�
��������	����������� 72 "��
�
� :�
�� 
���+
�&�=��:���=�����!�!�    

��L�����������
!���������  96 "��
�
�  ���E�#.�����%'�$.�����,�
�����
�$���\!������� 1.05 

�m ������.��.�����%'�$��*�E�"�
�  0.04–4.20 �m  (,���� 4.1) ����<�
��
�.����!<��
�� 

���,�
��������	����������� 72 "��
�
� �/�����E�#��+�:!�����:L6�	+

�� :!��������,%#��



�:+�
./6�  �,��!��
���+
�&�=��:���=�����,����
��  ����,%�������+���� ZrO2 �����������
��#
�

E���+
�&���
��  ��������.
������.#�����V+�+�+��.�����,�6�,#���+������=��:���=����� 

 

,���� 4.10  ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMG  ���	�������	��$!���� 750 O� �	�

�"� 2 "��
�
� ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/����   ��������
!������,���U  

��@,
�$����������$#�*�", 750 O� B��!���?�  

(  % ) 

��������

Q����&�  

(:�,�%!�) �����������

�:- (:�,�%!�) 


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�  

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 PbO1 Perovs 

kite2 

24 2 10 67.67 18.27 1.52 12.54 78.74 

48 2 10 86.11 5.53 1.96 6.40 93.95 

72 2 10 91.75 6.06 2.18 - 93.80 

96 2 10 89.64 7.86 2.49 - 91.93 

   F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 
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���	!�����!������!��

���6��
� E����8/�9�	!.�����������.��.���

��%'�$.�����	�
���
��� MNMG ��� PbO  ,��:;,+���
�����+��=�.�� PMNMG  :�
��  

���������.��.�����%'�$.�����	�

�	!,�������+��=�.�� PMNMG  �/�������������./6�

���	!���E�#.�����%'�$�!<�!�  �!�
��������������$�!� ���	!E�#����+�Y+'�:�����+��=��:

���=�����
�
��./6� ������ ���������.��.�����%'�$���	���������#
������
!�  96 "��
�
�  

��E�#��+
�&�=��:���=���������*��%� �����L����.����	��$!�����#
��%&�'*
+  650 O�  �	��"�

��� 2 "��
�
�  ���E"#��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O� /����  �!����������.��.�����%

'�:���	���������#
������
!� 72 "��
�
� ��E�#��+
�&�=��:���=������*��%� �����L����.���

�	��$!�����#
��%&�'*
+ 750 O�  �	��"���� 2 "��
�
�  ���E"#��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O� 

/����  ���� ����E�#��<�
�� �����
!���������,���������E�#��%'�$
����������.��.������

,������ �!�������E�#
������������.��������E"#����
<����/����������6����
�	!,������+�Y+'�:

����.#��V+�+�+��.�����,�6�,#�  �!�:�
��:;,+���
�����+��=�
���
��#
���$!#�����.#�
*!���

��#�����$�+$ DTA $L� ���	�
���	�������������E"#:!�����E������+��=��:���=����,��� 

�
��$
�

�� 
�����+�Y+'�:E������+��=�����*� �
L�������������	�
������#
������
!�����#��

�
�� ����%&�'*
+�$!��������
��� 
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�*� 4.26     ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMG �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+ ,�6��,�  750O�  �#
������
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.�� 

�%&�'*
+  10O�/����  ���	���������#
������
!�,��� U ���  

(� = PbO,  P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase,  
 = ZrO2) 

 

4.6.2  
>'����!��������?��
��� PMNMC  

�
L��������	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	�����������������
!�  24, 48, 72 �!� 

96  "��
�
� �#
���$�+$ Ball-milling  �!#
�����	�������
�����	��$!��������%&�'*
+  650,  700  

�!� 750 O�  ���$!#�����	! DTA   �	��"���� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/

����   �:L��8/�9�:;,+���
�����+��=�����%&�'*
+����	��$!����,��� U .��	� PMNMC ����,���


������	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	�����������������
!�  24, 48, 72 �!� 96  "��
�
�  

�!�������6������,�
����:;,+���
�����+��=����E"#��$�+$ XRD �:L��,�
����:;,+���


����!�6�
���.���������x���  �
L������	!�!#
  ����������������.#�
*!���
�,�I�� PMN ���

����/��
#E��=>
.#�
*! JCPDS �����6����$��$
�
�.#
.��:�$�*������#������,�
����  ��

$���
&����+
�&�=�    �����+�./6�E����,�
����� ���E"#�;9V�.�� Swartz, S. L. �!� Shrout, T. 

R. [8, 14-15]  ����:L6�I��E����$���
& ����
��� 4.1  :�
�� 	!�����#����  �����6 
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���	!�����!��  E�,���� 4.11  ������+
�&�=�,��� U �!��*�  4.27  ����

�*��������!�6�
���.���������x��� �����+�./6�E����	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	��������

�������������
!�  24 "��
�
� 	�������	��$!��������'�
��!��

��!#
.#��,#� (PMNMC24)  

:�
�� ��+
�&�=��:���=�����
���
��#
�*�./6��
L��E"#�%&�'*
+�$!��������*�./6�  �
L�����.#�
*! 

XRD �����#�������������I��.#�
*! JCPDS :�
�� �=��:���=����.�� PMNMC24 
�

:;,+���
����!�6�
���.���������x������$!#����� PMN E��=>
.#�
*!�
���!. 27-1199 �/��
�

�$����#��	!/�����$+
�+� ��������6���:�
��
��=�����������+�./6��#
� ��#���  �=��:��$!���  
�

:;,+���
����!�6�
���.���������x������$!#����� Pb2Nb2O7  E��=>
.#�
*!�
���!. 40-0828  
�

�$����#��	!/�����$+
�+� (cubic)   �=� ZrO2 $��
����+�����
<������������ ZrO2 
�:;,+���
���

�!�6�
���.���������x������$!#������=>
.#�
*!�
���!. 83-0939 �!��=� PbO $��
����!L����

�������V+�+�+������
��
�*�&�  
�:;,+���
����!�6�
���.���������x������$!#������=>
.#�
*!

�
���!.  77-1971  

���	!�����!������
���%&�'*
+�$!����
�	!,��:;,+���
�����+��=�.�� 

PMNMC24  �
L���������������+
�&�=��:���=����� :�
�� ��� �%&�'*
+�$!���� 750 O� ����

��L����.���������%�   ����,%$��
�� ����%&�'*
+�$!�������,�����6�
�:!������
��:�������������,%#�E�#
�

�������V+�+�+�����.�����	�
���
��� MNMC ��� PbO �!�������=��:���=�������#�����
�

����+�Y+'�: �
L�����������%&�'*
+�$!��������*��
�� 

��������6�����
��Q�.������=����$
�
��
:��Y����
����%&�'*
+���E"#E�����	�

�$!���� ��� ��+
�&�=�,��� U �����+�./6� ����*�  4.28 
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,����  4.11  ������+
�&�=��:���=�����E�	�  PMNMC24  �!��	�������$!�����#
�

��L����.  ,��� U ��� 

 

��@,
�$����������$#�* B��!���?� (  % ) 


��F�H!� 

 (O�) 

��������

����:- 

(:�,�%!�) 


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�  

(O�/���") 

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 PbO1 Perovs 

kite2 

650 2 10 83.17 8.01 2.13 6.69 91.22 

700 2 10 98.04 0.55 1.41 - 99.44 

750 2 10 98.25 0 1.75 - 100.00 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

�*� 4.27    ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMC24  �!��	�������$!����

�#
��%&�'*
+   650, 700 �!� 750  O�  �����
!��	��"����  2  "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.��

�%&�'*
+  10   O�/����  (� = PbO,  P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase �!� 
 = ZrO2) 
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�*� 4.28    ����$
�
��
:��Y����
�����+
�&�=�,��� U E�	� PMNMC24 �!��	�������$!����

�#
��%&�'*
+  650 , 700  �!� 750 O� �#
������
!��	��"���� 2 "��
�
� 

 �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10 O�/���� 

 

���	!�����!��  E�,���� 4.12  ������+
�&�=�,��� U �!��*�  4.29 ����

�*��������!�6�
���.���������x���  �����+�./6�E����	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	��������

�������������
!�  48 "��
�
� 	�������	��$!��������'�
��!��

��!#
.#��,#� (PMNMC48)  

:�
�� :�
�� ��+
�&�=��:���=�����
���
��#
�*�./6��
L��E"#�%&�'*
+�$!��������*�./6�  

��������6���:�
��
��=�����������+�./6��#
� ��#���  �=��:��$!���  �!��=� ZrO2  �,��
�:�
��
� 

PbO $��
��.�������!<�!����E�#:!�����:L6�	+

�� ������+
E�#
��������V+�+�+�����
� 

���	!�����!������
���%&�'*
+�$!����
�	!,��:;,+���
�����+��=�.�� 

PMNMC48  �
L���������������+
�&�=��:���=����� :�
�� ��� �%&�'*
+�$!���� 750 O� ����

��L����.���������%�   ����,%$��
�� ����%&�'*
+�$!�������,�����6�
�:!������
��:�������������,%#�E�#
�

�������V+�+�+�����.�����	�
���
��� MNMC ��� PbO �!�������=��:���=�������#�����
�

����+�Y+'�: �
L�����������%&�'*
+�$!��������*��
�� 

 �!���
��Q�.������=����$
�
��
:��Y����
����%&�'*
+���E"#E�����	��$!���� 

��� ��+
�&�=�,��� U �����+�./6� ����*�  4.30 
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,����  4.12  ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMC48  �!��	�������$!�����#
� 

��L����.,��� U ��� 

 

��@,
�$����������$#�* B��!���?� (  % ) 


��F�H!� 

 (O�) 

��������

����:- 

(:�,�%!�) 


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�  

(O�/���") 

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 Perovs 

kite2 

650 2 10 85.13 12.24 2.63 87.43 

700 2 10 94.56 3.88 1.56 96.06 

750 2 10 95.21 2.73 2.06 97.21 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

�*� 4.29     ����$
�
��
:��Y����
�����+
�&�=�,��� U E�	� PMNMC48 �!��	�������$!

�����#
��%&�'*
+  650, 700  �!� 750  O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
�  

 �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/���� 
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�*�  4.30    ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMC48 �!��	�������$!����

�#
� �%&�'*
+  650, 700 �!� 750  O�  �����
!��	��"���� 2  "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.��

�%&�'*
+  10 O�/����  (P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase �!� 
 = ZrO2) 

 

���	!�����!�� E�,���� 4.13 ������+
�&�=�,��� U �!��*� 4.31 �����*����

����!�6�
���.���������x��� �����+�./6�E����	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	����������������

�����
!�  72 "��
�
� 	�������	��$!��������'�
��!��

��!#
.#��,#� (PMNMC72)  :�
�� 

:�
�� ��+
�&�=��:���=�����
���
��#
�*�./6��
L��E"#�%&�'*
+�$!��������*�./6�  ��������6���

:�
��
��=�����������+�./6��#
� ��#���  �=��:��$!���  �!��=� ZrO2   

���	!�����!������
���%&�'*
+�$!����
�	!,��:;,+���
�����+��=�.�� 

PMNMC72  �
L���������������+
�&�=��:���=����� :�
�� ��� �%&�'*
+�$!���� 750 O� ����

��L����.���������%�   ����,%$��
�� ����%&�'*
+�$!�������,�����6�
�:!������
��:�������������,%#�E�#
�

�������V+�+�+�����.�����	�
���
��� MNMC ��� PbO �!�������=��:���=�������#�����
�

����+�Y+'�: �
L�����������%&�'*
+�$!��������*��
�� 

  ��
��Q�.������=����$
�
��
:��Y����
����%&�'*
+���E"#E�����	��$!���� ��� 

��+
�&�=�,��� U �����+�./6� ����*�  4.32 
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,���� 4.13 ������+
�&�=��:���=����� PMNMC72 �!��	�������$!�����#
���L����.,��� U 

 

 ��@,
�$����������$#�* B��!���?� (  % ) 


��F�H!� 

 (O�) 

��������

����:- 

(:�,�%!�) 


�'�������I�/���
�


��F�H!�  

(O�/���") 

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 Perovs 

kite2 

650 2 10 84.00 13.44 2.56 86.21 

700 2 10 94.53 3.96 1.51 95.98 

750 2 10 95.95 2.33 1.72 97.63 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

�*� 4.31  ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMC72 �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+ 650, 700 �!� 750 O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  

10   O�/����  (P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase �!� 
 = ZrO2) 
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�*� 4.32     ����$
�
��
:��Y����
�����+
�&�=�,��� U E�	� PMNMC72 �!��	�������$!

�����#
��%&�'*
+  650, 700 �!� 750 O� �����
!��	��"���� 2 "��
�
�   

�!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/��� 

 

���	!�����!��  E�,���� 4.14 ������+
�&�=�,��� U �!��*�  4.33  ����

�*��������!�6�
���.���������x��� �����+�./6�E����	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	��������

�������������
!�  96 "��
�
� 	�������	��$!��������'�
��!��

��!#
.#��,#� (PMNMC96)  

:�
�� :�
�� ��+
�&�=��:���=������*��%�����%&�'*
+�$!���� 700 O�  ��������6���:�
��
�

�=�����������+�./6��#
� ��#���  �=��:��$!���  �!��=� ZrO2  

���	!�����!������
���%&�'*
+�$!����
�	!,��:;,+���
�����+��=�.�� 

PMNMC96 �/����
��Q�.������=����$
�
��
:��Y����
����%&�'*
+���E"#E�����	��$!���� 

��� ��+
�&�=�,��� U �����+�./6� ����*�  4.34 

���	!�����!�������+�./6�����E�#��<�
�� �%&�'*
+�$!����
�	!,�������+��=�         

�:���=�����.�� PMNMC96�������%&�'*
+ 700 O� E�#��+
�&�=��:���=������*��%� ���

������
����������
+"���� [5] :�
��  ����+�Y+'�:E������+��V+�+�+�����E��'�
�
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.���.<� Q*����������:!�����������,%#������#���  :!��������,%#���#
����$
�
�#�������#���

�������	�  �!�:!�����:L6�	+
 �/�����������.�����%'�$  ��L������ PMNMC96  ����$�����
�

������	�
���	�������������#
������
!�  96 "��
�
�  ���E�#.�����%'�$�!<�!�
�� ������


+�$��������E"#��$�+$ Laser Diffraction  :�
��
�.�����%'�$�\!���  1.11 �m  
������������*�

E�"�
�  0.04-3.10 �m   �/��
�.����!<��
�����	�
���E"#E��������$����� PMNMC24, 

PMNMC48 �!� PMNMC72   ���.#�
*!E� ,���� 4.2  ���!�!�.��.���E��������6��������

"�
�������+
E�#
������+��=��:���=������������"�
�������+
E�#
������+��=�.���:��$!���

��#���#
�  �
L��
�:!������.#������,%#�����*���#��� ����	�����%&�'*
+ 750 O�  ��
���� 700 O�  

:!����������#����������6�����"�
�������+
E�#
������+��=��:���=�����
���
���:��$!���  

��
���� 650 O�  :!�����
��#����+����
��:�����������,%#�E�#
������+��=��:���=���������*�./6�

��# 

 

,����  4.13     ����������+
�&�=��:���=�����E�	�  PMNMC96  �!��	�������$!����

�#
���L����.,��� U ��� 

 

��@,
�$����������$#�* B��!���?� (  % ) 


��F�H!� 

 (O�) 

��������

����:- 

(:�,�%!�) 


�'�������I�/���
�


��F�H!�  

(O�/���") 

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 Perovs 

kite2 

650 2 10 83.04 13.64 3.32 85.89 

700 2 10 95.58 2.28 2.14 97.67 

750 2 10 95.19 3.44 1.37 96.52 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 
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�*� 4.33    ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMC96 �!��	�������$!����

�#
� �%&�'*
+  650, 700 �!� 750 O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.��

�%&�'*
+  10   O�/����  (  P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase �!� 
 = ZrO2) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

�*� 4.34     ����$
�
��
:��Y����
�����+
�&�=�,��� U E�	� PMNMC96 �!��	�������$!

�����#
��%&�'*
+  650 , 700  �!� 750 O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
�   
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�!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/���� 

���	!�����!������!��

���6��
������
���	!.���%&�'*
+���E"#E�����	��$!����

,��:;,+���
�����+��=�.��	� PMNMC24, PMNMC48, PMNMC72 �!� PMNMC96 :�
�� 

�%&�'*
+�$!����
�	!,�������+��=� ��� PMNMC24, PMNMC48 �!� PMNMC72 
���+
�&

�=��:���=�����./6��
L��E"#�%&�'*
+�$!�����:+�
./6�  �!��*��%�����%&�'*
+  750 O�  ��
� 

PMNMC96 
���+
�&�=��:+�
./6�����%&�'*
+ 650 �!� 700 O� ,�
!�����  �,��!��!�!��
L��

�%&�'*
+�:+�
./6����� 750 O� ���
���+
�&�=��:���=������*��%����  700 O�  ����,%��#�Y+���

�!#
������#���6 ��
��=� ZrO2 ���:��������+����!*������������ ZrO2 �!%����
����
�������� 

�!���+�������������/��
�	!,�������+��=�.�����	�
���	�������������
!���� �����������

.
���������V+�+�+��.�����,�6�,#��:L����+������=��:���=�����  ���E�#
��=��:��$!�����+�./6� 

�!�����8/�9�	!.���%&�'*
+���E"#E�����	��$!����,��:;,+���
�����+��=�.��	� 

PMNMC   �!#
  �/���#������8/�9�	!.�������
!�����	��"�,��:;,+���
�����+��=�.����� 

PMNMC  ����!L����������!������%&�'*
+  700 �!� 750 O�  ���8/�9���������������
������

�	��"����  2  "��
�
�  �!� 3  "��
�
�   ������������	�
���
���  MNMC ��� PbO ���	������

�����������
!�  24 , 48, 72  �!� 96  "��
�
�  
��	��$!���������L����.����!��
   ��#	!�����6 

���	!�����!��  E�,���� 4.15  ������+
�&�=�,��� U �!��*� 4.35 ����

�*��������!�6�
���.���������x��� �����+�./6�E����	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	��������

�������������
!�  24, 48, 72 �!� 96 "��
�
� �/��	�������	��$!��������%&�'*
+  700 O� �	��"�

��� 2 �!� 3 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/����    :�
��  ��� PMNMC24 ��� 

	�������	��"������� 3 "��
�
�  ��
���+
�&�=��:���=�����
���
�� ����	��"���� 2 "��
�
�  

���
���+
�&�=��:���=��������
�&�#�� 98.62  :�
��
��=� ZrO2 ���
�&�#��!� 1.38  

����,%��+�������������.��.��� ���,���� 4.2 :�
��
�.����\!������� 3.59 �m  "�
�������+


E�#
������+��=�         �:���=����   ������L�����%&�'*
+���E"#E�����	�  �!������
���/�����

"�
�E�#�V+�+�+����+������=��:���=�������#���<$L� ����	��"�������./6�  ��
� PMNMC48, 

PMNMC72 �!� PMNMC96 :�
�� ��+
�&�=�!�!��
L���	��"����./6� ����,%�������+�������

������.��.�����%'�$����!<�!�.�����	�
���E"#E��������$����� �/�����Y��
"�,+.�� 

MNMC 
�$
�
�
E�����.#�����V+�+�+����*��!#
 [11] �
L�������./6����E�#.�����%'�$�!<�!� 

:!�����:L6�	+

���������"�
�������+
E�#��+��V+�+�+�������=��:��$!����#
�  :�
��  
�.���

�\!������� 2.82 �m, 2.33 �m �!� 1.11 �m  (���,���� 4.2)   
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,���� 4.15    ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMC  ���	�������	��$!���� 700 O� �	�

�"� 2  �!� 3 "��
�
� ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/����    

 

��@,
�$����������$#�* 

�", 700 (O�) 

B��!���?�  

(%) 

��������Q�

���&� 

(:�,�%!�) ������������:- 

(:�,�%!�) 


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�  

( O#/���") 

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 Perovs 

kite2 

24 2 10 98.04 0.55 1.41 99.44 

24 3 10 98.62 - 1.38 100.00 

48 2 10 94.55 3.87 1.56 96.06 

48 3 10 91.98 6.15 1.87 93.74 

72 2 10 94.53 3.96 1.51 95.98 

72 3 10 94.39 4.59 1.02 95.37 

96 2 10 95.58 2.28 2.13 97.67 

96 3 10 92.89 5.31 1.80 94.59 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 
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�*� 4.35     ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMC �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+  700  O�  �#
������
!��	��"���� 2 �!� 3 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 
O�/���� (P = perovskite phase, * = pyrochlore phase �!� 
 = ZrO2) 
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�!����	!�����!��  E�,���� 4.16  ������+
�&�=�,��� U �!��*� 4.36 ����

�*��������!�6�
���.���������x��� �����+�./6�E����	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	��������

�������������
!�  24, 48, 72 �!� 96 "��
�
� �/��	�������	��$!��������%&�'*
+  750 O� �	��"�

��� 2 �!� 3 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/����    :�
��  ��� PMNMC24, 

PMNMC48  �!� PMNMC72  ���	�������	��"������� 3 "��
�
�  ��
���+
�&�=��:���=�����


���
�� ����	��"���� 2 "��
�
�  ��� PMNNC24  
���+
�&�=��:���=������*��%����
�&

�#�� 98.57  �!�:�
��
��=� ZrO2 ���
�&�#��!� 1.43  ����,%����=��:���=������:+�
./6���6  ���

���8/�9����������
+"���� [5] �!�	!��� DTA  :�
������%&�'*
+���
�& 750 O�  
�������

�V+�+�+��������
���  MNMC ��� PbO �
�*�&�
��./6�  ����	��"����./6�����%&�'*
+����!��
�����

"�
�������+
�����+��=��:���=������#
�   ��
� PMNMC96 :�
�� ��+
�&�=��:���=�����

!�!�   �
L���	��"���� 3 "��
�
�  ����,%�����
�������������.�����%'�$����!<�!�.�����

	�
(,���� 4.2) ���E"#����$����� ����%&�'*
+  750 O� �
L��
�����	��"����./6���"�
�������+
E�#��+�

�=��:��$!����:+�
./6��#
�$!#���������%&�'*
+ 700 O�   
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,���� 4.16   ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMC  ���	�������	��$!���� 750 O� �	�

�"� 2  �!� 3 "��
�
� ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/����  

 

��@,
�$����������$#�* 

�", 750 (O�) 

B��!���?�  

(%) 

��������Q�

���&� 

(:�,�%!�) ������������:- 

(:�,�%!�) 


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�  

( O#/���") 

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 Perovs 

kite2 

24 2 10 98.25 - 1.75 100.00 

24 3 10 98.57 - 1.43 100.00 

48 2 10 95.20 2.74 2.06 97.51 

48 3 10 95.61 3.03 1.36 96.93 

72 2 10 95.95 2.33 1.72 97.63 

72 3 10 95.99 2.22 1.79 97.74 

96 2 10 95.19 3.44 1.37 96.52 

96 3 10 93.59 3.86 2.55 96.04 

F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 

 

���	!�����!���:L��8/�9�	!.�������
!�����	��"�,��:;,+���
�����+��=�.��

���	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	���������������������
!� 24, 48, 72 �!� 96 "��
�
�  

:�
�� �����
!�����	��"�
�	!,��:;,+���
�����+��=� �������%&�'*
+ 700 O�  PMNMC24  
�

��+
�&�=��:���=������*�./6��
L��E"#�����
!��	��"���� 3  "��
�
� �
L��������������	��"�  2 

"��
�
� ��
� PMNMC48, PMNMC72 �!�PMNMC96 
���+
�&!�!��
L���	��"���� 3 "��
�
�  

�!�����%&�'*
+ 750 O�  PMNMC24  PMNMC48  �!�PMNMC72 
���+
�&�=��:���=�����

�*�./6��
L��E"#�����
!��	��"���� 3 "��
�
� �
L��������������	��"�  2 "��
�
� ��
� PMNMC96 
�

��+
�&!�!��
L���	��"���� 3 "��
�
�  
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�*� 4.36     ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMC �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+  750 O�  �����
!��	��"���� 2 �!� 3 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10O�/

����  (P = perovskite phase, * = pyrochlore phase  �!� 
 = ZrO2) 

 

���	!�����!���:L��8/�9�	!.�������
!�����	��"�,��:;,+���
�����+��=�.��

���	�
���
��� MNMC ��� PbO  ���	���������������������
!� 24, 48, 72 �!� 96 "��
�
�  

:�
�� �����
!�����	��"�
�	!,��:;,+���
�����+��=� �������%&�'*
+ 700 O�  PMNMC24  
�

��+
�&�=��:���=������*�./6��
L��E"#�����
!��	��"���� 3  "��
�
� �
L��������������	��"�  2 

"��
�
� ��
� PMNMC48, PMNMC72 �!�PMNMC96 
���+
�&!�!��
L���	��"���� 3 "��
�
�  

�
L���������� ����	��"� 2 "��
�
�   �!�����%&�'*
+ 750 O�  PMNMC24, PMNMC48  �!�

PMNMC72 
���+
�&�=��:���=������*�./6��
L��E"#�����
!��	��"���� 3 "��
�
� �
L����������
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����	��"�  2 "��
�
� ��
� PMNMC96 
���+
�&!�!��
L���	��"���� 3 "��
�
�  �
L���������� ���

�	��"� 2 "��
�
�    

��#������8/�9�	!.�����������.��.�����%'�$,��:;,+���
�����+��=�.�����

	�
���
��� MNMC ��� PbO ���	�����������������
!� 24, 48, 72 �!� 96 "��
�
�  ���

���������������%&�'*
+�$!���� 650, 700 �!� 750 O�  �#
������
!��	��"� 2 "��
�
�  ���E"#

��,�����./6�!�.���%&�'*
+ 10 O� /����  �/����#	!�����!��  �����6 

:�
�� ���	�
���	����������� 24 "��
�
� �	�����%&�'*
+�$!����  650 O�  �	��"�

��� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10 O�/����(PMNMC24) 
���+
�&�=��:���=�

�������
�&�#��!� 85.17 �:��$!������
�&�#��!� 8.00   PbO ���
�&�#��!� 6.70  �!� 

ZrO2    ���
�&�#��!�  2.13 (�������E�,���� 4.17 �!�  �*�  4.37-4.38) ����,%��L������

�����
!����E"#E������  24 "��
�
� ���E�#.�����%'�$.�����,�
�����
�$���\!�������  3.59 �m 
�

������.��.�����%'�$��*�E�"�
����
�&  0.06 -11.00 �m  (,���� 4.2) ���E�#��+�:!�����

:L6�	+
�#�� ����+�Y+'�:����.#�����V+�+�+���#�� ���E�#
��=�����!���!L�����������V+�+�+�� ��#��� 

PbO  ��
� ZrO2  $��
������+��������!%����
�����
<������������ ZrO2  

���	�
���	����������� 48 "��
�
� �	��$!���������L����.����
���(PMNMC48) 
�

��+
�&�=��:���=��������
�&�#��!� 85.13  �:��$!��� ���
�&�#��!� 12.24 �!� ZrO2  

���
�&�#��!�  2.63   ����,%��L�����������
!����E"#E������  48 "��
�
� ���E�#.�����%'�$

.�����,�
�����
�$���\!�������  2.80 �m 
�������.��.�����%'�$��*�E�"�
�   0.04 -11.00 �m  

(,���� 4.2) ���E�#��+�:!�����:L6�	+

��./6� :!��������,%#��

�:+�
./6� ���E�#����+�Y+'�:E�

����.#�����V+�+�+�����.�����,�6��:L����+������=��:���=������*�./6�  ��
��=����������<!�

��+
�&!��
L�������	!.�����,�
��������	�������������
!�  24  "��
�
� ����\:�� PbO �
�

:�
����+�./6�  �,�:�
�� �=��:��$!����:+�
./6�  ����,%$��
��
������+
�& PbO ����
�:�E����

,�
�������6��#�.#�����V+�+�+���!�������=��:���=����� �!��:��$!����
�  �,������
������+�

����        �:���=�����
�
���
�� �:��$!��� 

��
����	�
���	��������������� 72 "��
�
� �	��$!���������L����.����
���  

(PMNMC72) 
���+
�&�=��:���=��������
�&�#��!� 83.99  �:��$!������
�&�#��!� 

13.44  �!� ZrO2   ���
�&�#��!�   2.56  �����,
��	!�����#�
L�������������,�
��������	��������

��� 48 "��
�
� :�
�� 
���+
�&�=��:���=�����!�!� ��
��:��$!����:+�
./6� ��L������

�����
!���������  72 "��
�
� ���E�#.�����%'�$.�����,�
�����
�$���\!�������  2.33 �m ���
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���.��.�����%'�$��*�E�"�
� 0.04 - 9.00 �m ( ,���� 4.2 ) ����<�
��
�.����!<��
�����

,�
��������	����������� 48 "��
�
� ���E�#��+�:!�����:L6�	+

�� :!��������,%#��

�:+�
./6�  

:!��������,%#����
��./6���6��� ��������"�
�������+
����+�Y+'�:�����+��=��:���=�����

�!#
���
�����������"�
��:+�
����+�Y+'�:�����+��=��:��$!���  �!��������,%��/�� �<$L� ZrO2 

�����������
��#
�E���+
�&���
��  ��L������ ZrO2 
��%��!�
��!
$����*� (2678 O�) [25] 
�$
�


�\L���,���������V+�+�+�� �
L������������*�E����,�
���������������.
������.#�����V+�+�+��.��

���,�6�,#��:L����+������=��:���=�����   

�!����	�
���	����������� 96 "��
�
� �	��$!������� ��L����.����
��� 

(PMNMC96) 
���+
�&�=��:���=��������
�&�#��!� 83.04 �:��$!������
�&�#��!� 

13.64  �!� ZrO2  ���
�&�#��!�    3.33  
�  �����,
��	!�����#�
L�������������,�
��������	������

����� 72 "��
�
� :�
�� 
���+
�&�=��:���=�����!�!�  ��
��:��$!����:+�
./6� ��L������

�����
!���������  96 "��
�
�  ���E�#.�����%'�$.�����,�
�����
�$���\!�������  2.33 �m 

������.��.�����%'�$��*�E�"�
� 0.04 - 3.10 �m ( ,���� 4.2 ) ����<�
��
�.����!<��
�� ���

,�
��������	����������� 72 "��
�
� ���E�#��+�:!�����:L6�	+

�� :!��������,%#��

�:+�
./6�  

:!��������,%#����
��./6���6��� ��������"�
�������+
����+�Y+'�:�����+��=��:���=�����

�!#
���
�����������"�
��:+�
����+�Y+'�:�����+��=��:��$!���  �!��������,%��/�� �<$L� ZrO2 

�����������
��#
�E���+
�&���
��  �
���������.
������.#�����V+�+�+��.�����,�6�,#��:L����+�����

�=��:���=�����   

 ���	!�����!����6��
������
������������.��.�����%'�$,�������+��=��:���=�

����.��	� PMNMC  ����%&�'*
+�$!���� 650 O�  �"���� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.��

�%&�'*
+  10   O�/����  :�
�� ���������.��.�����%'�$
�	!,�������+��=��:���=����� 

������������������E�#��#��+
�&�=��:���=�����
������%� $L� .�����%'�$�\!��� 2.80 �m  
�

������.��.�����%'�$��*�E�"�
�   0.04 -11.00 �m (PMNMC48) 
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Perovskite Pyrochlore PbOZrO

B��!���?�

Pyrochlore,

ZrO
2

��� PbO

(%)

,���� 4.17  ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMC  ���	�������	��$!���� 650 O� �	�

�"� 2 "��
�
� ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/����   ��������
!������,���U ��� 

 

��@,
�$����������$#�*�", 650 O� B��!���?�  

(  % ) 

��������

Q����&�  

(:�,�%!�) �����������

�:- (:�,�%!�) 


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�  

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 PbO1 Perovs 

kite2 

24 2 10 83.17 8.01 2.13 6.69 91.22 

48 2 10 85.13 12.24 2.62 - 87.43 

72 2 10 83.99 13.43 2.56 - 86.21 

96 2 10 83.04 13.64 3.32 - 85.89 

   F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

�*� 4.37     ����$
�
��
:��Y����
����=�,��� U E�	� PMNMC �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+  650  O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/����  

���	���������#
������
!�,��� U ��� 
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�*� 4.38     ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMC �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+  650  O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.�� 

�%&�'*
+  10   O�/����  ���	���������#
������
!�,��� U ��� 

(  P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase  �!� 
 = ZrO2) 

 

���	�
���	����������� 24 "��
�
� �	�����%&�'*
+ 700 O�  �	��"���� 2 "��
�
�  

��,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/����  �����
!���  24 "��
�
� (PMNMC24)  
���+
�&�=�

�:���=��������
�&�#��!� 98.04  �:��$!������
�&�#��!�     0.55 �!� ZrO2 ���
�&�#��

!� 1.41  (�������E�,���� 4.18 �!�  �*�  4.39 - 4.40)  �
L�������������	!���	!�����+�./6�E�	�

���,�
����� PMNMC24 ����%&�'*
+ 650 O� :�
����+
�&.���=��:���=������*��
��   �:��
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$!����#���
��  �!� PbO �
�:��!���!L���*�  ����,%��L�������
!�����%&�'*
+ 700 O� �/���*�./6�  

���E�#��+�:!��������,%#�
��./6� �/���<����,�
"�
����+
����+�Y+'�:�����+��V+�+�+��  

 

��
����	�
���	����������� 48 "��
�
� (PMNMC48)  ���	�
���	����������� 

72 "��
�
� (PMNMC72)  �!����	�
���	����������� 96 "��
�
� (PMNMC96)  :�
�� 
�

��+
�&�=��:���=����E�!# �$������ �/����6��
�
���+
�&�=��:���=����� �#���
�� 

PMNMC24 ����,%��L�����������
!����E"#E������  48, 72 �!� 96 "��
�
� ���E�#.�����%'�$

.�����,�
�����
�.����!<�!�  ���E�#��+�:!�����:L6�	+

��./6� :!��������,%#��

�:+�
./6� ���E�#

����+�Y+'�:E�����.#�����V+�+�+�����.�����,�6��:L����+������=��:���=������*�./6�   E�

.&�����
����<�����,%#�E�#
������+��=����������:��$!����:+�
./6��#
�  ���E�#�����
�.��

��+
�&�=��:���=��������:��$!���
�$��,����
�� PMNMC24  ����%&�'*
+����!��
   �,��
L�������

��� ���,�
��������	�������	��$!��������%&�'*
+ 650 O� :�
�� 
���+
�&   �:���=�����
���
�� 

�:�����#���:!��������,%#�
���
�� 

���	!�����!����6��
������
������������.��.�����%'�$,�������+��=��:

���=�����.��	� PMNMC  ����%&�'*
+�$!���� 700 O�  �"���� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.��

�%&�'*
+  10   O�/����  :�
�� ���������.��.�����%'�$
�	!,�������+��=��:���=����� 

������������������E�#��#��+
�&�=��:���=�����
������%� $L� .�����%'�$�\!�������  3.59 

�m ������.��.�����%'�$��*�E�"�
����
�&  0.06 -11.00 �m (PMNMC24) 
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,���� 4.18    ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMC  ���	�������	��$!���� 700 O� �	�

�"� 2 "��
�
� ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/����   ��������
!������,���U ��� 

 

��@,
�$����������$#�*�", 700 O� B��!���?�  

(  % ) 

��������

Q����&�  

(:�,�%!�) �����������

�:- (:�,�%!�) 


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�  

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 Perovs 

kite2 

24 2 10 98.04 0.55 1.41 99.44 

48 2 10 94.55 3.87 1.56 96.06 

72 2 10 94.53 3.96 1.51 95.98 

96 2 10 95.58 2.28 2.13 97.67 

   F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

�*� 4.39     ����$
�
��
:��Y����
����=�,��� U E�	� PMNMC �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+  700  O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/����  

���	���������#
������
!�,��� U ��� 
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�*� 4.40    ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMC �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+ ,�6��,�  700  O�  �#
������
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.�� 

 �%&�'*
+  10   O�/����  ���	���������#
������
!�,��� U ��� 

(  P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase  �!� 
 = ZrO2) 

 

���	�
���	����������� 24 "��
�
�  ������	��$!��������%&�'*
+ 750 OC  �	��"�

��� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/���� (PMNMC24) 
���+
�&�=��:���=�

�������
�&�#��!� 98.25  �!� ZrO2  ���
�&�#��!�    1.75  (�������E�,���� 4.18 �!� �*�  

4.41  -  4.42) �����,
��	!�����#�
L�������������,�
��������	�������� 24 "��
�
�  �	��$!�������

�%&�'*
+  700 O�  �	��"���� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�����
��� :�
�� 
���+
�&�=��:���=�

����
���
�� ��L��������#���:!��������,%#�����:+�
./6�   

  ��
����	�
���	����������� 48 "��
�
� (PMNMC48)  ���	�
���	����������� 

72 "��
�
� (PMNMC72)  �!����	�
���	����������� 96 "��
�
� (PMNMC96)  :�
�� 
�

��+
�&�=��:���=����E�!# �$������ �/����6��
�
���+
�&�=��:���=����� �#���
�� 

PMNMC24 ����,%��L�����������
!����E"#E������  48, 72 �!� 96 "��
�
� ���E�#.�����%'�$

.�����,�
�����
�.����!<�!�  ���E�#��+�:!�����:L6�	+

��./6� :!��������,%#��

�:+�
./6� ���E�#



 

MRG4580041 

90

����+�Y+'�:E�����.#�����V+�+�+�����.�����,�6��:L����+������=��:���=������*�./6�   E�

.&�����
����<�����,%#�E�#
������+��=����������:��$!����:+�
./6��#
�  ���E�#�����
�.��

��+
�&�=��:���=��������:��$!���
�$��,����
�� PMNMC24  ����%&�'*
+����!��
   �,��
L�������

��� ���,�
��������	�������	��$!��������%&�'*
+ 700 O� :�
�� 
���+
�&   �:���=������*��
�� 

�:�����#���:!��������,%#���L�������%&�'*
+����*��
��  

���	!�����!����6��
������
������������.��.�����%'�$,�������+��=��:

���=�����.��	� PMNMC  ����%&�'*
+�$!���� 750 O�  �"���� 2 "��
�
�  ��,�����./6�/!�.��

�%&�'*
+  10   O�/����  :�
�� ���������.��.�����%'�$
�	!,�������+��=��:���=����� 

������������������E�#��#��+
�&�=��:���=�����
������%� $L� .�����%'�$�\!�������  3.59 

�m ������.��.�����%'�$��*�E�"�
����
�&  0.06 -11.00 �m (PMNMC24) 

 

,���� 4.19  ������+
�&�=��:���=�����E�	� PMNMC  ���	�������	��$!���� 750 O� �	�

�"� 2 "��
�
� ��,�����./6�/!�.���%&�'*
+ 10 O�/����   ��������
!������,���U ��� 

 

��@,
�$����������$#�*�", 700 O� B��!���?�  

(  % ) 

��������

Q����&�  

(:�,�%!�) �����������

�:- (:�,�%!�) 


�'�������I�/��

�
�
��F�H!�  

Perovs 

kite1 

Pyro 

chlore1 

ZrO2
1 Perovs 

kite2 

24 2 10 98.25 - 1.74 100.00 

48 2 10 95.20 2.73 2.06 97.21 

72 2 10 95.94 2.33 1.72 97.63 

96 2 10 95.19 3.44 1.37 96.52 

   F!���F'�   1  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 4.1  �!�  2  �
��Q/� $���
&���E"#�
��� 3.1 
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�*� 4.41   ����$
�
��
:��Y����
����=�,��� U E�	� PMNMC �!��	�������$!�����#
�

�%&�'*
+ 750  O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+  10   O�/����  

���	���������#
������
!�,��� U ��� 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

�*� 4.42    ����:;,+���
����!�6�
���.���������x���E�	� PMNMC �!��	�������$!�����#
�  

�%&�'*
+  750 O�  �����
!��	��"���� 2 "��
�
�  �!���,�����./6�/!�.���%&�'*
+     

 10 O�/����  ���	���������#
������
!�,��� U ���   

(P = perovskite phase, * =  pyrochlore phase  �!� 
 = ZrO2) 
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���	!�����!��.#��,#�  �:L��8/�9�	!.�����������.�����%'�$.�����	�
,��

:;,+���
�����+��=�.����� PMNMC �����L����.����	��$!��������
��� :�
�� ���������

.��.�����%'�$
�	!,��:;,+���
�����+��=�.����� PMNMC ��� ���������.��.���

��%'�$.�����	�
���
��� MNMC ��� PbO ���	�������������#
������
!� 24 "��
�
�  �/��
�

.�����%'�$�\!��� ���� 3.59 �m  
������������*�E�"�
� 0.06 -11.00  �m (PMNMC24) ��6�����

��������������
���
,������,���
��� PMNMC �:L��E�#��#$
�
��+�%�Y+Z�*�����%� 
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4.7 ����������������� �������������
�����
������� PMN

4.7.1 ����������������� ����������������
������� PMNMG

������������	�
���
��� MNMG ��� PbO ���	�����������������
!� 24, 48, 72 

�!� 96 "��
�
� �������	��$!����,�
����!��

��!#
.#��,#� �!#
�����,�
����!��9&���&I��


+��� �!����������.��.�����%'�$�#
���$�+$ SEM �/����#	!�����!�� ����*� 4.43 :�
��

.�����%'�$	� PMNMG 
���
��#
!�!���� PMNMG24, PMNMG48, PMNMG72 �!�

PMNMG96 ,�
!����� ��6��
�
�!��9&���%'�$$���.#���!
 �!�
���������!%�
��� 

(agglomerate) �!�:�
�� 
����������.��.����!%�
��%'�$���
�& 0.5 – 2, 0.2 – 2, 0.1 – 0.8   

�!� 0.1 – 0.5  �m  ,�
!�����

�����6������,�
�������������.��.�����%'�$�#
���$�+$ Laser diffraction ��#

	!���,���� 4.20 �!��*� 4.44 :�
�� PMNMG24, PMNMG48, PMNMG72 �!�PMNMG96   
�

.�����%'�$����\!�����
��#
!�!� ,�
!�����

,����  4.20  ����.#�
*!���������.�����%'�$.��	� PMNMG  �����$�+$ Laser  

Diffraction

����������
�����
��������'��
�-��

10%

(�m)

50%

(�m)

90%

(�m)

�	�",�  (mean)

(�m)


���� (range)

(�m)

����
�����

���SEM

(�m)

PMNMG24 2.03 4.09 5.84 4.04 1.50 -9.00 0.5 – 2

PMNMG48 1.78 3.21 4.49 3.19 1.00 -7.00 0.2 – 2

PMNMG72 0.16 2.18 6.51 2.76 0.04 –13.00 0.1 – 0.8

PMNMG96 0.16 2.08 6.26 2.64 0.04 – 13.00 0.1 – 0.5
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�*� 4.43    '�:Q��� SEM  ����!��9&���&I��
+����!����������.�����%'�$	�   PMNMG

�. PMNMG24 .. PMNMG48 $. PMNMG72 �. PMNMG96

(� ) (� )

(� ) (� )


