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  In this research, study in modification of electrical properties of Lead Zinc Niobate 

based ferroelectric ceramics by using Columbite precursor and oxide Additives, that were 

synthesized by using a  mixed oxide  via a rapid vibro-milling technique which have been 

investigated as a function of calcination conditions and sintering conditions  It has been 

found that  effect on relationships between chemical compositions, sintering conditions, 

phase formation, densification, microstructure and electrical properties of the sintered 

products reflect to developing on   Lead Zinc Niobate based ferroelectric ceramics. 
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�&��/�)�&$�  �/?�������������	�����������"���� ���/�)�&$� ���*���(�� mass production  

	
�������2�$�
�?���,��������������	
�	�����$(�!�

#��(�4�$6��+� ����,�@7���?����������6��#$


#���!�#�%"�(�4���9$�     %�����6���&
#����!,6�#��%��+�(���4��I 	
�
���
�����(	�	������ 

��4#4�,!���������)�3�$%�����   %�	
�	6���� �����)�	�����(/	$� 	������
��(�!����	�� 

	�����
���
�����4��?����� 	�����27�9�(�!	���2�9]��, ��$�J/�!�$4��$��� ���,������%�

(@����&
$�����#�$4��	
�������$+4�����
������"�����4��I ������� �6�"�����#�$4���������6�

#�����"�4��
'����!$����%&�����&�'��4#�(�!�����)�������	������� ��!�3	�4��I���(�4 ��#������!,�

���� � (capacitors) ��������  (sensors) 	������# �����  (transducers) "���(������� � 

(transformers) �����)���#,����6�"��"�?���$(�����#%�#����(����4	6���$  (non-destructive 

testing detectors) (�!�����)�	�����(/	$�&����4��I �&4� "�#��#,#�����	����#�� (ultrasonic 

probe) "�#��#,#��
#�������"�� (blood pressure probes) (�!"�4�$�������,��# (microrobots) 

�6�"���%&�%������#,#���,J�$�#�$#!3�$%��4����$(�������$ ������� 

���������	
���
��

�����
������������
������������	
���
��	�����

 (electroceramics) 
�!"���
#����$�������%�&
��� �'((�)	�	)��
�� (perovskite structure) ������*+�'((�)	�	)�
�
��	�!���!�� (simple perovskite: �,�� ABO3) ��!� BaTiO3, PbTiO3 '�� SrTiO3 ��� ���� '��                
'((�)	�	)��
����
���	� (complex perovskite: �,�� (A,A’)(B,B’)O3) ��!� Pb(ZrxTi1-x)O3,

Pb(Fe1/2Nb1/2)O3, Pb(Fe1/2Ta1/2)O3, (Ba,Sr)TiO3 '�� (Pb,La)(Zr,Ti)O3 ��� ���� [1-3] 
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����*�"��'��" ���������	
���
��

�����-'(!��!	�		
������ � 2 ����.��/0!1 ���
��)
#��3�#�

�*
43�5	�
����������-���5	����'��
���	(��	��!	$"��-��5	��*00�3���� � $6	                        

���������	
���
��

  '((�
�
 (normal ferroelectrics) '�����������	
���
��

'((��'�
��	�� 
(relaxor ferroelectrics)  �&� ������
��!�'�
#���
����������-���5	�����

�5&+�	�!���"����" 
(sharp phase-transition) (�
 �"3	�3/.,�
$,��  (Curie temperature: TC) '������(*�
��	
���
��

���
��!$!	��������'��������$"��-�� ��53���������
��!�����	��*+�#�'���)8�

���
����������-���
5	����'((���1'��'%!		
 ��� �'-(
"��� (diffuse and disperse phase-transition) '��������$*0 
��	�'���)8�

���
���������'�����(*�
��	
���
��

 (�*+�$!� dielectric constant '��                      
$!� dielectric loss) �����$"��-�����*
43����$����$�&�
*�	�!���*��#� [4-6] �*"	�!�����������	

���
��

'((�
�
������$*0 ���'
! BaTiO3 /�6	 BT �&� �-,
#*��/���� ����'((5	����������	
���
��


'((�
�
 PbTiO3 /�6	 PT '�� Pb(Zr,Ti)O3 /�6	 PZT �&��-,
#*��/���� ����'((5	����)
��	
���
�
�

 [7-13] ���/�*(�*"	�!��5	����������	
���
��

'((��'�
��	��������$*0 ���'
! Pb(Mg1/3Nb2/3)O3

/�6	 PMN, Pb(In1/2Nb1/2)O3 /�6	 PIN, Pb(Ni1/3Nb2/3)O3 /�6	 PNN, Pb(Zn1/3Nb2/3)O3 /�6	 
PZN '�� Pb(Co1/3Nb2/3)O3) /�6	 PCN ��� ���� [4-6] 

���/�*(����)	�	)��
����'�
��	��������	
���
��

��
��!��������
*�"��� �	�$����
	(/�*
 
(Lead-based perovskite relaxor ferroelectrics) �*+� ���,���*�"��$6	 Pb(B,B’)O3 ��� B ��� �                
'$��			���
�������"�����$!���	�1 (��!� Mg2+, Zn2+, Ni2+ '�� Fe3+ ��� ����) �!"� B’ ��� �                     

'$��			���
�������"�����$!���
 (��!� Ti4+, Nb5+, Ta5+ '�� W5+ ��� ����) '��-6	���"!���� ������
'�
��	�� ������	
 ���
��
 
��
��������*($"���
���, ���
 ����:)��	�!���
�� ���/�*(
�������
�����
��������*"�
�(���#����� �'((/����*+� (multilayer capacitors /�6	 MLC) 	��
�3����$,!$"(
���� ���
�
�(electro-mechanical coupling devices) '���*"5*(���� (actuators) ��� ���� [1-5] 
	�!����
���� �����'�
��	��
�� *���5�	#��
*�/�6	�*0/����
!	�/��

��������������$*0��
 
�$6	 �*0/���
��6� 	�5	�
��$"($����
 ��3����*�)*�;�5	������� �/�����
��("�
��%�
� �*+ ���5*+��	�
��
�*��$���/�%�'����
������
4<���� ������

 ��6�	�#�
��
���*��$���/�%������'�
��	���*
#�)(
*(
�*0/�
���

� ����)��$�	�� (��������!��	�
��) �&� �����-���.�)�,�
"!�����	�,!
*(����)	�	)�
�
��5	������� �/���	�,!���	 �!"��*0/����$*01��5*+��	�
������
4<���� ������

 
�$6	 
��������
��'�
��	������(*�
��	
���
��

���	!	��/"�����
���������'���5	���6�	��5��
���%��
���	�����
$!	�5�����
 '����	���
��$"($��(����
�=��
���%����	�3/.,�
�,�1�)6�	�� 	�
*��*0/���6�	�
���

� 
PbO-loss ����*
#�������,!
���

����'��
��	��"��*+�����)��$�	����������-#��!�%������!	
��(*�
������� �5	������

���  	�!�����'�� ��� ���� [1-6] �&� ��$��
��"
#*���+ 
����
=���
��"
#*������!�
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'
��5�*0/�/�6	�	($��-�����$*0 2  5�	����

�5&+���5*+��	�
��%�
������'�
��	��������	
���
��

                

��
��!��������
*�"��� �	�$����
	(/�*
 
�$6	 
1) ���	�!����#&�#������-���
���*��$���/�%�����/�!���+ �/����=#�
����)��$�	��/�6	                

�/����/�6	��	����������������# '�� 
2) ���	�!����#&�#������-�*
4���-���.�)5	�����)	�	)��
�����������/�$�	�,!�������

             

�����$"��/��'�!��,�/�*�#�
��	�%!��
��("�
���%��
���	�����	�3/.,�
�,�1���������# 
����
�$����	�(��,�� Pb(Zn1/3Nb2/3)O3 /�6	 PZN �&� ���� ����������	
���
��


��!���'�


��	�� �����	�3/.,�
$,�������3 140 o� ��������"!�%�&
��
������"5	� PZN �����-'���$!�$������	

���
��

�,���� ���$"��-�� 1 kHz ���-&������3 60,000 [14] �	
#�
��+ � *���$!��*�����
�;
@ ��(*�
)

��	
���
��

 (d33) $!�$"���$�������-,
�/����"���#�
�������� � (s) '��$!�$�������� ���
�
�$,!$"( 
(k33) ����,�-&������3 2,500 pm/V, 1.7% '�� 90% �������*( [12,14] �)���$"��������*+���(*�

��	
���
��

 ��(*�
)
��	
���
��

'����(*�
	
���
������

��������!���
1 PZN  #&���� �������� *�$�
����*($"�����#	�!���!	��6�	���"���'��#*����"!���� ���������=*
�.�)�,���
���/�*(
�������
�����
��������	�3/.,�
�,�1 ��!� ���*"5*(���� /*"��"#"*�	*������"�� �"�-&�	��
�3�	
���
��	�

�����
��	�
��$"��'�!�� ��'��$"�����	���	!	���
1 ��� ���� [1,12,13]   �&� �PZN �����������#�	�,!���,�
5	�%�&
��
������"��!��*+�     '�!	�!����
���� 
����,
%�&
��
������"5	���� PZN 
�� *���!��� �����
��
')�!/�����6�	�#�
   ��5�	#��
*�/���	�!�� ����:)��	�!���
�� ��6�	�5	��$�6�	��6	�����$"����*(�*(��	�
'����$!����#!���,� [1,13]  

���$��
��"
#*���+  �����6	
��� PZN �&� ���� �������(
*���"�
������)	�	)��
����'�
��	��
������	
���
��

"!���� ����������� ����$"��(�
���;
@ ��
������[17] ����� ��*"'��5	������
��!� �)
	�	)��
����'�
��	��������	
���
��

��
��������
*�"��� �	�$����
	(/�*
���/�*(
��=&
4�"
#*�  �����
5�	�,�5	�%����"
#*�����
���"5�	�
*(��������*0/���
��%�
�����*��!	����+  

��!�������
��
#��#�,�$%���?���������*���#����%����4��/���/������
(���������������

����	����� '�@?����#4�������?���%"�4	
����� ��
#����%,�����  �"���/��!#4����*������%����4��
'

� ��,!�
� ��"���?������
#�
�������)������/��-� (stoichiometry) ����������"��$ ��$�
� �,,�$

"��$��!���	
���������
�$#���� ����� '�(�4� � '����%����
����?��&���(�!
�)3�/�������� '����	
�

�6���%&� #�-
�������
��!"�*�	
��6���%&� ��!��	-�3�/���(�4�!#�-
���%����	6�%"������
���!���

�����@�����������
,��4������������	
��
�+��������	
�������(������#�  ��?���,�����	
�����

��
���!���%�#�������4��
'�����@	
�,!	6��������$����(��# �4�������������4��I���"���"��$&���

������(*�3�/��� (phase diagram) ������(�4�!�!�� ��$�
��?��������)"3+��	
���?��%&�%�
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�������
��!"�����"�7��%�� �,,�$��#�6�
�� ���,���
'  ��$���
��?������
#��$���4�$%����$7����!���

���������/?���4����������
��������+�(���4��I��������
�$#������#$  ��$����	
�	�������
%�

#�����
'#4� ���	
�������
���!���"���%�#�������4��
'� ��&��	
�,!�4������������	
��
�
��������/��


���� (pyrochlores) �7���4#�%"�4,!�
���%��!�� PbO-Nb2O5 ������
���!���"��� (����"�4��
'

��4%&4���������������	���(�!������#�4��	6���$������	�����������������"��$) �"���/��!#4�

����"�4��
'�����@,!��������4��+��7'�������4�$�#4� �
��@
$�3�/�+��#4�(�!%&�/������%����               

�4��������$�#4� ������������
�������(���/���/������� ����� "�?�@����4�#%�  �
�(�4"�7����
?� 

�����
���!���  Pb(Zn1/3Nb2/3)O3 �� '��

#�������@%��������	6��������$����$�#4����

��
���!�����#�?��  �7��@��"��,!	6����(������#$����/�����)"3+��	
�%&�%"��+��7'�,��/
$�/�	
�,!	6�

%"���� Zn �����������	6��������$��������?������
�7'� ��� ��,!�����,����� ��"�%"�4	
������@�����7'�

����4�$��?����)"3+��������+����� 900 o� �7'����� ����
?� ��?�������+���
$�����
���!���&���                    

Pb (PbO-loss) �!�"$���������4#�	6�%"������3�#!���(
�� Pb �7'����
� (�!�4�*��4����


#�
�������)������/��-���$�#�����������"��$%�	
����   ���#�,�$����,6��#����,7����"����

%"�
#����%,������/�=��#�-
�������
��!"����%����4��
'	
��������
#�
�������)������/��-���$

%&�#�-
	���
�
(	� ��53����"
;�
����������� PZN ���,�5	�%�%�&
��
���	�
����6�	�������
1����6�	�
5	��*0/�
����!�����-�������/��������)	���	���
������
��3�,�1'��5��$"����6�	-6	���5	�

�������+ ��/�!/�6	
��%�
�����
��3��
1 ��6�	�#�
"!������'��
��	�'��)"
�)��$�	�� ��!� 
Pb3Nb4O13 /�6	 Pb(Zn0.42Nb0.75)O3.24 /�6	 Pb1.83(Nb1.71Zn0.29)O6.39 ���
A�!"�	�,!��"����	 
�"��*+�����)	���	���
��  PZN �	���6�	����*($"����	��,��

� 700 o� .�����$"���*�(����
�= 
�
�����-#��

�
��'�
����	�$����
	(
������ � PbO, ZnO '�� Pb2Nb2O7 �����!�
*�
[14,15,16] �&� ���6�	�����(����( $"����
�!��
*(
���*��$���/���� PMN '�� PNN '��" ��������"!� 
PZN ��� ������������������
������ [17] ���$��
*�"!��)��� PZN ��� ���������$!� tolerance factor 

'��$!� electronegativity ������
 [18] '��������$*0 '$��			� Pb2+ �&����$"�������-��
���

�5*+"
�,�'��
���

�	*���

�
��
*( Zn2+ #�
!	�/��

�	*���

�
���*+�'(( steric '��'(( electrostatic 5&+���
��������-���.�)5	�����)	�	)��
�� �/�'���.�)����� �����)��$�	�������$"����-����,�
"!�'��
�!�%������!	��(*�
������� �5	������

 �������� [19,20] '��-&�'��"!�#���
��)*D����$�
$'(( 
columbite �5�����!"� ������
���*��$���/� ��� ZnNb2O6 5&+���
!	�'��"#&������������ ����
�*"
����)6�	����A


�
 ��
*( PbO �!	��.��/�*� [18,20,21] '�!
�� *���!��� �����6�� *�'�!�*�"!�"
;�
��
�/�!���+ �����-'
��*0/��*�
�!�"���#�
 �'�������-�����+ ��/�!��� ���/�*("
;�
��'
��5�*0/���+ ��
�,�'((	6��1�����	�,! 
����'
! 
�����"
;�������.������.�"������$"���*��,�1 [22]  
�����
��("�
��
����$��	�!�����-�#� [23] 
����� Pb3Nb2O8 ��� �����*+�����!"�
*(
����
� excess ZnO ���� [24]
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'������
��
*���
 
�$6	 
��������������	
���
��

��
�	6��1 �������������!��
"!� ��!� PZT /�6	 PT

/�6	 BT �5�����!"���
���������-���.�)5	�����)	�	)��
���/�'
!��((�)6�	#�������=*
�.�)5	�
��� PZN ���������������� ��� ���� [16,25,26]  

���/�*(���"
#*�����
���"5�	�������
*(��6�	���� ZnNb2O6 �*+�
���
�������
A		
��(���'��"                
'�!�!"���
#������������6�	�5	�
��=&
4���(*�
���$��"���	
���
��

5	������
���+ ��� �/�*
 [27-

29] ���%, �"
# *�#&���$"�����#���#����
��=&
4�'��)*D��
��("�
���*��$���/���� ZnNb2O6 ��"�
��$�
$ solid-state reaction �&� �
�#��"���-&�
��=&
4�"
#*�����6�	�5	�
������
4<������

 PZN 
������ ZnNb2O6 ��� �����*+������"�  �	
#�
��+ 
����*(����'��)*D����(*�
������� �5	����                 

�����

  ������	
���
��

�)6�	����������
������������	
���
��	�����

   �!"��/0!�*
�
����
����
		
���� ��
��!��1 [30-35]��!�  Nb2O5, Fe2O3, MnO2  �"���-&����������	
���
��

��
�	6��1���
��������� �!��
"!� ��!� BT [36] /�6	 PT [37] /�6	 PZT [38] �5�����)6�	�!"�)*D����(*�
������� �
	�
�*+�  � *���������"!�"
;��*�
�!�"�����-����/�����)	�	)��
����$"����-���.�) [18,36-39]                    
�&� �%, �"
#*��	� 
�������(
��3���
��������"
#*�����
���"5�	�
*(
��)*D���������((  PZN-PZT ��
(���'��" [40-41]    ���%, �"
# *���$"�����#���� ��
��=&
4�)8�

���
���

�5	�����)	�	)��
�� 
�$�������#��.�$'����(*�
������� �5	���� PZN �����
����
����		
������
��!��1��!� MnO2 ,
Fe2O3 '�� Al2O3 ������"� ���$��"!�#����5�	�,��/�!1��������-����������
��)*D��'�"���
��
"
#*��)6�	���
�
*(	�$�$"���, �)6+�<����
������	�,!'����%��6(��6�	��!	
���������)
�)��%�')�!�������!	��
��6�	�#�
�*���!��������%�
��=&
4������������+��
!	�   

���������	�
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