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Abstract 
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   Utilizing Transition and Rare-Earth Metal Oxide Compounds 
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 The objective of this research is to study the effects of adding dopants such as 

transition and rare-earth metal oxides on densification and microstructure of ferroelectric 

bismuth sodium titanate and lead lanthanum zirconate titanate ceramics. 

 The results on lead lanthanum zirconate titanate showed that addition of 

tungsten caused the ceramics to be highly dense with well-defined grain structure. For 

aluminum and iron, the produced ceramics had high porosity with lower density than the 

ones doped with tungsten. It seems therefore that the donor type dopant like tungsten 

enhanced the densification of ceramics. However, based on optical photographs, it 

seems that the sintering conditions used were still not able to render ceramics 

transparent. Therefore, the sintering process may need to be improved in addition to 

using dopants. 

 For bismuth sodium titanate, addition of acceptor dopants such as iron, copper 

and zinc enabled the use of lower sintering temperature. Addition of other types of 

dopants such as zirconium and dysprosium caused the density to be reduced with 

increasing dopant concentration. Therefore, it seems that for this material system, 

addition of acceptor can improve the sintering process such that high-quality ceramics 

can be produced at lower temperature.  

 

Keywords: lead lanthanum zirconate titanate, bismuth sodium titanate, 

microstructure, dopant, sintering, dielectric 
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 ���N��,*�� 
��',�D�7?�������	��� (ferroelectric materials) ��'���$����,$����	
��
�
���%���� 

&$�@

�&��,3�7������C'��� ��&�
��$���@$� BaTiO3 (&�
���*��"�,)  (Ba,Sr)TiO3 (��$
��
���%� 

�D�7?�������	���) LiNbO3 (DE��&��7) Pb(Zr,Ti)O3 (&�
��*����) (Pb,La)(Zr,Ti)O3 (������?&���+&���7) 

Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 and Pb(Zn1/3Nb2/3)O3 (�,���-7	�����!+	�7) ����&�� �������,���-7���$��
� 

!��
 ����D�7?�������	���������"�
*	*�	��@

�&��"�%�
�������,3�7�+�������2�� ?'��J+�"��'���	
� 

��
��
��*�,�6�-H7!�"'�������
_� 

  �%����*
��',�$
����$	
��@����,���-7��������@$� ���B����!������&�������
�� (heart 

scanner) �"����
��',	
����$����������2��'
��
 (single crystals) I2��������&��2��'
��
����&�����	,� 

�$��������� ?'��J+�"F�
�������2�	
�&����@�!+�&���� (platinum) ��B������'
�� (iridium) I2������ 

?��"����!+� �
�F2����&�'&����"**������2�	
�&�����/������
*�,��,-�6���!�"��&�����
����� 

����	
�!�$��%� �2�	%�����,���-7	�����!+	�7	
���"��*'�
���2����$��
�����
����!+����$ ���$
���� 

������&�I���������
�
�����!�$�����	
�*�	$���*��2��'
��
���� �
���$����
�A
'�
����!&$�$
�����" 

��/�����B����B����������B����&�'&����,���-7�+����&���@$� �����'!**����	,�	�/	�� (hot-isostatic 

pressing) ��������2����,�����/ (vacuum sintering) ��B���������2���*������/���I���� 

(oxygen atmosphere sintering) ����&�� ��B���	
�*��*
�A
����&�
���I�����?'�	��
#� 
�A
���$��
���� 

�"	%����&��	,���������&�
��������2��  

 �
�
�A
��2��	
�+*
$��
��"��	A�6�+������&�
���I������7	
��
�
�����!�$�����B�����&����� 

��B���#���
��',�$��	
��"�%�#����I���&��7 ��&�
��$���@$� ������"������ (Al2O3) I2��#'��
������+* 


$� ��B���&��!���
�I
�����#I'7 (MgO) ��#��������-	
�������� �����F	%�����"������	
�	%���� 

���I���&��7�
�
�����!�$����+�	A7��B�*��������7�I��&7 �������
� �I�����	
��&�
��#'� ��B�*�"#�$�
 

��+�,� (pores) ���$��� 	%�����I������"�������
���3-"	
�?��$�!�� I2��	%���������F�%��I�����@��'�
� 

#�	%�?��#D��B����'#D#'� �������
� ���	
��I������
��+�,�&�%� ���	%������*�&��B��C �@$� ��*�&� 

�@���� ��B���*�&�	��#DDq��
�$�	
�'
�2���
�'�
� 

 �%����*��
��',�D�7?�������	���	
��
������+*
$��
��*�&�	��!��	
�'
���
����%�#����&�@�������" 

��&�'��������+B���q���������
��"	*��*���&����-"�w�*�&�����	
�	��	��� (military flash 

goggle) ��B�
��',�
���%� (memory materials) �B� ��'!��	�����I��7?���&#		���& (lead 
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lanthanum zirconate tinate) ��B� (Pb, La) (Zr, Ti) O3 I2������-
�
����	
��
#����!��	�������$�
�� 

���&$����	
��"	%����
��',��'�I��7?���&#		���&��B� Pb(Zr,Ti)O3 �
�6�+?��$�����B�?��$�!�� 

�������
� �����-���+�	A7�"�
$��!��	����!�"&"���
 ��B��I��7?���
��!�"#		���
�� �
��&$� 

��*�&����
��', I2�������-'����$�
�����F���*�������"����*���3-"������	
��"���#��@�#'� 

 ��$��#���&�� ������&�I�����	
��
�
�����!�$��������"	����
���3-"?��$�����B�?��$�!�� 

���� ����
����%���'������&�
��'��	
�#'���$�
��!��
�B� &�����/���,���-7	
��
�����$������!+�!�" 

���#�$����"����*���	
��"�%�#����*�@����"'�*�,&������� �������
� 
��',	
������F	%����?��$� 

�� #'����F���%���'�
�����������$���"'�*�����
$� 0.5 �������&� I2��F������"�%�
��',#��@��+B����� 

����� ��"�����J���"��B� smart windows ����"	%�#'��%�*����B������
��',���$��
��
��*�&�	
�����" 

'������ 
�A
	
�����"�����F+�5��������&
��',�I�����	
��
��+�,�&�%� �
�����!�$���� ����"	��� �
 

���3-" ?��$�!����B�?��$��� !�"�
�
�����&��	
����&�������%�#��@�#'� �2��
�
���%�������$������ 

!�"��� /2�3�@��'��������B�!�"���������&�������B��B��C ������B����!���
�I
�����#I'7 

!�"!�� 	�������#I'7&$����!�$�&�
���
��',�I��������$��
���$���"��
�' +����	������	%��
�� 

������F2��� #�	
���
��
���� �2�������B���	
��
�/2�3��+B���%����@���*
��',�D�7?�������	����B��C�@$� 
��', 

	
�#�$�
&"���
���� ���7��"��* ����&�� �+B��	
��"�����F�@��	�?�?��
	
���
��
������*
��', ���$��
� ��$�� 

�����B�#'�   

 

1.2 �
�1/$��
��� 

1.2.1  �+B��/2�3�����&�
������D�7?�������	����@$� PLZT !�" BNT  

1.2.2  �+B��/2�3����3-"	�����6�+!�"���7��"��*	�����
�����	
��&�
��#'�  

1.2.3  �+B��/2�3�F2��N����	
��"	%����������I������D�7?�������	���	
��
��+�,�&�%� 

�
�����!�$� ��� I2���
�#�F2�@��'��������B� �,-�6��� 

�
��!�"*������/	
��@��������� 

1.2.4  �+B��/2�3�?��������	���,�6��!�"���7��"��*	�����
����I�����	
��&�
��#'� 

1.2.5  �+B��/2�3���*�&�	��!�� ��*�&�	��#'������	���!�"��*�&�	���+
�?I������	��� !�" 

�+B�����
�*�	
�*��������
�����
���*���
����	
��
������!+�$��!��
 

1.2.6  �+B���%���
����	
�#'�#����!+�$!�"&
+��+7��
�����
�@�����"'�*����@�&� 

 

 

 



 3 

 

�!!4= 2 

!<:>4)����������$��!
#�� 
 

2.1 �!�8�
�,��������������������&
A�
�� 

����"*
�������&�I������������ (advanced ceramics) �%����*����%�#��@����	��'��� 

������	������7!�"	��'���!������ �
�N��������"*
�������&	
���
��
����������$���@$� �
�� 

*���,	A�Q������&���&�� ���3-"�����' (pressing) �,-�6��� �
�� ��&���2��������������
������ 

(heating/cooling rate) !�"*������/	
��@��������� (sintering atmosphere) 	����
� �"�����&#'�
$� 


��',�I������D�7?�������	���	
��%����@���@

�&��"�%�
�� �@$� �����	%�&�
���*��"�, (capacitors) ��B� 

���B����������&���?I��� �$
�����"�
���3-"	2*!�� F2�!��
$��
�����!�$����+�	A7�"�
�$��$������ 

��� (~95%) ��&�� ����"�%�
��',���$��
����@���������&�,���-7	
���
��
������*!�� �%������" &��� 

�
������*��"*
�������&�I��������'
�2���
$�	
��������$ ��B������
$�
��',	
��@����,���-7���$��
� ��� 

����"&����
�
�����!�$����!��
 ����"&��������F�����B��!��	
��
�
��F
�����"����* �,���-7 

����C �
����$��$�� (transmission) ��B��
���&������� (interaction) ��*
��', &�
��$���,���-7 	
��" �
 

�
���%����������&#'�!�$  (�) ��"�����J���" (smart windows) 	
������F���*�
������ ��� 

!��#'�I2������"	
��"�%�#�	%�����&$�����*���	
��
����@�+��������$���
��"��	A�6�+ (energy-

efficient house)  (�) ���B���������I��7	
����
����
��F
�#'� (frequency tunable lasers) I2��������"�
 

�
���%����&$��	�?�?��
����B�����	
��@��������%�!���������*�$������� !�" (�) 
��',	
��@�
�'����
 

��B���,6��	
��
/���6�+�����	%��������!�� �@$� ����
���I7 ����
!������B���,6����
&��� 	
� 

���'����w���������
���
��7���&��w���-7����-� ����&��  

 ����-
����I�����	
�!�����$��	
�&�������� (visible light) �����F�$���$��#'� ����
��#'�
$� 

�����I�����?��$��� (transparent ceramics) ��B��I�����?��$�!�� (translucent ceramics) ������� 

I2�����3-"����I������7���$��
� �"�
?���������,�6�� (microstructures) !&�&$��#�����I����� 

?'� 	��
#��B� (1) #�$�
��+�,���B��
���$������� !�" (2) ���'���������B���+�,��
���'�����
$� 

�
����
��B��!��	
�&�������� (< 0.3 μm) �������
� ?����������2� (crystal structure) ����
�$
� 

��
��
�����
�'�
� ?'���&� F�����
��',�����
?����������2�����!**��
*�� (cubic) !���"�����F 

�$���$��#'�'
�
$�?����������2���"�6	�B����B�����������"���� (scattering) ���!��&��&%�!��$� 

��*���� (grain boundary) �"���'�2�������
$� [1]  

 �������%���'���?���������,�6��	
�
��',?��$�����B�?��$�!��'��	
�#'���$�
�� 
�A
������& 

	
��%� ���@��2��
�
���%������$������ ���N��,*�� 
�A
������&�I��������������*
$��
�
��I�*I������ 
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�����2�� ?'��J+�"����&�
�������'��?��+B�����#'��I�����	
��
���'�����������C �%�����&��� �@� 


�A
	�����
 �@$� 
�A
?I���� (sol-gel) ��B�
�A
&�&"����$
� (co-precipitation) ����&�� I2��
�A
���$��
� 

&�����/�� ������
&���&���%��+�" (pre-cursors) 	
��
�����$������!+�!�"�����-�����	
��&�
�� 

#'��
 �����- ������B���	
�*��*
�A
����&�
������������"��*���#I'7?'�	��
#� �$
�
�A
�@���� 

	
������F�@� �&�
����	
��
���'����#'� �@$� Vibro-milling I2������
�A
���*'�����'�
� ���*'	
� ���� 

'�
��
��F
� !�"+��������� F2�!��
$��"�&�
����#'�����
$�
�A
	�����
 !&$����
�����*����������� 

������*'	
��@�  

 ������
�A
����&�
����	
�#'���$�
#�!��
 
�A
����&�
���I������
�����!�$����!�"?��$��� 

���N��,*���%�����&�����/���,���-7	
�I�*I���!�"�
����!+��@$���� &�
��$���@$� ���B����'��'���� 

(hot press) ��B����B����'��'����	,�	�/	�� (isostatic hot press) ����&�� ����������@����B����B� 

���$��
�!��
 
�A
����������"&�����/�����&�'&����,���-7�B��C �@$� �"**�,�����/ ����&�� '������ 

�"����#'�
$����
�A
����&�
����!�"
�A
����&�
���I�����'��	
���$�
�� �2�����������	
��"���� 

��"*
�������&���#���$�,&�������#'� 

 

2.2 $B		
�
8��
;!4=��4=��&+���
����������������/�0��
�� 

 ��	
��
��"��$�
F2��N����	
���
��
������*������&�I�����?'�������I���&��7!**'����'�� 

(conventional sintering) �����B� ��������������*'!�"���
��',&���&�� ������!��#I�7�+B��	%� 

�w������� ���*'�
�������+B���'���'�����,6�� ����%�#���'�2������������'!�"����%�#���� 

I���&��7���&�6����*������/��&� I2��FB�
$���"*
�������$��
� ������"*
����	
��@����$	��
#��� 

?������,&������� !&$����"�
�
��!&�&$�����*���������"��
�'���!&$�"����&�� �%����*�N���� 

�%����	
��"	%�����I�����	
�#'��
�,-6�+��� �����B� �
�
�����!�$���� �
�
�������D��'
�
!�"�
 

���'��������!�"���%����� �
'��&$�#��
� 

 

2.2.1 &��"&����/0�� 

  ���'�����,6��&���&��	
��@��
��
���'���� I2����,6��	
��
���'�����
$��"�����F���'��� 

!�$�&�
#'�	
��,-�6���I���&��7&�%��
$� '��&�
��$��	
�!�'������ 2.1 �"����#'�
$� ��,6��	
��
���'�����" 

���'���!�$�&�
#'��$���
$� ?'��J+�"��,6��	
��
���'�����
$� 50-100 nm ��$��#���&�� ��,6��	
��
 

���'�������C �"���'������"��,$����	%��������
�����!�$�������'	
���'����"�
�$�&�%� ������ 

�
� ��,6�����'�����"�
+B��	
���
���I2������"	%�������'������������������B����B�������w������� 

��B����'�'I�*���!���*���
#'� �������
� ���-"	
�����I����� ����"�
�������&�
������*�� 
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@��'�����	
���' 	%�������'!���I2��F�����#
�����+�,�	%�����
�����!�$�����,'�
���'�����
$�����-
 

	
��@���,6�����$�
$� 

 
��� 2.1 !�'���������'��,6���� CeO2 	
��
&$��
�����!�$����+�	A7	
��,-�6���I���&��7&$��C 

6���&�*������/���I���� [2] 

 

2.2.2 ������	���
�&��&��"��/0�� 

 ?'����3-"�����'�I�����?'�	��
#�!��
 �����"���&�
������'��,6��	
��
����"	%���� 

���'�I������$������
�
�����!�$� (green density) ����
$�����-
	
������"���&�
�����,6�� 

!�* ��$��#���&�� ���-"	
�������� ���'	
��
��,6���������'����
����'&�
	
�!&�&$�������!&$ 

�"*���
- 	����
� ��B���������!�$�&�
�����,6������!�"���$����!&�&$�����I2�����	%�������'�I����� 

�
���3-"	
�*�'�*
��
#�!�"�
�
�����!�$�#�$���%�����	��
	������' �$
�����-
	
����'��"��*'�
� 

��,6��	
��
���'������
����� F2�!���"�
��&�����!�$�&�
	
�@���
$�!&$��B���
���$��#� ���'�I������" 

�
�
�����!�$�������
����*����-
!�� !�"�
�
����
��������
$������	
��"#'����'�I�����	
��
�
�� 

���!�$�#�$���%����� ?'�	��
#� ���������I������2�����"�@���	
��
���'������
�����  

 

2.2.3 ��$�,��&����/0�� 

 ����$�������,6��	
�����"���"�%���	%������I������B�	����� ��B������
$� F������
��� 

�$���B�� ����"	%�������'�N�������B�����������'&�
�����,6��I2��	%�������'��+�,�	
��
�������' I2�� 

�"�$��������"��	A�6�+�����!�$�&�
����I������'�� 
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2.2.4 ���������6'+�����+�� 

 ����-
�
� �"��
��
�������&���?��!���	
��&������2� I2������&��������2��������,-�6������ 

�"����#�&������&��	
����$����� 2.2 �%����*�����
�����$
���� �"�@�?��!���	
����$�"�
$�� 

isothermal !�"������?'�	��
#� I2���"�
����&��	
��%�����B�������#�$����2'���
��
 (binder) !�" 

���,-�6������I���&��7#
�@$
��
����2���$����$���������&�
�����&� I2����	
�#'��"�2����*@��'������ 

!�"�,-�6���	
��@���� �I�����	
��$�����������I���&��7	
��
�
������"��	
��"F���%�#�
�����"�7 

��*�&�&$��C�"�
�
�����!�$����+�	A7��$������ 95% �2��#� �$
��I�����	
��
�
�����!�$������
$� 

�
� �����F�%�#�
�����"�7#'�!&$&����%��2�F2���	
����'�����+�,�	
��
&$���*�&�����C'�
� 

 

(a) (b) 

 

��� 2.2 (a) ������!** isothermal !�" constant heating rate (b) ������?'�	��
#� [2] 

 

2.2.5 �������#!4=6(+6��������������� 

 �%����*����I��������,&�����������"�����*������/��&� ��B���������������"���' 

�$��@��$��#'�����,' ��	�����
���� ����"����#�#'�	
��"�����*������/!**&$��C�2�� �@$� �������� 

�,�����/��B�!����JB��� ����&�� ��$��#���&�� ��B�������I������$
�������������"��*���#I'7 

��������*������/��&��2�������"*
����	
�F���@����	
��,' ����"	*���*������/��*C�I�� 

���	
�F��������� F��!�'���$�
C'������� 2.3 �������
� *������/������������
��&$�&�
������I� 

�'@����B��
���I
���#�����������"��*���#I'7����@��'?'��J+�"��,$�	
���"��*'�
�?��" 

	�����@�� '��&�
��$������� 2.4  
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��� 2.3 ���D!�'�������6�+*������/	
��
&$����!�$�&�
����I����� [2] 

 

 
��� 2.4 ������
��'�����!������I����	
��
&$��
�����!�$�������#I'7*��@��' [2] 

 

2.3 ��&��
���	G�!4=�4�,�
��
��&��������� 

 
�A
����&�
���I������
�
�A
��2��	
�+*
$������F	%�����I������
�
�����!�$����!�"��+�,�&�%� 

����"	���!�������F��'�$��#'��B�����&�������B������-&�%�����
��',�$���%�#����  &�
��$����2�� 

	
�#'��
������+*!�"�����F�%�#��@�#'������B� ����&�
���I������"������?��$�!�� (tranlucent 

alumina) I2�����"�"!��	
��
���
��������B����
����� Cahoon !�" Christenson [3] +*
$��� �I����� 

�"������	
��
!���
�I
�����#I'7 (MgO) �����$ ���'��������"�$����������!�"��� ���	'��� 

!�"/2�3���$�������"**��� Coble [4] +*
$�����&����� MgO �+
���������� (~0.25 wt%) 
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��#������"������ (Al2O3) �����F	%�������!�$�&�
 (densification) ����I������"������ 

'
�2��!�"	%�����
�6�+?��$�!�� &$���#'��
���+�5����"*
�������&�"������?��$�!�����'
�2���� 

�����������&6�-H7	
��
@B��
$� Lucalox '��!�'������	
�  2.5  

 ������
�����"�7?���������,�6������"������?��$�!��+*
$� !	*�"#�$�
��+�,����$6���� 

������� ���-"	
��I������"������	
�#�$#'��&�� MgO �
��+�,����$6�������������%��
���� (���	
� 

2.6) 	����
� ���	�3�
���������I���&��7 (sintering theory) ���	
���+�,�F�����#
����������� ����&, 

���� ���������&�*?&�������!**��'��&� (abnormal grain growth) ��B�����&�*?&��� 

  

 
���	
� 2.5 ���F$�����
�*�	
�*�I������"������#����+�,� (pore-free) !�"�"��������&� [5] 

   

����!**#�$&$���B��� (discontinuous grain growth) ?'���&� F�����
$���&���&��	
��@�	%��I������
 

���'&$�������� ���-"	
����I���&��7���� �������'���$�"����&�
�2���$
��������'�����"F�� 

��B�?'��������'���$ !�"F��������B���	
������*�������-"��������&�
���
����#� ��+�,� 

	
����$�"�
$�������"F�����#
�6�����������'���$�$��	
��"F���%���'���#�#'�	�� '������ ����-
 

����"������	
�#�$�
!���
�I
�����#I'7�����$���� ��+�,�&����*�����2�F�����#
����������'���$ 

?'�	
�#�$�����FF���%���'���#�#'� 
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���	
� 2.6  6�+F$��?���������,�6������I������"������	
�#�$�&�� MgO �$��������I���&��7 (I���)  

              !�"6�+F$��!�'�F2�����&�� MgO �q���������&�*?&�������!**#�$&$���B��� (�
�) [5] 

 

 �$
����I������"������	
��
 MgO �����$ I2��	%�������'�I�����?��$�!������ ���
����#'���,�
$� 

���'������	
� MgO @$
���,'��������&�*?&�������!**��'��&� 	%��������%���'��+,�����'�2��#'�	�� 

�$��	
������"����&�
 [6,7] �$
���#���� MgO 	
�@$
���,'��������&�*?&�������!**��'��&����� 

�
���
����������,$�	
�#'�/2�3�!&$������������,�	
�!�$���#�$#'� !&$��B���
��?'��$�	
��%����!�" 

���&����
���	%�
����&$�#��B� !��������#����!���
�I
��	
��"������$&����*�����"������ [8-

12]  !�"�����'�
��������B���	
����#�����"������
��!�"���I����&����*���� [13] I2�����	%� 

�
�� ������ ����#��
� �"�
�
���%������$��������'����	�?�?��
������I���&��7 (sintering 

technology)  

 �%����*����D�7?�������	���	
������F	%�����
���3-"?��$�!����B�?��$���#'� �B���'�I��7?� 

��&#		���& (PZT) 	
���B�'�
�!��	�������#I'7 (La2O3) ������/2�3������B���"�6	&$��C 

Haertling !�" Land [14] +*
$����	
�?����������2���� PZT �
#����!��	�����������7��"��* 

�$��������'!��	�����I��7?���&#		���& (PLZT) �
��*�&�	
�&$�������� PZT ?'��J+�"��*�&� 

	��!�� I2��+*
$�'�
�
�A
������&�I�����&$��C'��	
���$�
���@$� ����@����B����'��'���� (hot press) 

�����F	%���� PLZT �
���3-"?��$�!����B�?��$���#'� ��$��#���&�� #'��
���
����������,$�	
��%���� 

	%����
������
��
��*����
� ?'���/��
�A
������&�I�����!**A���'���B������*������/&$��C 

I2��+* 
$���*����-
�����F	%���� PLZT �
�6�+?��$���#'���B�������*������/��&� !&$	����
� 

�
����� ���
��',&��������
$� 0.5 �������&�!�"�"?��$����J+�"&����
�����	$����� [15] 

F�����&������ 	
��"	%� ���
��',�
��
�
��?��$���	��
	����I����� �%�����&����
���/2�3��+����&�� 

 �%����*���
�����
� &������	
��"/2�3����������&�����#I'7���A�&,	�����@��!�"A�&,!�- 

����7A����
��',�I������@$� ��'!��	�����I��7?���&#		���& (PLZT) !�"*�����?I�'
��#		���& 



 10 

 

(BNT) �+B�����*��,�?���������,�6��!�"+�5����"*
�������I���&��7 �+B��	
��"���&�I�����	
��
 

�
�����!�$���� ��+�,�&�%�!�"���,'	����B��+B��/2�3��N����	
��"	%�����I������
���3-"?��$�!�� 

��B�?��$��� �����	
�#'���'
$��"������"?�@�7&$����
������'�����"*
�������&�I������������ 

 

2.4 �

"/��")��!��
�����������%!!���� 

���N��,*�� ����D�7?�������&���#'��������
*	*�	��
��',�,���-7&$��C�@$� &�
���*��"�, 

(Capacitors) ���B�����������-?I���7�+
�?I������&��� (Piezoelectric sonar) �+B��&�
� ��
�&F, 

�&�	���	"�� ���B���	%��
�� �"��'���&���?I��� (Ultrasonic cleaner) ���B���	����'�
�I��7 

&�
�
�'�����-�����
�� (Medical diagnostic transducer) ����&��  

 ���	
��%����@�	%��,���-7'����$�
 ?'���&��"�
���3-"�����I�����	2*!�� I2��F����� 

�"�%����@��� ���	��'���	
���
��
������*	��!���"	%�#'��%�*�� !&$��B���
������+*�����'!�� 

	�����I��7?���&&�&���& (PLZT = (Pb1-xLax)(Zr1-yTiy)O3) !�"+*
$������F	%��������
��
 

���3-"?��$����2��'�
��������
��'��	
��,-�6������ (Hot-pressing) [16] �2�	%�����
����@�����
� 

����2����!�$���������?	���+&���7 (Electro-optics) ��$���@$� !
$�&��q�����!D�@��� �w������� 

��
���
��7 (Flash goggle) DE��&��7�
 (Color filter) &�
��*���� (Actuator) !�"��!�'���!**�"	��� 

(Reflective display) ����&�� [1]   

 �%����*���	%��I����� PLZT �N���	
�����"+*����"*
�������&�B���������
� ���#I'7 

���&"���
!�"�N��������+�,�I2���
*	*�		
��%����	
�	%�����I������
���3-"#�$?��$��� �N��� ���$� 

�
�#'�F��!��#�#�*���$
�'�
�������*��,���"*
����	%��I����� PLZT �@$� ����@�
�A
 Hot-pressing 

[14,17] !�"������I���&��7���,�����/ [18] ����&�� I2��F2�!��
�A
���$��
� �"����I����� PLZT 

�
���3-"?��$��� !&$����&��������&�%�����&��� �@��,���-7	
��
�����$������ ���!�"#�$�����F���& 

�I����������%��
����#'� &$���#'�+*
$���� PLZT '����$�
 �����F	%�����
�
�����!�$����+�	A7 

��B�* 100% !�"�
�
��?��$���?'�������I���&��7�� *������/A���'�#'� [15,19] &�
��$����� 

�I����� PLZT !�"?��������	���,�6��	
�#'���*������ I���&��7���6�
"&$��C F��!�'�#
������	
� 

2.8 !�" 2.9 �"�����&����
$�������I���&��7������/ ���#�$�����F	%�������' PLZT 	
��
�
�� 

������C �
�
��?��$���#'�	��
F2� ���$
����@���*��C &����
�I�����	
��
�
��?��$������� (��� 2.8 

(B)) ���3-" ?��������	���,�6���"����'�� 	
����������	
� 2.9 �����B� !	*�"#�$�
��+�,����B� ���$��� 

#�$
$��"������ ������B� &����*������&�� 
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���	
� 2.8 &�
��$������I�����	
�F�����I���&��7������/	
��,-�6��� 1200 ºC �����
�� 8 @��
?��: (A) 

�
������B� 1 �������&� (B) @��������������I�����I2���
�
����������
$� 0.5 �������&� [15] 

 

 
���	
� 2.9 ���3-"?��������	���,�6����� PLZT 	
��$����"*
���� Hot-pressing [16] 

 

 ���	
�#'���
��#
� �"+*
$�����&�
���I�����?��$��� PLZT �$
����$�"����#�����B��� 

�������
*�,�*������/	
��@���������I���&��7 �@$� ����@��,�����/ ��B������������I 

���I��������&�� �
�#�F2�����
*�,��,-�6���!�"������I���&��7I�%�����C����� [20,21] I2��F2� 

!��
$�
�A
���$��
��"@$
�	%����������I�����?��$��� #'��@$��'
�
���!&$�����&��������
��$��@��$��#��� 

��B����������@�+������#DDq���B����I���I���� �
�
�A
��2��I2�� ���#�$�
���/2�3��������B��� ��� 

����&�������B���#��� PLZT �+B��	%�������'�I����� ?��$����2����B�����I���&��7 ��*������/ ��&� 

����������B��
� #'��
&�
��$��!��
�B������	%��������?��$��� (Transparent alumina) [5]  

��B�	
��
@B����
��	��������
$� Lucalox ������&�
���I�����'����$�
 #'��
�����$ MgO ��#��� 
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�I������$��	%�������I���&��7 I2�����	�3�
!�"���	'��� +*
$�#������� Mg2+ �
��������' 

����&�*?&������� I2��	%������+�,�	
����'���������B���	
������*���� �����FF���%���'���#� #'� 

�$�� �2�� �$
�������D�7?�������&����@$� !*��
��#		���& (BaTiO3) ��+*
$����'����������I����� 

�
���'�'������������I���&��7��B���
����&������%�+
�!� ����7A (Rare-earth) �@$� Dy2O3 ��#� 

[22]  

 '������ ?�������
��2����'�2��?'�	
��"��������#�����B���������/2�3�����������B�	
��" 

�%�#�������I����� PLZT �+B��	
��"/2�3�
$�������$��
��"@$
�����I����� PLZT ���'�
��?��$� 

���$���2����B�#�$ ?'�������I���&��7�"��"	%���*������/��&� �+B��	
��"����$����B���%�#��@��� 

������&���� !�"	%����
�'��*�&�	��#DDq��+B��'�
$������-!�"@��'��������B��"�
��&$��$�#' 

������	�����$��#� 

 

2.5 �

"/��
�

���"4��%!!���� 

 ����I�����*�����?I�'
��&�&���& (Bi0.5Na0.5)TiO3 ��B� BNT ��'��������D�7?�������	��� 

	
��
�,-��*�&�	���+
�?I������	���	
�'
	
��,'&�
��2�������$�����"��*	
�#�$�
&"���
 ������
�����"�7 

�I��7��$
�(unit cell) �������
� -.�,-�6������� '�
��	���������
��
�*��������
����I7 (X-ray 

Diffraction) +*
$��
!��&	�I���� Rhombohedral ?'��
�$���	
����!�&	�I (lattice constant) �	$���* 

3.891 Å !�"�,��"�
$��!��	�������
�$��	$���* 89º 36’ [23] !�"��B���������@��'�
� �
?�������� 

��2�����!** Perovskite I2������?���������'
�
��*����+
�?I������	���	
��%�����
� ����@��' �@$� 

BaTiO3, PMN (Pb(Mg1/3Nb2/3)O3) !�" PZT (Pb(Zr, Ti)O3) ����&�� �2�	%���� BNT �������	
��
 

��*�&�	���D�7?�������	���	
�'
��� ?'�������	'���+*
$����@��'�
� �
 �,-�6������
 (TC)  	
� 320 ºC 

I2�������,-�6���	
����+�	
��"�����F�@�����
�	
��,-�6�������!�"	
� �,-�6���&�%��
$� TC #'� �������
� 

�$� Remanent Polarization (Pr) �������
��
�$��	$���* 38 μC/cm2 !�" Coercive Field (Ec) �	$���* 

73 kV/cm [24-27] !&$��B�������$� Coercive Field 	
��$��������� �2�	%�������/2�3���*�&�	�� �+
� 

?I������	����������
��
#�$������  ��*�&��
�@��'��2��	
��$�������� BNT �B���� ���
����D��� @$
� 

����,-�6���	
��$������ �
��� (Diffuse Phase Transition) I2���������3-"�J+�"&�
������ Relaxor 

Ferroelectrics [28] I2������%�+
��
�������"�
*	*�	����2����!�$�������%�����"�,�&7�@������$�� 

�@$� �@�����&�
���* ��"�,	
��
 �$� dielectric constant ( �r ) ���F2� 24,000 ����� PMN-PT (90/10) 

��B�����
�* �	
�*��*����+
�?I������	���	��
#��@$� PZT 	
��
�$� �r   ���$	
���"��- 1,300 [16] !�" 

�%����* ��*�&�	��'����
�����
�'	
�F�����
��
�%��2��?'�����������#DDq�&$�������� 

(Electrostriction) ��+*
$���� Relaxor Ferroelectrics ���
�,-��*�&�����"��	
��"�%�#��@��� 
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�,���-7 �%�+
� Transducers, Electrostrictive Actuators !�" Micro-Positioning System 

��B�������
�� ���
�'!�����?'�&����*����#DDq�	
��������#� !�"#�$+*
$��
 Hysteresis loop 

I2��F����� ��*�&��
����'�2�����I����� BNT ���$���"*���,I2��
�&F,��"���7�������%� BNT ���@� 

	%��,���-7 ������	������7!	�����+
�?I������	���	
���"��*'�
�&"���
  

��$��#���&�� �N��� ��2��	
�����
���$ �����/2�3���*�&�	���+
�?I������	������ BNT 

�B�������
�����+��A7 �"�
$��������
��� !���	��?����������2���*������
���!��� ��*�&� 

	���+
�?I������	��� I2�� Pronin et al. [29] !�"��,$����
����*����,$� [30,31] +*
$��,-�6��� 	
����' 

������
���!��� 	��?����������2���� BNT #�$&����*�,-�6���	
��
������
����$� dielectric 

constant I2������� ���	'����
�	%�������' ����������
��
��*�D� (phase) 	
����'�2�������@��'�
���B�� 

�,-�6����+����2�� ��B��'�� !�" Pronin et al. [29] ���+*
$��,-�6���!��	
��
������
����$� dielectric 

constant �B���"��- 220 ºC  !&$��������	'������ Sakata et al. [32] +*
$� 	
��,-�6��� 

��"��- 320ºC !�" 520ºC �$� dielectric constant ���
������
���!������B����� 

���������'����$�
  ���
�����$
� ����"�����*
$�������I����� BNT �
������
�����*�&� 	�� 

#'������	������$ 4 !**����,-�6��� &�%�#����'���
� ����D�7?�������	��� -> !��#	�D�7?�������	��� 

(Antiferroelectric) -> +��� ������	��� (Paraelectric) -> +���������	��� (Paraelectric) 

I2���"�
�����
��
������*��� ���
���?����������2���� Rhombohedral ->  Rhombohedral ��B� 

Tetragonal -> Tetragonal -> Cubic F2���"������&�� ������'��*�&�!��#	�D�7?�������	��������� 

�
�����������F��F
��������$ [33] ��B����������
�����'!����"�
$��������	
�#'�������/2�3��$� ?+��#� 

�I@�� (polarization) [32] !�"��*�&�	��?����������2� [30] ������ BNT '������ ���/2�3�?��� 

�����	���,�6��?'� �"��
�'�������
� �2����������%�����&$����	%��
��������!�"��� ���
�� 

���+��A7	
�!�$��� �"�
$�����3-" 	��?����������2�!�"�,-��*�&�	���+
�?I������	����������
�  

�N����
���$����2�� I2��������
���%��������������	%�?������
�����
� �B����/2�3���� 

���
����$�	���+
�?I-��B��D�7?�������	��������� BNT ��B���
����&�� dopants  I2������&����� 

'����$�
 �����F	%� #'����
�A
�B� ��!�$��6�� (Macroscopic) !�"��!�$�,�6�� (Microscopic) 

��!�$��6�� �����"��������&�������#��+B����������?+��	 (Composites) I2������-
�
� 

��*�&�	���D�7?�������	���	
�#'����� �"������*�&��J�
������D�	
���"��*���������� ?+��	���� 

I2�����'������!&$�"�D��"F��	'!	�?'����'
����
��D���2�� �$
�������
���!��� 

��*�&���	���,�6������ �"������� �������?������
�����
� I2�����/2�3�������
���!�����*�&� 

	���+
�?I������	���!�"#'������	������ BNT-Based �I����� �"���'�������&�� dopant 

����#������ BNT ?'�	
� dopant '����$�
�"����#��
�������B���'
�
�����*���!�$ (Matrix) 
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�$
������-��� dopant 	
��"�@��&������#����� �2�����$��*���'���#����!�"�$��
���I
 (Valency) 

������@��'����C �%����*�N����!�� F�����'���#������� dopant !�"���' ���#������ 

Matrix �
�$�&$����������
$� 15% ���"�
?�������������"��� ���!���!** !	�	
� (Substitutional 

Solid Solution) #'��$�� !&$F�����&$���������
$� 15% �����- dopant 	
��&������#�#'��"F���%���' 

������B������
$� 1% [34] (F�������-����&������
$��
� �"�$�������' �D��B���2��!	�	
��"���� �D� 

�'
�
�	$�����) �$
��N����	
���� ���#����	
��&������#��
�
���I
&$�� ���#������ Matrix ��� !	� 

	
����#�����"�
����%���' ��B�������"&����
������
���!��� ?����������� defects �2���+B�����3� 

�
��������������$�	��#DDq� (Electrical Neutrality)  

 ���/2�3�!�"+�5�����*�����?I�'
��#		���&	
��$���� �$
�����"�������/2�3�
��', 

���"**��� �"������!��� (Solid solutions) �@$� BNT-BaTiO3 [35], BNT-PbTiO3 [36,37], BNT-

1/2(Bi2O3-Sc2O3) [38], BNT-(Bi0.5K0.5)TiO3 [39], BNT-KNbO3 [40] !�" BNT-PbZrO3 [41] 

����&�� I2���"�����&#'�
$� �"**	�����''�� 	
���$�
�������"**	
�!&�&$�����!�"������
�* 

�	
�*������"**���$��
�����#�#'������B������
��',	
��%������ ���������"��*	
��
��*�&�!&� 

&$�����#� �������
� ������
���!�����*�&����
��',�'C�����F	%�#'�'�
���� �&�������B��� 

�����-&�%�!�"����"	%����?��������	���,�6��!&�&$��#�'�
� '��&�
��$���@$� ���	
��
��� 

!���
�I
�����#I'7 (MgO) �����$�����!�$ �B� �"����������#I'7 (Al2O3) !��
	%�����I����� 

����"����������#I'7�
 �
�����!�$���� ��+�,�&�%�����"	������������I�������#'� [4,5] 

�$
��������"��**�����?I�'
��#		���&����
���/2�3�����B�������&�������B�������� '�� 

���� �
���%�������?������
�����
� �B����/2�3�������
���?��������	���,�6�� ��*�&�	�����
 

!�"��*�&�	��#DDq�����I�������B���
����&�������B���#� ���
����	��'����
�	
��
��*���!��
�@$� ��� 

�&��#����!��	����������� BNT I2��+*
$�����$�	��#DDq�	
�'
�2�� [42,43] �����B��B��C 	
�#'��
 

����%����@���* ��� BNT �@$� Na, K, Ca, Ba, Pb ����&�� [44-49] 
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�!!4= 3 

��*4���!"��� 

 

3.1 ������4����)�����������")��!��
�����������%!!����!4=�4
���	G� 

 ���&���&��	
��@��B� ��'���#I'7 (PbO, 99.9%, Cerac) !��	�������#I'7 (La2O3, 

99.995%, Cerac) �I��7?���
�����#I'7 (ZrO2, 99.95%, Cerac) !�"#	�	��
�����#I'7 (TiO2, 

99.9%, Cerac) 

 ����&�
����� PLZT (9/65/35) �@������-���&���&��&����������
 

 

30.97750.350.650.090.91

2232

O)Ti(ZrLaPb
0.35)TiO(0.97750.65)ZrO(0.9775O0.045La0.91PbO
�

�����   

 

 ?'�����������3-"�
�#'��%��2�F2����3-"����,'*�+�$�� (defect) 	
����'�2�������� 

!	�	
�#������2��C'�
�#����	
��
�$��
���I
&$����� ����-
�
� ��B��!��	����#��������#�!	�	
� 

��'#�����"	%�������'@$��
$�� (vacancy) &��&%�!��$�����I��7?���
��!�"#		���
��#���� 

 ��&���&��	
��@� �%���*'������?'�
�A
 ball-milling ?'��@����*'�I��7?���
�!�"��A�� 

!������� �����
�� 6 @��
?�� !��
�%�#��*���!��� ����������� �2��%�#����!��#I�7��F�
� 

�������	
��
���E' 	
��,-�6��� 900 ºC �����
�� 2 @��
?�� ������� �2��%�����	%���� ball-mill �
������ 

�����
�� 18 @��
?�� �$��	
��"�%�#����������#I'7�B�� 

 �%����*����&�
������'�I��7?���& (PZ) �@����&���&���������-	
�����#�&������� 

 

32 PbZrOZrOPbO ��  

 

 ?'����&���&��	
��@� �"F�����!�"*''�
�
�A
 ball-milling �����
�� 24 @��
?�� ����������� 

�2��%�#����!��#I�7��F�
���������E'�� 	
��,-�6��� 800 ºC �����
�� 3 @��
?�� �2��%�����'�I��7 

?���&��*'�
������'�
����*'��� 

 �����#I'7	
��@�����������*�� PLZT #'�!�$ 	����&����#I'7 (WO3, 99.9%, Fluka) 

��������#I'7 (Fe2O3, >99%, Fluka) !�"�����������#I'7 (Al2O3, 99%, Sigma-Aldrich)  

 �%��� PLZT �������*�����#I'7@��'�'@��'��2���������- 0.25, 0.50, 0.75 !�" 1.00 

wt% ?'��@���� ball-mill �����
�� 6 @��
?�� ����������� �%�#��*���!��� !��
�%�#���'�2�� 
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����������'���'�����$��/���7���� 1.5 I�. ������� �2��%����'#������2� (sinter) 	
��,-�6��� 1200 

ºC �����
�� 8 @��
?�� ?'��
����'�I��7?���&��*���'#
� ��F�
���������E'�� 

 

3.2 ������4����)�����������
�

���"4��%!!����!4=�4
���	G�  

 ������
	
��@�������	'����$
��
���"��*'�
� Bi2O3 (>98%, Fluka) Na2CO3 (99.5%, 

Carlo Erba) TiO2 (>99%, Riedel de Haën) ZrO2 (99%, Fluka) Fe2O3 (99.9%, Fluka) CuO 

(99%, Nanostructured&Amorphous Materials Inc.) ZnO (99%, Nanostructured&Amorphous 

Materials Inc.) !�" Dy2O3 (99.9%, Cerac) 

 ��"*
����	���
������	
��@���*���*�����?I�'
��#		���&	,�@��'�"�
���3-"�������2� 

���'��!�'������ 3.1 (a) �%����*���!��#I�7 !�"��� 3.1 (b) �%����*������I���&��7 �$
��,-�6,�� 

!�"�
��	
��@���������I���&��7�"!&�&$�����#�&��@��'��������B�	
��@� ����� 3.1 (b) �,-�6��� T1 

	
��@��"���$	
���"��- 500 ºC �+B��	%����#�$����2'���
��
�$��	
��"�+����,-�6�����F2��,-�6���I�� 

�&��7 (T2) 

 

 
(a) 

 
(b) 

��� 3.1 !�'���"*
����	���
�������%����* (a) ���!��#I�7�� !�" (b) ������I���&��7�I����� 

  

3.2.1 ������4����)�����������
�

���"4��%!!�����	G�"+�����������4��  

 �� (Bi0.5Na0.5TiO3 : BNT) 	
���B�'�
� Zr '�
�
�A
���!**���I7���#I'7 (mixed oxide)  

?'�������������%����&���&��  #'�!�$ *����	���#I'7 (Bi2O3)  ?I�'
�����7*���& (Na2CO3) 

#		���
�����#I'7 (TiO2) !�"�I��7��
�����#I'7 (ZrO2) ����&���$
�'�������  

 

         Bi2O3 + Na2CO3 + 4xZrO2 + 4(1-x)TiO2    ------>   4(Bi0.5Na0.5Ti1-xZrx)O3 + CO2       
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              ?'�	
�  x  =  0.21, 0.22, 0.23, 0.24, 0.25, 0.30, 0.45, 0.55 !�" 0.65  &���%�'�* 

*'���'�
����'*��'�
����*'�I��7?���
� �����
�� 24 @��
?������	���� '�
����B���*'�$�� 

������!** Ball-milling�%������������*���&��*	
��,-�6��� 200 ºC �����
�� 24 @��
?��*'�� 

��� �+B�������,6��	
����"�����������!&���������� ���!��#I�7�����	
��,-�6��� 800 ºC 

���!@$�����
�� 2 @��
?�� '�
���&���2��-�� 5 ºC/min '�
��&�#DDq��%����*������ �����	'��� 

�"�@��,-�6��������!��#I�7 800 °C 	%�����&�
���I�����?'���/��
�A
���'��!��6�+!�'� '����� 

3.1 (b)  '�
�����%���	
��&�
��#'���	%������'�2����� ?'��@� Polyvinyl Alcohol (PVA) �
��������� 

�����" 3 ?'���%����� ����&�
@$
�������2�����@����������
���3-"�������'���'�����$��/���7���� 

15 �������&� ?'��@����B�����'�"**#�'�����!�"!�$+��+7?��" '�
��
��'�� 2 MPa �����
�� 10 


���	
 !��
�2��%�@������	
��$������2�����!��
����'��
��*�!�$�������� �����!��
�%�@������#���� 

I���&��7	
��,-�6��� 1100 ºC ?'����!@$�����
�� 2 @��
?�� '�
���&���2��-�� 5 º C/min �%����* 

�����B���@��,-�6����
� �+��"���
�����'��	
�/2�3�����������B� Zr �������- 5-20 ����7�I�&7 

?'�?�� �"#'���������'����!�"�
�����!�$��
�$�����2�� 

 

3.2.2 ������4����)�����������
�

���"4��%!!�����	G�"+���'���  

 #'�	%����/2�3������B�'�
����������*�����?I�'
��#		���&�������- 0-15 mol% ?'� 

�%��
-�������� 

 

        Bi2O3+  Na2CO3+4(1-x) TiO2+2xFe2O3        -------->     4Bi0.5Na0.5Ti1-xFexO3-0.5x+ CO2   

 

 ��������$����"*
����*' ���!�"!��#I�7	
��,-�6��� 800 ºC �����
�� 2 @��
?��!��
 

��	
�#'�F���%�#��2��������'!�"�%�#���� I���&��7	
��,-�6��� 850 - 1000 ºC �����
�� 2 @��
?�� �+B�� 

/2�3�F2���	A�+���������B�!�"�,-�6���	
��
&$���*�&�	�����6�+!�"?���������,�6������I����� 

�������
� ���#'�/2�3��I�����	
��
�������B������$ 1.5 mol% ?'�	%�������	
��,-�6��� 1050 ºC 

�����
�� 2, 10, 24 !�" 48 @��
?�� �+B��/2�3�����������	
��
&$�����&�*?&����������I����� 

 

3.2.3 ������4����)�����������
�

���"4��%!!�����	G�"+��!��)"�  

 #'�	%����/2�3� �����B�'�
�	��!'��������- 0.5, 1.5, 3 !�" 5 mol% &����������
 

 

         Bi2O3 + Na2CO3 + 4(1-x)TiO2  + 4xCuO   ------->   4Bi0.5Na0.5Ti1-xCuxO3-x  + CO2 
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 ��	
����!��
F���%�#�*' ���!�"!��#I�7	
� 800 ºC �����
�� 2 @��
?�� ���������&��7 

�"�@���&���2��/���,-�6���	
� 5 ºC/min ?'����������,-�6������� !�"�
������!@$	
��,-�6��� 500 ºC 

�����
�� 1 @��
?�� �+B�����#�$����2'���
��
 (PVA) ��@������ !�"����
������&$�#��
���F2� 

�,-�6���	
��%���' !&$�"��B���#�!�"���!@$�����
�� 2 @��
?�� ��������2��'�,-�6�����	
��,-�6������� 

I2���,-�6��������2������	'����
��B� 950 ,1000 !�" 1050 ºC &���%�'�*  

  

3.2.4 ������4����)�����������
�

���"4��%!!�����	G�"+��

���
4  

 �����-�������"�
	
�����B� 0.5, 1.5, 3 !�" 5 mol% &����������
 

 

            Bi2O3 + Na2CO3 + 4(1-x)TiO2  + 4xZnO ------> 4 Bi0.5Na0.5Ti1-xZnxO3-x  + CO2 

 

 ��	
����!��
F���%�#�*' ���!�"!��#I�7	
� 800 ºC �����
�� 2 @��
?��  ��������I���&��7 

�"�@���&���2��/���,-�6���	
� 5 ºC/min ?'����������,-�6������� !�"�
������!@$	
��,-�6��� 500 ºC 

�����
�� 1 @��
?�� �+B�����#�$����2'���
��
 (PVA) ��@������ !�"����
������&$�#��
���F2��,-�6��� 

	
��%���' !&$�"��B���#�!�"���!@$�����
�� 2 @��
?�� ��������2��'�,-�6�����	
��,-�6������� 

I2���,-�6��������2������
�����
��B� 1000 !�" 1050 ºC &���%�'�* 

 

3.2.5 ������4����)�����������
�

���"4����������	G�"+��%"
�$���4�� 

 �����-���#'�?���I
��	
��@������
�����
��B� 0.5, 1.0, 1.5 !�" 2.0 mol% ?'��%��
-��� 

����� 

 

0.25(1-1.5x)Bi2O3 +  0.25(1-1.5x)Na2CO3 + 0.5xDy2O3 + TiO2  ---->  

(Bi0.5Na0.5)(1-1.5x)DyxTiO3 +  0.25(1-1.5x)CO2 

 

 ����������&���&��F��*'���!�"!��#I�7	
� 800 ºC �����
�� 2 @��
?��!��
 ��	
�#'��2�F���%� 

#��2������������'!�"�%�#����I���&��7	
��,-�6��� 1050 ºC �����
�� 2, 10, 24 !�" 48 @��
?���+B��/2� 

3����!�$�&�
!�"����&�*?&������� 
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3.3 ����������'�
��
��&����)���������       

3.3.1 ����������'���
 

  �����
�����"�7�D�����I�����*�����?I�'
��#		���&!�"��'!��	����#		���& 

	
��
!�"#�$�
�����B� �"�@����B��� Powder X-ray diffractometer �������������
�����"�7 ?'�@$
� 

����,� 	
��@�
�'�"�
�$���"��- 10-80 ��/� ?'��
�
���"��
�'�����
�'��$������ 0.02 ��/� 

���B����B�	
��@��B��,$� JEOL JDX-8030  !�" Siemens D500 

       

3.3.2 ����������'�
��
��!�����0��  

 ���
�'�
�����!�$������
�A
 Archimedes !�"��*����-
�"�@��
�!�"�����&�'�
� 

�+B���	
�*�$� 

    

3.3.3 ����������'�����
�+��!��	/�0��  

 ?��������	���,�6�� (Microstructure) �"F��/2�3�?'��@�������,�	��/�7������&��� !** 

�$�����' (Scanning electron microscope, SEM) �,$� JEOL JSM 5910LV !�" JEOL JSM-

6335F ?'�������?���������,�6��!��
 ���7��"��*	�����
?'���"��-��������F��#'���� 

���B��� SEM �
� ?'� ��/�����
�����"�7����
���I7	
���������@������ 	
���
��
$����
�'�� Mode EDX 

(Energy- dispersive X-ray analysis)   

  

3.3.4 ����
"
��
��%"������!���)����4���������!��� 

 �$���	
�#'������&���!�"�$������
�#'������&���
�'������B��� LCZ Meter (HP 4276A) 	
� 

�@B���&$���*�&� ?'��
��F
�	
��@�
�'���$��@$
� 1 kHz F2� 1 MHz !�"@$
��,-�6������@�������
�$� 

��"��- 30-450 ºC 

 �����
�'�$������"��	A�Q�+
�?I������	��������F	%�#'�?'�������������%�@������&�
��$�� �� 

	%����	�'�
���
�������	��
*���
-�����
����	��� 2 �������@������ ������������%�@������ &�
 

��$����	%�������	
��,-�6��� 750 ºC ?'��@���&������2��������,-�6���	
� 5 ºC/��	
 ��� !@$���� 

�"�"�
����� 15 ��	
 ������&��������&�
���*�$������"��	A�Q�+
�?I������	��� �%�����	
��" 

&����
�����������
 ����I������+B��������'�����'��
��&�
���#'?+�?����&7 !�"	%���� ����I����� 

�����F!�'�+�&�����������'��*�&��+
�?I������	��� ?'�	%������������
�� I���?�� 	
�����#D Dq� 

��"��- 3-4 kV/cm 	
��,-�6��� 60 ºC ��B�����
$� �����"�"�
����� 5 ��	
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�!!4= 4 

�����!"���)������������'��� 

 

4.1  ��")��!��
�����������%!!���� 

4.1.1 ����������'���
&������")��!��
�����������%!!���� 

 ��� 4.1 !�'�F2�!��6�+�����
��
�*��������
���I7����� PLZT (9/65/35) 	
��������"�7 #'� 

+*
$���	
�#'��
?������������!**��
*���+���D�#�&7 I2���	
�*#'���*#D�7��&�>�� JCPDS ������� 

46-0336  

 
��� 4.1 !��6�+�����
��
�*��������
���I7��� PLZT (9/65/35) 

 

4.1.2  ����������'���
&�����������")��!��
�����������%!!����!4=�	G�"+�����%�"� 

(��"�,��H 

4.1.2.1 ��")��!��
�����������%!!�����	G�"+��!
�
������%�"� (PLZT/WO3) 

 ��� 4.2 !�'�!��6�+�����
��
�*��������
���I7��� PLZT !�" PLZT/WO3 	
��
�����- 

��� WO3 &$��C��� �"����
$��
���!**�������2���� ?'�!��6�+@
��������F2�
$����'�I������
?��� 

�������2�����!**��
*�� '��#D�7������� (JCPDS file no. 46-0336) 	����
� ��B�����������-��� WO3 

	
��@��&���� PLZT �
�$�&�%� �2�#�$	%����?����������2����
��� !�"���!��6�+����� 4.2 �" 
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#�$�����F�����&����+
� (peaks) ��� WO3 #'� ��B�����������-��� WO3 ��������#�!�"/��B� 

WO3 *���$
���B�	�����'#'��"�������#���!�&	�I��� PLZT I2���"	%����+
���� WO3 #�$ 

����w��!��6�+�@$���� �%����*����-
�������� #'�	%����
�����"�7!��6�+�+B�����$���	
�!�& 	�I 

(lattice constant) ����I����� PLZT/WO3 �+B��	
��"/2�3�F2�!�
?������������
���&%�!��$� 

���+
� ?'��@�
�A
 least square ��� Bragg’s reflection peaks #'��$�'����&���� 4.1  

����$���&�����"+*
$��$���	
�!�&	�I	
�#'��
�$��'����B�������-��� WO3 �+����2���� F2� 

0.5 wt.% ��B���&�� WO3 ����
$��
� �"	%�����$���	
�!�&	�I�
�$��+����2�� ������
���!���	
�#�$!�$����
� 

����"���'�2��#'����	������'!�"�$���"�,���#����	����&�	
����� #�!	�	
�#������!�&	�I��� 

PLZT ��B��������"�,���#����	����&� W6+ �
��/�
�	$���* 0.6 Å �$
� W5+ !�" W4+ �
�$��	$� ��* 

0.62 !�" 0.66 Å &���%�'�* ��B���	
�*��*��/�
��� Zr4+ (0.72 Å) !�" Ti4+ (0.605 Å) I2�� 

����#�������@��'	
��
���'������
����*	����&� �"����#'�
$� ���#����	����&��
��"�, +6 �� 

!�&	�I PLZT #�$
$��"����#�!	�	
� Zr4+ ��B� Ti4+ �
��"	%������$
��I��7 (unit cell) �
���'������ 

��$��#���&�� ��B������#�������	����&� �
�
���I
 (valency) #'������$� !�"����
�
�� 

#�$!�$���
$�	����&��"����#�!	�	
��I��7?���
����B�#		���
�� �
�	�������-
	
�#����	����&��
 

�$��
���I
����
$��I��7?���
��!�"#		���
�� �"	%����	����&���������&�
�����"�, (donor) I2����� 

	
��
��"�,�*�������
� �"	%�������'������&�������"��B�@$��
$�� (vacancy) ���#����*
� (cation) 

�2�� F�������#�'����$�
�
� ���'�2��+��������"����������	
��"��'�'�F2��������� �&�� WO3 ���� 

PLZT !�"��#����$��
�����"��������&,��2��	
�	%�����$���	
�!�&	�I#�$�
!�
?���#���	���'	�� 

��2����*�����-��� WO3 	
��&����#�  
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��� 4.2 !��6�+�����
��
�*��������
���I7��� PLZT/WO3 

 

&���� 4.1 �$���	
�!�&	�I����I����� PLZT/WO3 	
��%��
-#'� 

��� �$���	
�!�&	�I (Å) 

PLZT 4.0766 ± 0.0016 

PLZT+0.25wt.%WO3 4.0757 ± 0.0011 

PLZT+0.50wt.%WO3 4.0676 ± 0.0025 

PLZT+0.75wt.%WO3 4.0779 ± 0.0036 

PLZT+1.00wt.%WO3 4.0826 ± 0.0014 

 

 

4.1.2.2 ��")��!��
�������������������	G�"+��������
����%�"� (PLZT/Al2O3) 

 ��� 4.3 !�'�!��6�+�����
��
�*��������
���I7��� PLZT/Al2O3 	
������-&$�����C Al2O3 

������ �"����
$��I����� PLZT/Al2O3 ����
?����������2������@$��'
�
��* PLZT �%����* 

�$���	
�!�&	�I	
��%��
-#'� ('�&���� 4.2) �"+*
$����'�����$
��I��7�
���'��������B�� 
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�����-��� Al2O3 �+����2�� �%����*��/�
���#���� Al3+ �
�$� 0.535 Å !�"��B���������������
 

�$��
���I
#'��+
���$��'
�
 ��B������#�!	�	
�#�����I��7?���
����B�#		���
���"	%�������'��� 

��$
��I��7�
���'������ �������
� ���	
�#�������������
�
���I
�����
$�#�����I��7?���
�� 

!�"#		���
�� �"	%�������'@$��
$�����I�����2�� I2���"�$���������'�����$
��I��7�
���'���� 

��#� ���������%��
-�$���	
�!�&	�I+*
$��
!�
?�������#�&�������'������	��	�3�
 

'���$�	
�!�'�#
���&���� 4.2   

 
��� 4.3 !��6�+�����
��
�*��������
���I7����I����� PLZT/Al2O3 

 

&���� 4.2 �$���	
�!�&	�I����I����� PLZT/Al2O3 

��� Lattice constant (Å) 

PLZT 4.0766 ± 0.0016 

PLZT+0.25wt%Al2O3 4.0713 ± 0.0023 

PLZT+0.50wt%Al2O3 4.0659 ± 0.0048 

PLZT+0.75wt%Al2O3 4.0654 ± 0.0071 

PLZT+1.00wt%Al2O3 4.0662 ± 0.0046 
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4.1.2.3 ��")��!��
�����������%!!�����	G�"+���'������%�"� (PLZT/Fe2O3) 

 !��6�+�����
��
�*��������
���I7����"** PLZT/Fe2O3 F��!�'������ 4.4 ������ 

���3-"������D�
?����������2�������
*���@$��'
�
��* PLZT !�"#�$����+
���� Fe2O3 

�%����*&%�!��$����+
�	
����
���#��	
�*��*�����-��� Fe2O3 	
��&������ PLZT +*
$��
���!** 

	
�#�$!�$����@$��'
�
��*����-
���	����&� �%����*#���������������� �
�$��
���I
#'����!** �B� 

Fe3+ !�" Fe2+ I2�����'���#�����������"�2����*�$��
���I
�
�!��
 ����2����*���3-"��� ��,� 

(spin) ���������&�����#��������'�
� �@$� ����-
��� Fe3+ �$���/�
#������� high spin (HS) 

�
�$� 0.645 Å �$
� low spin (LS) �
�$� 0.55 Å !�"����-
��� Fe2+ �$���/�
��� high spin �
�$� 

0.78 Å �$
� low spin �
�$� 0.61 Å '������ �������#�!	�	
����#����������2��
 �
��I�*I������$ 

�������
� ���	
�#����������
�$��
���I
&�%��
$�#�����I��7?���
����B�#		� ��
�� 

	%������B��#�������������#�!	�	
�!��
 �"�$�������'@$��
$�����I���� (oxygen vacancy) �2�� 

I2������"�$���&$����'�����$
��I��7�@$���� '���"����#'�����$���	
�!�&	�I	
��%��
-��� 

Bragg’s reflection peaks !�"!�'�#
���&���� 4.3 

 

 
��� 4.4 !��6�+�����
��
�*��������
���I7��� PLZT/Fe2O3 

 



 25 

 

&���� 4.3 �$���	
�!�&	�I����I����� PLZT/Fe2O3 

��� Lattice constant (Å) 

PLZT 4.0766 ± 0.0016 

PLZT+0.25wt.%Fe2O3 4.0736 ± 0.0020 

PLZT+0.50wt.%Fe2O3 4.0765 ± 0.0057 

PLZT+0.75wt.%Fe2O3 4.0698 ± 0.0038 

PLZT+1.00wt.%Fe2O3 4.0745 ± 0.0058 

 

 

 ����$���	
�!�&	�I���
��',	�������"** �����F�%���
�'���D�+B�����
�*�	
�*#'� '�� 

!�'������ 4.5 �"����
$��$��
�����'���B�����&�>�� (standard error) 	
�#'��������@�
�A
 least 

square �
�$��$��������� '������ ��������!�
?�������$���	
�!�&	�I�	
�*��*�����-��� 

������#I'7	
��&������ PLZT �2�&����
�
���"��'�"
�� ��$��#���&�� !�
?���	
�#'�'����B��
$��" 

��'�������*�%��A�*�����	��	�3�
+����
� �%����*���+�����7�%��A�*��	��	�3�
���� 

�%�����&����
���
�����"�7��$���"��
�'?'�����"�@�
�A
 X-ray Photoelectron Spectroscopy (XPS) 

��B� Auger Electron Spectroscopy (AES) ����&�� �+B��'�F2��$��
���I
���#����	
����$ 

��!�&	�I��� PLZT 
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��� 4.5 �$���	
�!�&	�I�	
�*��*�����-���������#I'7	
���B��� PLZT 

 

4.1.3  ����������'�
��
��!�����0��)������
�+��	/�0��&�����"���������")��!��
� 

����������%!!�������
/!*�Q )��!4=�	G�"+�����%�"�$���0!�,��H 

4.1.3.1 
��
��!��)
�&�����"������� 

 ���6�+F$��������'�I�����	
��
�
�������"��- 1 ��. 	���	
����� PLZT *���,	A�Q!�" 

	
���B�'�
����#I'7@��'&$��C+*
$� '�
���"*
��������
�F2�@��'!�" �����-�����B�	
��@��� 

���
�����
� ���#�$�����F	%�������'�I����� PLZT �
���3-"?��$���#'� ('������"��*��6����
�) 

�������	
��%����'�I����� #�/2�3�'�6�+&�'�
�� (cross-section) +*
$��
��+�,���"��� 

���$	��
@������ ?'�����-
	
��&�� '�
� WO3 �"�
��+�,�	
��$���������$ '��!�'������ 4.6 
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(a) 

 

(b) 

 

(c) 

 

(d) 

 

(e) 

 

(f) 

 

(g) 

 

(h) 

 

(i) 

 

(j) 

 

(k) 

 

(l) 

 

(m) 

   

��� 4.6 6�+F$��&�'�
������I����� PLZT ���'�
�?��"���#I'7@��'&$��C����$
� wt.%: WO3 

(a) 0.25 (b) 0.50 (c) 0.75 (d) 1.00 ;  Al2O3 (e) 0.25 (f) 0.50 (g) 0.75) (h) 1.00; Fe2O3 (i) 0.25 (j) 

0.50 (k) 0.75 (l) 1.00 !�" (m) PLZT *���,	A�Q 
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4.1.3.2 ����'��)�,�&�����"������� 

 �����"*
���������2�������'�I����� PLZT *���,	A�Q!�"	
����'�
����#I'7@��' &$��C 

+*
$��
�����!�$�������'�I�����	
��&�
��#'��
�
�����!�$��$��������� ��B���	
�*��*�
����� 

!�$���������&�>�� (PLZT, JCPDS file no. 46-0336) 	
��
�$��	$���* 7.94 g/cm3 

?'��
�����!�$����+�	A7����I������$
����	
��&�
��#'��
�$���$������ 95% �2��#� '������ 

���FB�#'�
$��I�����	
��&�
��#'��
�
�����!�$����+�	
��"�%�#�
�'�$�	��#DDq�#'� ��$��#���&�� 

�
�����!�$����#�$���+�	
��"	%�����I������
���3-"?��$��� �2�#�$�����F	
��"�%��I�����#��@� 

���	��'���!��#'� �
�����!�$����@�������I�����	
��&�
��#'���?������
�����
�F��!�'� ��&���� 

4.4 �+B��������
�*�	
�*  �%����*�$��
�����!�$�	
�#'��
���������
�'�
�!�"�����&� I2��&����&� 

�"����$�	
�&�%��
$���
�A

�'!** Archimedes �������� ��$��#���&��������
����� !�$�!** 

�
��$
������&����� �"�
�����'+��'���$*�������-
	
����'�I������
����$��	
�#�$�������	��	
�!�$��� 

!&$���������
�*�	
�*�"�
$�����
�'!**���
�A
+*
$��
�$�������
����� �2��%��$�	
�&�%��
$�����#
� 

��&���� 

 

&���� 4.4 �
�����!�$���� PLZT 	
�#�$�
!�"�
�����B��������-&$��C 

Sample density (g/cm3) relative density (%) 

PLZT 7.42 94 

PLZT + 0.25wt.%WO3 7.19 91 

PLZT + 0.50wt.%WO3 7.64 96 

PLZT + 0.75wt.%WO3 7.51 95 

PLZT + 1.00wt.%WO3 7.51 95 

PLZT + 0.25wt.%Al2O3 7.57 95 

PLZT + 0.50wt.%Al2O3 7.42 93 

PLZT + 0.75wt.%Al2O3 7.55 95 

PLZT + 1.00wt.%Al2O3 7.56 95 

PLZT + 0.25wt.%Fe2O3 7.16 90 

PLZT + 0.50wt.%Fe2O3 7.37 93 

PLZT + 0.75wt.%Fe2O3 7.09 89 

PLZT + 1.00wt.%Fe2O3 7.46 94 
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4.1.3.3 ����
�+��	/�0��&�����"������� 

 ������/2�3�?���������,�6������I����� PLZT *���,	A�Q!�" PLZT 	
����'�
� 

���#I'7@��'&$��C +*
$��
�
����'�������*6�+F$�����������,�	��/�7!�� �����B� ����-
��� 

PLZT *���,	A�Q �I�����	
�#'��
�
�����!�$����!�"�
�����-��+�,�&�%� I2����'�������*6�+F$����� 

������,�	��/�7������&��� (��� 4.7) 	
��
������
��@�'&�'���!�"��*���
-�$
����$#�$�
��+�,�  

 ����-
��� PLZT 	
����'�
� WO3 ���� (��� 4.8) ?���������,�6��	
�#'�'����B��
$� 

�"�$������!&� &$����*6�+���������,�	��/�7!�� 	����
������B��������
$�@�������I�����#'�F����' 

!�"	%�����*	
� �,-�6������ (thermal etching) ���"�"�
������C '������ +B����
����I���������
 

�����'��
��&�
���$!�"����?&�2������*��+�,�	
��
���$ �2�����"'����B��
$��I������
�
�����!�$� 

��� !&$���6�+F$��������'�I������"����
$��
�����!�$����#�$���+�	
��"	%�����
�
��?��$��� 

 

 

��� 4.7 6�+F$�����������,�	��/�7������&�������I����� PLZT  
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��� 4.8 6�+F$�����������,�	��/�7������&�������I����� PLZT ��� WO3 

 

 

�$
�����-
��� PLZT 	
���B�'�
� Al2O3 !�" Fe2O3 ���� +*
$� �
�����-��+�,����$	��
#� 

!�"���3-"���!�$�&�
���#�$��*��-7��B���	
�*��* PLZT *���,	A�Q '������� 4.9 !�" 4.10 �������
� 

PLZT 	
��
�����B����$��
� ����&�*?&��������"�$������&�%� ��B���������3-"�������������� 

���B����*��,6�������	
��@B���&$����!&$���#�$�����F�@B���&$����?'���*��-7 ����-
��� Al2O3 ���� 

��B�������-������#I'7�+����2�� ���3-"��������"���B����*�����
���������������'���$ 

!&$��+�,�����
���$!�"�
���'���$�2�� �$
� Fe2O3 ���� ?��������	���,�6��'����B��
$��"#�$�2����* 

�����-������#I'7	
��&����#� ��,����'���$	
����'�2����*�I�����	
��
 1.00 wt%Fe2O3 �$��"�
 

����&,��������'@������ 

 

 

 

 

0.25wt% 0.50wt% 

0.75wt% 1.00wt% 
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��� 4.9 6�+F$�����������,�	��/�7������&�������I����� PLZT ��� Al2O3 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

0.25wt% 0.50wt% 

0.75wt% 1.00wt% 
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��� 4.10 6�+F$�����������,�	��/�7������&�������I����� PLZT ��� Fe2O3 

 

 

4.1.4 ����$�4���!4���,���!4=%"������!���!4=�/�'0����=8� (50 ºC) !4=����14=�,��H 

 ��������������
�'�$���	
�#'������	���!�"�$������
�#'������	���	
��,-�6���!�"�
��F
� 

&$��C�����F�%�������,�#'������ 4.11-4.13 �������"����#'�
$� ����-
��� WO3 �$���	
�#' 

������	���#�$�2����*�����-��� WO3 	
��&�� #�$
$�	
��
��F
��' �$
�����-
��� Al2O3 �$���	
�#'�� 

����	����
!�
?����'�� �%����* Fe2O3 �"����
$���B���&����#��������-���� �$���	
�#'������ 

	����
�$�����2�� !&$��B�������- Fe2O3 �+����2�� �$��"�'�� 

0.25wt% 0.50wt% 

0.75wt% 1.00wt% 
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��� 4.11 �$���	
�#'������	����	
�*��*�����-��� WO3 	
��
��F
�&$��C 

 
��� 4.12 �$���	
�#'������	����	
�*��*�����-��� Al2O3 	
��
��F
�&$��C 
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��� 4.13 �$���	
�#'������	����	
�*��*�����-��� Fe2O3 	
��
��F
�&$��C 

 

4.1.5 ��&��(��")��$�����&��
���	G�!4=�4�,��/�'0������4!4=����14= 10 kHz 

 ���
���$����2��	
�����#'�������
�'�$���	
�#'������	����	
�*��*�,-�6����B��,-�6������
 ��� 

������	
�#'� �2��%�����$��,-�6������
	
��
��F
� 10 kHz ��/2�3���B�����������
��F
�	
����
���� 

�$
��������"������������!�"�����
��F
�	
��$���	
�#'������	���!�"�$������
�#'������	���	
� 

�����F�$���$�#'� ������ 4.14 �"����
$� �����B�	
��
���3-"����&�
��* (acceptor) !�"&�
��� 

(donor) �"���!�
?���&$����� �����B� �%����*&�
��*�@$� Al2O3 !�" Fe2O3 �"	%�����,-�6������
 

�+����2��&�������-��������B� �$
�&�
��� �B� WO3 �"	%�����,-�6,�����
�
!�
?����'�� I2�������� 

�
�����"�����F�%�#��@�����������-H7���������������B�	
�����"��&$�#�#'� ��B��+B���+����&�� 

�������������'��	
�#'��
���/2�3�!��
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��� 4.14 �,-�6������
�	
�*��*@��'!�"�����-��������B� 

 

4.2 ��
�

���"4��%!!�����	G�"+�����������4��      

4.2.1 ��	��������4������
�

���"4��%!!�����	G�"+�����������4�� 

 ��	
�#'��
�
��!�������2��&�������-��� Zr ?'�	
� 45mol%Zr, 55mol%Zr !�" 65 

mol%Zr ���"�
�
��!������ !�"�
���3-"�������'!�������C &����@��
����������*' ��� 

�"��
�' ��B��#'���	
��"��
�'!��
�%���	
�#'���&�
���*�D�	
����'�2��'�
��	���������
��
�*���� 

����
���I7  

              �����
�����"�7�D������ Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� Zr  �������-&���!&$ 21- 65mol% 

&���%�'�* '��!�'������ 4.15 +*
$� ��B�������-��� Zr �+����2�� &%�!��$����	,�+
��"��B���#���� 

'���	
��
�$��,� 2� ������ ('���I���) ��B���	
�*��*+
�������� Bi0.5Na0.5TiO3 !�'��������F2���� 

����&�
�����$
��I��7 I2����'�������*�
��!&�&$��������'#���� Zr4+ (rZr4+=0.72 Å) !�" 

Ti4+(rTi4+=0.61 Å)  ?'�	
��D���� Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� 21- 23mol%Zr ������
�������D��'
�
 

�+��"+
�����	
�#'��������'�������*?����������2���� Bi0.5Na0.5TiO3  !�"�D���� Bi0.5Na0.5TiO3 

	
���B�'�
� 24 – 35mol%Zr �
�D��B���"�����$ I2���������	
�*��*>�������� JCPDS !��
 +*
$��D� 

	
������B� Bi12TiO20 (34-0097)  	����
��������������������-������ Zr 	
��+����2�� 	%������� 

����&�
������!�����B����	%�������������
�"�
$�����!�������	%��w�������#�$��*��-7 �2�	%�������' 
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�D��B���"�����$  �$
��D���� Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� 45 - 65mol%Zr �
+
�	
����#� I2�����$��&%� 

!��$�	
��
�$��,� 2� ���� 22º I2�����'����������#�!	�	
����#����  Zr4+ ��#���� Ti4+    ��$���� 

*��-7  I2������"����������
���!���?��������6����&�
��2���� 

 

 
��� 4.15  ���!**�����
��
�*��������
���I7����� Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� Zr ��*���!**��� ��
��
 

�*� �������
���I7������ Bi0.5Na0.5TiO3  	
���������>�������� JCPDS ������� 36-0340 

!�"���!**�����
��
�*��������
���I7������ Bi7.38Zr0.62O12 	
���������>�������� JCPDS 

������� 43-0445    

 

4.2.2 ��	��������4�����������
�

���"4���������!4=�	G�"+�����������4��  

�&�
���I�����?'�����%��� Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� Zr 	
�#'���	%������'�2�����!��
 �%�#� 

	%�������I���&��7	
��,-�6��� 1100 °I �����
�� 2 @��
?�� ?'��
��&������2��-������,-�6��� 5° 

C/min ��������I���&��7�����"�@�
�A
��*'�
������&�
��������F�
��"������ !&$�������������I�� 

�&��7#�$�����F�%����'�I����������#'� �+��"�
������"�����*��I2���
�
��!������ �$
�	
����$'��� 

*�������
���3-"������ !&$�$
�	
����$'����$���"�
���3-"������$
�	
����� 	%�����
��*���$
� 

	
�&�'��*F�
��"������ '�������2��@�
�A
�B����������I���&��7 �B� �%����'	
���'�2�����!��
��
��*�!�$� 

�"������ ��B�����I���&��7!��
�%��I�����	
�#'���&�
���*�D�	
����'�2��'�
��	���������
��
�*� ��� 

����
���I7 '��!�'������ 4.16                                                
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��� 4.17  ���!**�����
��
�*��������
���I7����I�����   Bi0.5Na0.5TiO3   	
���B�'�
� Zr ��B��	%���� 

���I���&��7	
��,-�6��� 1100 ºC   

 

              +����-���� 4.17 +*
$�+
�����I����� Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� 21-35mol%Zr �
 �
�� 

��'�������*+
������ Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� Zr �������-	
��	$�����������"����
$�+
��
��� 

��B��� #�	��I����B�����2�� I2��!�'��������
$�����������I���&��7#������� Zr4+ �"����#�!	�	
� 

#���� Ti4+ ����2�� 	%�������'�����$
��I��7�
���'���$����2�� �$
�@������	
��
 45-65mol%Zr 

+*
$��
�D��B�����������%��
���� I2������"�����+��"�,-�6��������I���&��7#�$����"�� 

�2�	%���� �I��������'�������!�"/��B�	%��w���������*!�$��"������ �$
��D��B��	
����'�2������ �"*,#'� 

�$���������
$������D��'  

�����'����$�
 �2�#'�/2�3��+����&��?'�����'�,-�6����������� I���&��7���� 900 ºC 

�%����*@�������I�����	
���B�'�
� 45-65mol%Zr  I2�������
�����"�7�D�?'�
�A
�����
��
�*���� ����
 

���I7 #'������'����� 4.18 I2��+*
$� #'������D��'
�
�@$��'
�
��*@�������B�� �����	
�#'��
� ����"*$� 

*��
$� ��B�������-��� Zr ����2�� �,'�������
�������"������!���	
�#'��$��"�'�� 	%����&��� 

�'�,-�6���I���&��7��#�'�
� ��$��#���&�� ������
���!���?����������2�������
��'�
����B�� 

��� I2���%�����	
��"&����
�������
����$���"��
�'�+����&����
��
��*?����������2�����"**�
� 
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��� 4.18  ���!**�����
��
�*��������
���I7����I�����   Bi0.5Na0.5TiO3   	
���B�'�
� 45-65mol%Zr 

��B��	%�������I���&��7	
��,-�6��� 900 ºC 

 

4.2.3 ��������	
��
��
��!�����0��&���������  

              �����������&���3-"����I����� Bi0.5Na0.5TiO3  	
���B�'�
� Zr +*
$�������"*
������' 

���'!�"������I���&��7�I����� Bi0.5Na0.5TiO3  	
���B�'�
� 21 - 35mol%Zr �"#'����'�I�����	
��
��� 

�$������'���7	
��$���������$
� #�$�
���*�'�*
��
��B�!&����
 !�'�
$�@$
��,-�6���	
��@��������� 

I���&��7�
�
������"�� �$
��I�����	
���B�'�
� 45 - 65mol%Zr �"�
���3-"*�'�*
��
 I2��������' 

��������- Zr 	
�����2�� 	%�����
���7��"��*������#�$����"����* �,-�6�����������I���&��7 

'�������2����
����,-�6�����������I���&��7���� 900 °C I2���"#'����'�I�����	
��
����$������'���7	
��$�� 

�������$
� #�$�
���*�'�*
��
 ���&�
���*�$��
�����!�$�����I����� Bi0.5Na0.5TiO3  	
���B�'�
� 

Zr ������$&���!&$ 21-65mol% &���%�'�* ?'��$��������I���&��7	
��,-�6��� 1100°C !�"�I����� 

Bi0.5Na0.5TiO3  	
���B�'�
� 45-65mol%Zr 	
��$��������I���&��7	
��,-�6��� 900 ºC I2�������&�
� 

��*	
�#'�!�'�'��&���� 4.5 !�" 4.6 ���&���� �"����
$��
�����!�$�����I�����	
�F�����	
� 

1100 ºC �$��������� ?'��
�
�����!�$����+�	A7����
$� 90% �2��#� ��B���	
�*��*�
�����!�$� 

��	��	�3�
 �$
��I�����	
�F�����	
� 900 ºC �
�
�����!�$��$������&�%� '������ ������	'����
� 

�2�&����
���/2�3�&$�#�?'��J+�"����-
	
��
�����- Zr ���C �+B��	
��"���#'��I�����	
��
�,-6�+��� 

!�"�
�
�����!�$����+�	
��"�%�#�/2�3���*�&�&$��C#'� ��$��#���&�� ������	
�#'��*B���&�������� 


�����
� ���+�	
��%�����!�
?���#'�
$� ����&�� Zr ���� BNT 	%�����
�����!�$��'�� 	����
� ��� 

���������?���������,�6��	
����
���#�!�"?����������2�6����	
����
���#�'�
� 
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&���� 4.5 �
�����!�$�����I����� BNT ��B�'�
� Zr 	
�F�����I���&��7	
� 1100 ºC 

Zr  (mol%) �
�����!�$�  (g/cm3) 

21 6.01  ±  0.08 

22 5.98  ±  0.02 

23 5.83  ±  0.10 

24 5.76  ±  0.03  

25 5.72  ±  0.02 

35 5.70  ±  0.06 

45 5.55  ±  0.12 

55 5.58  ±  0.16 

65 5.38  ±  0.04 

 

&���� 4.6 �
�����!�$�����I����� BNT ��B�'�
� Zr 	
�F�����I���&��7	
� 900 ºC 

Zr  (mol%) �
�����!�$�  (g/cm3) 

45 5.37  ±  0.05 

55 5.12  ±  0.02 

65 5.01  ±  0.10 

 

 

4.2.4 ��������	
������
�+��	/�0��&��������� 

          +����-���� 4.19  +*
$� �����B��������- Zr 	
� 21-23mol% ���3-"������� 

�$�������"������������'
��
C�
���'���$ !�"���'��+�,��+
���������� �$
�	
� 24-35mol%Zr 

�����"������������
��� !�"������
���I���	�*���  ���'��+�,�����2�� !�"	
� 45-65mol%Zr ���� 

�"�
���'������ �������
�������2�� !�"�
��������CI���&�'������$ ���'��+�,���� 
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��� 4.18 ���F$�� SEM ����I����� Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� Zr *���
-��
������B��	%������� 

I���&��7	
��,-�6��� 1100 ºC (�) 21mol%Zr   (�) 22mol%Zr   (�) 23mol%Zr   (�) 24mol%Zr   (�) 

25mol%Zr (J) 35mol%Zr   (@) 45mol%Zr   (I) 55mol%Zr   (�) 65mol%Zr 

 

+����-���� 4.19 *���
-����������I������"+*
$�	
� 21-65mol%Zr ���
���������!&� 

���!**	"�,�$������ �������!&����&����*���� !&$����-
	
������- Zr ��� ���!&��������" 

#'���*  

              ��B�����
�*�	
�*��� 4.18 !�" 4.19 �"+*
$���B����B� Zr �������- 21-23mol% ���' ��� 

�����"�+����2���������� !&$��B����B� Zr �+����2���
����'��������"������!�"�������
�������2�� I2�� 

������'�������B�������- Zr ��� �"���'������
���?����������2�������?*�
'����� BNT #����� 

?��������	
��
���3-"	
�������
*�� �2��
���������"�� '��&���� 4.7 ��$��#���&�� ��,6�����'���� 

*���$
���������D��B��	
�#�$�@$���	
�&�������"�����$ 
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��� 4.19 ���F$�� SEM ����I����� Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� Zr *���
-��������B��	%������� 

I���&��7	
��,-�6��� 1100 ºC (�)  21mol%Zr   (�) 22mol%Zr   (�) 23mol%Zr   (�) 24mol%Zr   (�) 

25mol%Zr (J)   35mol%Zr   (@) 45mol%Zr   (I) 55mol%Zr   (�) 65mol%Zr    
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&���� 4.7 !�'����'�����J�
������I����� BNT ��B�'�
� Zr 

Zr  (mol%) ���'���� (μm) 

21 1.54  ±  0.04 

22 2.32  ±  0.08 

23 2.42  ±  0.18 

24 1.41  ±  0.08 

25 1.30  ±  0.19 

35 1.21  ±  0.03 

45 1.06  ±  0.07 

55 1.18  ±  0.10 

65 1.01  ±  0.14 

 

4.2.5 
��
��%"������!���&�����������
�

���"4��%!!�����	G�"+�����������4�� 

              ��B���%��I����� Bi0.5Na0.5TiO3  	
���B�'�
� Zr &���!&$ 21 - 45mol%Zr 	
��&�
�� #'��� /2�3� 

������
���!�����*�&�#'������	��� ��*�,-�6���!�"�
��F
�&$��C #'������	'��� '����� 4.20 !�" 

4.21 �%����*�����
�'�$���	
�#'������	������#�$��*��-7 ��B�������I����� Bi0.5Na0.5TiO3  	
���B�'�
� 

55–65 mol%Zr #�$�����F	%����
�'#'�!�"#�$�
�
���+
��+������
�' �2����#�$�
��������'����$�
 

������
� @������	
��
�����- Zr ������� �
�D��B���"�����$ 	%���������,������
�'�$�	��#DDq�����#� 

#'����  

 ������ 4.20 +*
$� �$���	
�#'������	���	
��,-�6������������B�*	,�@������#�$!&�&$�������� 

��� �$
��$���	
�#'������	�������,'	
��,-�6����
���!&�&$�����?'��J+�"	
��
��F
�&�%�C �����B� �$���	
� 

#'������	����+����2�����
�$�����,'��@������	
��
 24mol%Zr ��������2��'�� ��B�����
�*�	
�*�,-�6��� 

���
 +*
$��
!�
?���	
��+����2��&�������-��� Zr 	
��+����2�� !�"�,-�6���	
��
�$���	
�#'������	�������,' 

�
�$�#�$�2����*�
��F
� '������ '����B��
$�
��',�
��"�����D�7?�������	�����&� #�$�@$�����
!���I��7  

 �%����*�$������
�#'������	���	
��,-�6������� (��� 4.21) 	
��
��F
� 10 kHz +*
$��
�$��'�� 

�������� !&$�
�$�������
������B���"��- 0.05 I2��FB�
$�����
�$�&�%�+�	
��"�%�
��',�
�#��@�#'� 



 43 

 

 
 

��� 4.20 �$���	
�#'������	����	
�*��*�,-�6���!�"�
��F
���� BNT ��B�'�
� Zr (�)  21mol%Zr      

(�) 22mol%Zr   (�) 23mol%Zr   (�) 24mol%Zr   (�) 25mol%Zr (J)   35mol%Zr   (@) 45mol%Zr    
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��� 4.21 �$������
�#'������	����	
�*��*�,-�6���!�"�
��F
���� BNT ��B�'�
� Zr (�)  21mol%Zr   

(�) 22mol%Zr   (�) 23mol%Zr   (�) 24mol%Zr   (�) 25mol%Zr (J)   35mol%Zr   (@) 45mol%Zr    

 

 

4.2.6 
��
����4���������!���&�����������
�

���"4��%!!�����	G�"+�����������4�� 

              ��B���%��I����� Bi0.5Na0.5TiO3 	
���B�'�
� Zr &���!&$ 21-35 mol% ��	%����
�'�$��+
�?I������ 

	��� +*
$��
�$��$������&�%���B���	
�*��*�$���� BNT (~70 pC/N) !�"�
�$��'��&�������- Zr 	
� 

�+����2�� (&���� 4.8) I2��!�'��������
$����!	�	
���� Zr4+ ���� Ti4+ �$���	%����������'?+��#��I@�� 

����2�� ��B�����"	%�����
�6�+�%�#DDq�	
��+����2��	%���������������
����2�� �������
� ��B���
���$�� 

#� �$��� 	
��+
�?I������	����
���'�'�� I2��!�'��������F2��6�+ aging ���
��',	
��+����2�� �%����* 

@��� ����I�� ��� 	
���B�'�
� 45 - 65mol%Zr #�$�����F
�'�$��+
�?I������	���#'� ��B��� ����I����� 

�
���3-" *�'�*
��
 &�����'��������"��*  	%�����I������
�
��*����� �2�#�$�����F��������
#'�  
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&���� 4.8 �$���	
��+
�?I������	���	
��,-�6���������� BNT ��B�'�
� Zr 

 
 

4.3 ��
�

���"4��%!!�����	G�"+���'���       

4.3.1 ��	��������4������
�

���"4��%!!�����	G�"+���'���  

��� 4.22 !�'�!��6�+��
��
�*��������
���I7�����	
�#'��������!��#I�7	
��,-�6��� 800 

ºC +*
$�+
������	
���B�'�
�������������-����,'����������2���*��	
�#�$F����B�'�
������ !�'� 

�������
$������-��������	
������F�"������$��?����������2����*�����?I�'
��#		���&�$�� ���� 

��� ��$��#���&�� ���#�$����	
�	��*#'�!�$@�'
$��F��"�����'����$�
�����F��"�2����F
�� (meta- 

stable state) ��B�#�$ ��B��������	
�#'�F���%�#�	%������I������+B��/2�3���*�&��B��C 

 

 
��� 4.22 !��6�+��
��
�*��������
���I7�����*�����?I�'
��#		���&��B�'�
������ 
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4.3.2 ��	��������4�����������
�

���"4���������!4=�	G�"+���'��� 

��� 4.23 !�'�!��6�+��
��
�*��������
���I7������'�I�����	
����	
��,-�6��� I���&��7 &$��C   

+*
$� &���!&$	
��,-�6��� 850 ºC ��F2� 1000 ºC #�$+*+
��B��C��B������$ �$
� �,-�6��� 

I���&��7	
�����
$��
�+*
$�
��',���'�������!�"/��B�	%��w���������*F�
��"������ 	%����#�$ �����F 

#'��������'�I����� ������/2�3��*B���&���
� 	%����	��*#'�
$� ����&������������F�'�,-�6��� 

	
��@�����I�����*�����?I�'
��#		���&#'� �%����*��!&$�"�,-�6���I���&��7	
��@� +*
$� !��6�+��
��
 

�*��������
���I7#�$!&�&$����������� �"�
$���I�����	
�F����B�!�"#�$F����B�'�
������ ��$��#��� 

&�� ���&%�!��$����+
�	
��,� 2� ���C �"+*
$�+
�����I�������B�'�
���������*#�	��I����B� 

�+
���������� I2��*$�*��
$�?����������2��
�������&�
�������� I2������"��������������	
��
@$�� 


$�����I�������$��!�&	�I 

 

 
(a) 

 
(b) 

 
(c) 

 
(d) 

 

��� 4.23 !��6�+��
��
�*��������
���I7����I�����*�����?I�'
��#		���&��B�'�
������	
�#'� 

���������I���&��7	
��,-�6���&$��C (a) 850 ºC (b) 900 ºC  (c) 950 ºC !�" (d) 1000 ºC 
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4.3.3 ��������	
��
��
��!�����0��&���������  

�
�����!�$�������'�I�����	
��&�
��#'� F��!�'������ 4.24 �������"����
$����I����� 

*�����?I�'
��#		���&	
�F�����	
��,-�6��� 850 ºC �
�
�����!�$���'�������*�
��+�,�	
� �����& 

#'������ 4.13 ��B�������-���������+����2�� +*
$��
�����!�$�����I������+����2�� �� ��"	�����B�� 	
� 

�����-���������,'�
�����!�$�����I������
�$���"��- 95% ����
����� !�$���	��	�3�
 

��B���,-�6���I���&��7����2�� �
�����!�$�����I�����!&$�"@��'�
�$�����2�� �������"����
$� �
�� 

��� !�$�����I�����*�����?I�'
��#		���&��B�'�
������	
� 15 mol% �"�
�$�����,'?'�#�$�2����* 

�,-�6���	
��@���� 

 

 
��� 4.24 ���D!�'��
�����!�$�����I�����*�����?I�'
��#		���&	
���B�'�
�������������- 

&$��C !�"	
��,-�6���I���&��7&$����� 

 

4.3.4 ��������	
������
�+��	/�0��&��������� 

 ?���������,�6������I�����*�����?I�'
��#		���&��B�'�
������	
��,-�6������I�� 

�&��7&$��C F��!�'������ 4.25-4.28 ������ �"����
$���!&$�"@��'���
��', ��B���,-�6���I���&��7 

����2���"	%�������'�������?&�2�� �$
���!&$�"�,-�6���I���&��7���� ��B���&�����������#�+* 


$��"	%����
��',�
��+�,������� I2���$�����������-�������	
���*��-7�
����2�� !�"���'��� 

����?&�2��'�
� 
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(a) 

 
(b) 

 
(c) 

 
(d) 

 
(e) 

 

 

��� 4.25 6�+F$�� SEM ���+B����
�I��������I���&��7	
� 850 ºC (a) BNT (b) 0.02Fe2O3 (c) 

0.05Fe2O3 (d) 0.10Fe2O3 (e) 0.15Fe2O3 
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(a) 

 
(b) 

 
(c) 

 
(d) 

 
(e) 

 

 

��� 4.26 ����	�
 SEM ��
��������������������� 900 ºC (a) BNT (b) 0.02Fe2O3 (c) 0.05Fe2O3 

(d) 0.10Fe2O3 (e) 0.15Fe2O3 
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(a) 

 
(b) 

 
(c) 

 
(d) 

 
(e) 

 

 

��� 4.27 ����	�
 SEM ��
��������������������� 950 ºC (a) BNT (b) 0.02Fe2O3 (c) 0.05Fe2O3 

(d) 0.10Fe2O3 (e) 0.15Fe2O3 
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(a) 

 
(b) 

 
(c) 

 
(d) 

 
(e) 

 

 

��� 4.28 ����	�
 SEM ��
��������������������� 1000 ºC (a) BNT (b) 0.02Fe2O3 (c) 0.05Fe2O3 

(d) 0.10Fe2O3 (e) 0.15Fe2O3 
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4.3.5 ��������	��	
���
��������
���������	�����	�����
�	��� 

 ������������!�
��" ��#����$	�!��%&'��
*+�����	�
 (defect) ��������,"�*�����������!-��� 

�	$�/	$
:�;��������<��,"���#�=�	 *,
=�;����������������������<����
�=�������������!-��
�	:� 

�����& 1.5 mol% ����+&����� 1050 ºC ��?��$!��	�
@��� ��
A��
:� ��� 4.29 *���!�����!�
 

��$	� �����&��
��!-����:/; 
�
=�	�������'�+=�;A�	/��$	� ������/	$
:�;��������<�=�; ��#�����
� 

���������
����:�������<����
�=�������������������+&��������
$�������$!��	�
@ (����$�;�  4.6.2) 

��"
��"��**'��?�=�=�;$	� �����&��
/	�
$	�
������*���������,"� 
�
=�	���

�����*'�	�:�;����������� 

<���
�����;$
��������������,"�=�; �
	�
=��-��� *�����$��D$�����A�	���
/�"�
����!	���" (��
:� 

����
 4.9) ��$	�/�"�
����D$�����A�	���
 D#���D$�����A�	�������G�����$	� 95% ��
D	�:� 

��
�H%I��,"�=� �,�
���D!;�
���<D�
��;�
*+!��D���=�; 

 

 
(a) 

 
(b) 

 
(c) 

 
(d) 

��� 4.29 <D�
��;�
*+!��D��
������<����
�=�������*#��;$
��!-������& 1.5 mol% ������ 

�+&����� 1050 ºC ��?��$!� (a) 2 (b) 10 (c) 24 A!' (d) 48 /��$<�
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����
 4.9 D$�����A�	���
������<����
�=�������*#��;$
��!-� 1.5 mol% �������������� 

�+&����� 1050 ºC ����$!��	�
@ 

�$!� (/��$<�
) D$�����A�	� (g/cm3) 

2 6.11 

10 5.85 

24 5.80 

48 5.87 

 

 

4.4 �������
���!�"��	��
��#����!���$��      

4.4.1 ���	��	��
��!����������
���!�"��	��
��#����!���$��   

 *�������!�
��
�D��'���
������<����
�=������ (BNT) ����*#��;$
��
A�
 ���=���$* 

����;$
��D��D����!�"
$�����
��
������� (XRD) ��#����*��&��!�����$*�����$	��
������<� 

���
�=������ ����*#��;$
 ��
A�
:��+��
D���'��������A������!�"
$�����
��
����������D!;�
 

��� �;���!��
��� BNT ���� Bi0.5Na0.5TiO3 :�ALP��;���!���
�!� 36-0340 �,�
��<D�
��;�
 A�� 

���<�U����! (rhombohedral) �������DD$����;���
�+��
�	������A��	
 2� D#� 32.438, 32.683 A!' 

46.700 �
W����!����� A��
:�;��-��,
�����������*#���
A�
!
:���� BNT :������& =�	 ���� 

0.050 <�! *'������D
D$����?��L����
$(single phase)=�; A��
:���� 4.30 ����������A��	
 

��
��D��#�������&��
��
A�
��!��
�=� =�	��!��
�A�!
������ 
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��� 4.30 A������!�"
$�����
��
���������
�
 Bi0.5Na0.5Ti1-xCuxO3-x 

 

4.4.2 ���	��	��
��!��
�	����������
���!�"��	��
��#����!���$��  

 �!�
*����������������A!;$=�;������������������$*����
D���'����L���
��������;$


��D��D����!�"
$�����
��
������� ��$	� :��+&������������� 950 ºC ������� BNT �����D������� ��?� 

�
D���'��� :������&=�	���� 0.030 <�! *'��!��%&'��
��DD!;�
�����D��
 BNT ����+�G�Y ��� 

�;���!��
��� Bi0.5Na0.5TiO3 :�ALP��;���! JCPDS ���
�!� 36-0340 �����<D�
��;�
 A�����<� 

U����! (Rhombohedral) �	$��������D�������:������& 0.050 <�!*'������D��
D$�� ��;��,"� 

����+� 2�  ��	���� 28.32º �,�
��$	���?���������L���
���������=��������,"� ��
��� 4.31 

 ��#���+&�������������������,"���?� 1000 A!' 1050 ºC ��
��� 4.32 A!' 4.33 ���!����� �� 

$	� !��%&'��
��D
�
D
��?����<�U����!�/	����
$��� BNT �
	�
=��-��� :�A�	!'�+&������������� 

��#�������&��
A�
������,"� *'����D�����?��L��#�������;$
 *�����$��D��'��<D�
��;�
*+!��D 

<�
:/; SEM :� mode EDS ��$	���?������'����������
A�
��?��!�� *,
��**'��?�=�=�;$	���?� 

���=�����
��
A�
 A�	�����&��
�L���������,"��������&=�	������ *,
=�	�	�*'���!��'����� 

�	���������
$���+ ��"
��" ��#��
*��A������L���
�'����"
�
=�	�� *,
=�	�������'�+A�	/��=�;$	�D$�� 

������:����!'!�
��
��
A�
:� BNT ��D	���	�:� A�	*��
��$�*�
��" ��**'���=�;D�	�$@$	� :� 

A�	!'�+&������������� ��
A�
���!'!�
�
�	:� BNT *'��D$������
�=�	���#����� ��#�����
�����L� 

:��
�!�
*��AD!=��� *'��$	� ��#���+&�������
�,"� ��
A�
��**'��A�$<�;����*'A
���$�������?� 

�L��#������$	�����+&��������� 
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��� 4.31 A������!�"
$�����
��
���������
������� Bi0.5Na0.5Ti1-xCuxO3-x �������������������� 950 ºC 

 

 
��� 4.32 A������!�"
$�����
��
���������
������� Bi0.5Na0.5Ti1-xCuxO3-x �������������������� 1000 

ºC 
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��� 4.33 A������!�"
$�����
��
���������
������� Bi0.5Na0.5Ti1-xCuxO3-x �������������������� 1050 

ºC 

 

4.4.3 ���	�
����������
��	��	!�	%����
�	���  

 �!�
*����������������A!;$=�;�������������������������$*���$��D	�D$�����A�	�<�


:/;��D��D $�G������
 ����D������ �,�
�;���!��D	��������
 4.10 A!':��������!��%&'D$�����A�	� 

��
���������"�G���
:��	$��������
$�;�
��� ���A��	��
�'����	��/	�
$	�
�'�$	�
�'��� �,�
�;���� 

$	��'����������A��	=�;��:���'�$������������A!;$�-*'���:�;���������D$�����A�	�������,"� ��� 

�+&�������
��"�*'���:�;�������A��	��
�'���=�;���$	�����+&�������������'����+&�������
*'����/	�
 

$	�
�'�$	�
�'������ �,�
*'�	
�!�	�����D!#��������
�'�����
=����=�;�� A!':�������������� 

�*#� ��;�=���**'���:�;����������/	�
$	�
�'�$	�
�'���=�;����+&�������������A��	�������  *������� 

�D�� ����!	�$�,
��A!;$�;�
�� =������
��
A�
 (Cu2+) �	�*'��;�=�A�����=������
=������
� 

(Ti4+) �,�
*'���:�;������'*+!�:�<D�
��;�
�!,������� 2 ��'*+ �,�
*'���:�;����D$��=�	����
� ��
 

:�<D�
��;�
�!,���
������� *,
��*���:�;�'�����
������*��;�
�!+��������#�����%� ���+! 

��
:�<D�
 ��;�
�!,���#��:�;$���+��������?��!�
��
=LLP� *,
��**'���:�;������?�/	�
$	�
 ��
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=����������*���
:�<D�
��;�
 �,�
��*���!���:�;�������A��	��
�'���=�;��A!'�	
�!�	�D$�� 

���A�	� ���������,"�=�;�;$
�/	���� 

 

����
 4.10 D$�����A�	���
�������������<����
�=�������*#��;$
��
A�
 

 
 

 :������$*$��D$�����A�	���
�������*�������!�
��" A!;$����������?����LA��
 

D$��������G��'�$	�
D	�D$�����A�	�����������-���<�
<�!�	�
@ ��
���������
A�
 ��
 :���� 

4.34 �,�
��$	� BNT ���=�	=�;������
A�
��D$�����A�	��,"��
�	����+&����� D#� �������������� 

����+&�������
*'���:�;���������D$�����A�	������
�,"�����H%I�  ��#��������������
A�
!
:� BNT 

��$	� ����+&�����������������@ ��
A�
*'���	$�/	$
:�;���A�	���$��
����������,"� �
	�
=��-��� ��� 

�+&���������������
�,"� ������
�	��
��
A�
�!�����:�;D$�����A�	�!�!
 ��"
��" ��**'�������+�� 

*���������<��
	�
�$���-$��
���� ��������,"���
�L���
��!$ (liquid phase) A!'/��#�������
�	 

��
�L�����]�̂��#��@ �,�
:���&���" �	
�!:�;��D$����+����D;�
�
�	:���$�������=�	������*�����=�=�; 

��� �
	�
=��-��� D$�����A�	���
������� BNT ����*#��;$
��
A�
��D	�D$�����A�	�������G� 

����$	� 94% �,"�=� 
��$;� BNT ����+�G�Y������������ 950 ºC *'��D$�����A�	�D	���;�
���� ��#��
*�� 

�+&�������
�!	�$=�	:/	��?��+&�������������$	��+&������������:/;��� BNT  
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��� 4.34 ���LA��
D$��������G��'�$	�
D$�����A�	���
������� BNT ���
���������&��
��
 

A�
A!'�+&������������� 

 

4.4.4 ���	�
�������������	�����	�����
�	��� 

 ����	�
���<D�
��;�
��
*+!��D<�
:/;�!;�
*+!���W�����!-�����A���	�
���� (SEM) 

�,�
��$	� BNT ���=�	=�;������
A�
��<D�
��;�
*+!��D���A��
:�;��-�$	�������+�*���$����:���� 

���������������+&���������A!'*'������+����!��;�
!
��#�����������������������+&����������
�,"�  �,�
��� 

D!;�
���D	�D$�����A�	����$��=�; ��#��������
A�
��;�=�:�<D�
��;�
*'���:�;������D$�� ���A�	� 

������,"� �	
�!:�;����+� ��*���$����!��;�
!
:�������������������+&������������*��,
 0.050 <�!��
 

�����&��
���������
A�
 �,�
��D$�����D!;�
���D$�����A�	����������$��=�; :�������� 

��
A�
:������&�������$	���"*��,
 0.015 <�! ��$	����!���:�;�������������<��,"��$	�����*� 

��
��� ��-�=�;/��:��+��+&������������� A!'������������&��
��
�A�
��"
A�	 0.015 - 0.050 <�! 

��$	����������:�_	���������D	���;�
D
���A!'!�!
�!-��;�
�,�
:�����������D���������;�=�:� 

�����&��� ��*���! ���:�;=�����$�
���<��,"���
�������:�;����������D
���A!'!�!
�!-��;�
 

��
����
 4.11  �,�
:����������
A�
:������&�����;��������������������������+&�������
 *' ��� 

:�;�������������*#�����
�L��#���;$
 �,�
��*���!���:�;=�����$�
���<��,"���
����=�;�;$
�/	���� 
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��� 4.35 <D�
��;�
*+!��D��
�#"���$������� BNT �*#��;$
��
A�
:������&�	�
@�������������� 

�+&����� 950 ºC 
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��� 4.36 <D�
��;�
*+!��D��
�#"���$������� BNT �*#��;$
��
A�
:������&�	�
@�������������� 

�+&����� 1000 ºC 
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��� 4.35 <D�
��;�
*+!��D��
�#"���$������� BNT �*#��;$
��
A�
:������&�	�
@�������������� 

�+&����� 1050 ºC 
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����
 4.11 ������
����:�������� BNT �*#��;$
��
A�
 

Cu (mol)     �+&����� 

(ºc) 0 0.005 0.015 0.030 0.050 

950 1.07� 0.07 2.20 � 0.25 7.36�  0.73 5.18�  0.87 3.01�  0.21 

1000 1.11 � 0.04 1.66 � 0.07 5.51 � 0.23 7.82�  0.32 3.58�  0.33 

1050 1.47�  0.05 2.51�  0.15 7.52�  0.94 7.75�  0.34 5.16�  0.47 

 

4.4.5 ���	�
����������
�"�����&���������
�	��� 

 *��������/�"�
����
�������������<����
�=������A!'�����D���������?��
D���'��� 

0.005 A!' 0.015 <�! ����������$*$��D	���
=����!-���������+&������;�
*��,
 400 ºC <�
 

:/;D$������'�$	�
 1KHz-1MHz  ��$	�:����:/;D$����������
*'��$	� D	� dielectric loss (tan � ) 

��D	���?�!� �,�
��*�������+��*��$
*����!-��������� �����*�����������
�	��������<�!�=���/�� 

:� $���+=�;=�	�� A�$<�;�D	������_���
��
=����!-�������D	����!�!
���D$����������
�,"� 

 �������D	�D
���=����!-���������+&������;�
 ��$	���D	�������,"��!-��;�
��#�������&��
��
A�
 

��	���� 0.005 mol A�	*'��D	�!�!
��#�������&��
A�
������,"���?� 0.015 mol �������D	�D
���=��� 

�!-���������+&�������
 ��$	���D	�������,"���#�������&��
A�
������,"� ��#��
*��������� BNT ����*#��;$
 

��
A�
:������&�����
�$	� 0.015 mol ���L��#���*#����
�	A!'=�	������������$��=�; *,
=�	���;���! 

�$���"
/�"�
���������������+&�������
�,"��;$
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����
 4.11 ������=����!-�������
������� BNT �*#��;$
��
A�
�������������������� 950 ºC 

    

4.4.6 ���	�
����������
��%�!�
����&���������
�	��� 

                  *���������������������<����
�=������ ����*#��;$
D����������=���:������& 0.005 

A!' 0.015 <�! =�������<�!:��"�������!�<D��;$
D$���	�
W��
� 3 kV/mm ����+&����� 60 ºC ��?� 

�$!���� 10 ���� A!;$�!	�
:�;�+&�����!�!
<�

�
D
D;�
D$���	�
W��
�=$;*��,
�+&������;�
 

*,
�
+�:�;D$���	�
W��
� �!�
*����"���'��& 24 /��$<�
*,
���=�$��D	������'���G�Y���
<����!-����� 

(d33) �,�
��$	� /�"�
���������������<����
�=�������������������� 950 ºC ������'A����$=�! �	�� 

/�"�
��=�;���:�;���������
�!�
 (break down) ��#��
*��/�"�
��������+�*���$������*���:�;��$ 

�
�����:/;�����"$�����A��	�,���;�=��������+� ���:�;����������=LLP�:��������=�; :��������D������� 

���=����*#���;�=�:��������������<����
�=������ *'���:�;������D$�����A�	����������,"�:��+� 

�+&����� �������� ���:�;���<�!=�	���������
�!�
  �������D����������=���:������&����;�
�$	� 

0.005 <�! ��$	� D	������'���G�Y���
<����!-�������D	��������:�!;�D�

��� ��"
��" ��**'D!;�
��� :���&� 

��
���������!-�!
:� BNT ����D#������+���
<�������*��������:�;�������<�!�=���/����?�=� 

=�;
���,"� ��#�������&��
D����������=�������$	� 0.015 <�! *'��D	������'���G�Y���
<����!-� 

��������������
�,"��
	�
���*���
�����-�=�;�
	�
/���*� �,�
��D$�����D!;�
���������
��������� 

���� :�_	�,"�*���������D����������=���:������&�������,"� �,�
���:�;
	�
�	��������<�!�=� 

��/���  �;$
���+��"�������D����������=����*#�!
:����������<����
�=������:������&�������' 

�� *,
���!���:�;����� D	������'���G�Y���
<����!-������,"� ��
A��
:� ����
 4.12 
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����
 4.12 D	������'���G�Y���
<����!-�������
������� BNT �*#��;$
��
A�
 

 
  

 

4.5 �������
���!�"��	��
��#����!����'�� 

4.5.1 ���	��	��
��!����������
���!�"��	��
��#����!����'�� 

 ��� 4.36 A��
A������!�"
$�����
��
���������
�
���=�;*�������
�D��'��<�
���AD!=��� 

����+&����� 800 ºC ��$	� ��#�����
���� BNT ����+�G�YA!;$ ��<D�
��;�
�!,��/	����
$��� �	$���� 

��!��
�A�!
������
��!!���	$
��
���=�;D	���;�

����#��
*������!#������A��	
��
��D��
������� 

��D	��;�
 �,�
�	�
*��:���&�����*#��;$
�����<D���
� ��"
��" ��*��#��
��*�������&��
��
�'�����:/;�� 

�����&�������:�;
�
������D
<D�
��;�
�!,�����=$;=�; 

 

 
��� 4.36 A������!�"
$�����
��
���������
������<����
�=�������*#��;$
��
�'�� 
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4.5.2 ���	��	��
��!��
�	����������
���!�"��	��
��#����!����'��  

 �!�
*���������
�����
�D��'��=�;=������-�A!;$���=������� 2 �+&�����D#� 1000 A!' 1050 ºC 

��$	� ����+&���������������"
��
�+&����� �������
�
������D
D$����?��L����
$A!'��<D�
��;�
 

���#������=�; �,�
A���	�
*����&���
 BNT ����*#��;$
��
A�
 A��
:�;��-�$	� D$��������:���� 

!'!�
��
��
�'��:� BNT *'���$	���
A�
 ��
��"� :������!�
��" *,
=�	=�;�������!������������ 

�+&����� 950 ºC ��
�/	�:���&���
��
A�
 ���������$�
	�
�������
�'���
�	 3 mol% ��"� !��%&' 

���L*'D!;�
���:���&��������
�'��:�D$����;��;��#��@ 

 
��� 4.37 A������!�"
$�����
��
���������
������� BNT �*#��;$
��
�'���������������� 1000 ºC 

 
��� 4.38 A������!�"
$�����
��
���������
������� BNT �*#��;$
��
�'���������������� 1050 ºC 
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4.5.3 ���	�
����������
��	��	!�	%����
�	���  

 *�����$��D$�����A�	���
��������*#��;$
��
�'�� ��$	�����+&������������� 1000 ºC 

���������
�'��/	$
:�;�������A�	���$��
�������������,"� �,�
��=�;*��D$�����A�	����������,"���#�� 

�����&��
�'��������,"� ��
��� 4.39 �
	�
=��- �����#�������&��
��
�'���������=� *'���:�;D$�� 

���A�	�!�!
 �,�
�!��
�!	�$���D!;�
���:���&���
����*#��;$
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