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Abstract 
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Properties of Ferroelectric Ceramics Lead Magnesium Niobate-Lead Titanate 
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In this study, effects of two-stage sintering on phase formation, microstructure and dielectric 
properties of ferroelectric ceramics lead magnesium niobate-lead titanate prepared by a corundum route 
have been investigated. First, lead magnesium niobate ceramics are fabricated by using B-site 
precursor method where both MgNb2O6 and Mg4Nb2O9 are employed as magnesium niobate 
precursors. Effects of B-site precursors on phase formation, densification, microstructure and 
dielectric properties of lead magnesium niobate ceramics are characterized by X-ray diffraction 
(XRD), scanning electron microscopy (SEM) and dielectric measurements, respectively. In the 
second part, lead magnesium niobate-lead titanate ceramics derived from a corundum-route lead 
magnesium niobate and lead titanate powders have been fabricated by two different sintering 
techniques: single-stage (or normal) and two-stage sintering. Effects of designed sintering 
conditions on phase formation, microstructure and dielectric properties of the ceramics are 
determined. The potentiality of a two-stage sintering technique as a simple ceramic fabrication 
method to obtain pure perovskite and highly dense lead magnesium niobate-lead titanate ceramics 
is demonstrated. 

Keyword: Lead magnesium niobate-lead titanate, two-stage sintering, dielectric properties 



 

5 

 

Executive Summary 

 การดําเนินงานของโครงการวิจัยนี้มีวัตถุประสงคเพ่ือศึกษาอิทธิพลของการเผาซินเตอรแบบ
สองขั้นตอนที่มีผลตอการเกิดเฟส โครงสรางจุลภาค และสมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิกเลด
แมกนีเซียมไนโอเบต-เลดไทเทเนตโดยวิธีคอรันดัม โดยเริ่มตนจากกระบวนการเตรียมผง MgNb2O6 
และ Mg4Nb2O9 และศึกษาอิทธิพลของสารแมกนีเซียมไนโอเบตทั้งสองชนิดที่มีตอการสังเคราะหผง 
PMN รวมทั้งการศึกษากระบวนการประดิษฐเซรามิก PMN ดวยเทคนิคการเผาซินเตอรแบบสอง
ขั้นตอนโดยใช Mg4Nb2O9 เปนสารตัวกลางและการประดิษฐเซรามิกในระบบ PMN-PT โดยวิธีคอ
รันดัม ดวยการเผาซินเตอรทั้งแบบขั้นตอนเดียวและสองขั้นตอน โดยงานวิจัยไดดําเนินงานตามแผน
ที่วางไวตามขั้นตอนตอไปน้ี 

1. ผูวิจัยสามารถสังเคราะหผง MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 พรอมทั้งหาเง่ือนไขที่เหมาะสม
เพ่ือใหไดผงที่มีคุณภาพ โดยพบวาในการเตรียมผง MgNb2O6 ที่มีความบริสุทธิ์สูงตองใชอุณหภูมิใน
การเผาแคลไซนที่ 1100 ๐ซ นาน 5 ชั่วโมง ในขณะที่การเตรียมผง Mg4Nb2O9 จะใชอุณหภูมิเผาแคล
ไซนที่ 1150 ๐ซ นาน 2 ชั่วโมง 

2. ผูวิจัยสามารถสังเคราะหผง PMN โดยใชสารตั้งตนทั้งสองชนิดในขอที่ 1 ได รวมทั้งวิเคราะห
พฤติกรรมการเกิดเฟส และสัณฐานวิทยา เพ่ือหาเง่ือนไขที่เหมาะสมในการเตรียมผง PMN ที่มี
คุณภาพสูงและใชเปนสารตั้งตนในการประดิษฐเซรามิก PMN ตอไป 

3. ผูวิจัยสามารถประดิษฐเซรามิก PMN ดวยเทคนิคการเผาซินเตอรแบบขั้นตอนเดียวและสอง
ขั้นตอน ในการเผาซินเตอรแบบขั้นตอนเดียวจะเปนการเปรียบเทียบระหวางสารตัวกลางที่เปน 
MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 ในสวนของการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอนจะใช  Mg4Nb2O9 เปนสาร
ตัวกลาง จากการทดลองพบวาสามารถประดิษฐเซรามิก PMN ที่มีคุณภาพสูงไดจากการเผาซินเตอร
ทั้งสองวิธี และการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอนยังใชอุณหภูมิเผาที่ต่ํากวาการเผาแบบขั้นตอนเดียว
อีกดวย 

4. ผูวิจัยสามารถสังเคราะหผง PT โดยใชเทคนิคการบดยอยแบบ vibro-milling และผงในระบบ (1-

x)PMN-(x)PT จากการเผาแคลไซนผง PMN รวมกับผง PT โดยที่ x = 0.1-0.9 รวมทั้งวิเคราะหพฤติกรรม

การเกิดเฟส และสัณฐานวิทยา เพ่ือหาเง่ือนไขที่เหมาะสมในการเตรียมผง PMN-PT ที่มีคุณภาพสูง

และใชเปนสารตั้งตนในการประดิษฐเซรามิก PMN-PT ตอไป 

5. ผูวิจัยสามารถทําการประดิษฐเซรามิก PMN-PT ดวยวิธีการเผาซินเตอรแบบขั้นตอนเดียวและสอง

ขั้นตอน และทําการตรวจสอบเซรามิกที่เตรียมไดทุกสูตรดวยการใชเทคนิคตางๆรวมกัน เชน XRD, 

SEM, TEM, EDX และ dielectric และ ferroelectric measurements เปนตน เพ่ือทําการคํานวณหา

ปริมาณเฟสเพอรอฟสไกทและความหนาแนนสัมพัทธที่ไดจากการเผาซินเตอรในแตละเง่ือนไข  
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6. จากผลการวิจัยและความรูที่ไดจากงานวิจัยที่เก่ียวของกับการประดิษฐเซรามิก PMN, PT 
และ PMN-PT ผูวิจัยสามารถสงตีพิมพเผยแพรในวารสารวิชาการระดับนานาชาติได 
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เนื้อหางานวิจัย 

1. บทนํา 

ในปจจุบันน้ี เปนที่ทราบกันดีวาวิทยาศาสตรและเทคโนโลยีทางดานเซรามิกได
เจริญกาวหนาไปอยางรวดเร็ว ซึ่งอิเล็กทรอเซรามิกก็เปนสวนหน่ึงในวัสดุประเภทเซรามิกที่มี
การศึกษา คนควา และวิจัยกันอยางกวางขวาง อีกทั้งยังมีการพัฒนาและปรับปรุงอยางตอเน่ืองเพื่อ
นําไปประยุกตใชในงานดานตางๆ เชน ตัวเก็บบันทึกขอมูล (Smart cards) ตัวตรวจจับแกส (Gas 
sensors) ทรานสดิวเซอร (Transducers) และไฮโดรโฟน (Hydrophone) เปนตน ซึ่งทํารายได
จํานวนมากใหแกหลายๆประเทศ การแผขยายของการพัฒนาวัสดุอิเล็กทรอนิกเซรามิกที่มีการ
ประดิษฐคิดคนวัสดุและกระบวนการผลิตแบบใหม การนําไปประยุกตใชงานท่ีมีประสิทธิภาพและมี
ความหลากหลายมากขึ้น และสามารถนํามาทดแทนหรือใชงานรวมกับวัสดุเดิมที่มีขีดจํากัดในการใช
งาน ลวนเปนหัวใจสําคัญของการพัฒนาคุณภาพผลิตภัณฑ อีกทั้งยังเปนหน่ึงในประเด็นสําคัญที่มี
ความทาทายตอนักวิจัยในวงการนี้ นอกจากนี้ การวิจัยเพื่อพัฒนาคุณภาพของผลิตภัณฑก็มีความ
จําเปนอยางยิ่งที่จะตองอาศัยความรูความเขาใจในกระบวนการผลิตวัสดุแตละชนิด ตลอดจนถึงเรื่อง
ของวัตถุดิบ เทคนิควิธีดําเนินการ การศึกษาหาความสัมพันธระหวางลักษณะโครงสรางกับพฤติกรรม
หรือสมบัติที่วัสดุแสดงออกมาภายใตสภาวะเง่ือนไขตางๆ อันจะนําไปสูความสามารถในการควบคุม
คุณภาพและประสิทธิภาพในการทํางานของวัสดุที่เตรียมไดใหเกิดประโยชนสูงสุดตอไป 

สารเฟรโรอิเล็กทริกเปนหนึ่งในสารที่มีการนําไปประยุกตใชทางดานอิเล็กทรอนิกส สวนมาก
จะมีโครงสรางผลึกเปนแบบเพอรอฟสไกท (perovskite structure) [1-3] โดยทั่วไป สารเฟรโรอิเล็กท
ริกสามารถแบงไดเปน 2 ประเภท โดยพิจารณาจากลักษณะของการเปลี่ยนเฟสและการตอบสนองตอ
ความถี่ของสัญญาณไฟฟา คือ สารเฟรโรอิเล็กทริกแบบปกติ (normal ferroelectrics) และสารเฟร
โรอิเล็กทริกแบบรีแลกเซอร (relaxor ferroelectrics) ซึ่งสารในกลุมแรกจะมีการเปลี่ยนเฟสเกิดขึ้น
อยางรวดเร็ว (sharp phase-transition) บริเวณอุณหภูมิคูรี (Curie temperature: TC) และมีสมบัติ
ไดอิเล็กทริกที่ไมคอยเปลี่ยนแปลงไปตามความถี่ ตัวอยางสารเฟรโรอิเล็กทริกแบบปกติที่นิยมศึกษา
กันอยางแพรหลาย เชน BaTiO3, Pb(Zr,Ti)O3 และ PbTiO3 [1,4] สวนสารในกลุมที่สองนั้นจะแสดง
พฤติกรรมการเปลี่ยนเฟสแบบชาๆ (diffuse phase transition) และที่สําคัญตองแสดงพฤติกรรมการ
เปลี่ยนแปลงสมบัติไดอิเล็กทริกตามการเปลี่ยนแปลงความถี่อยางชัดเจน ตัวอยางสารเฟรโรอิเล็กท
ริกแบบรีแลกเซอรที่สําคัญ ไดแก Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 (PMN), Pb(In1/2Nb1/2)O3 (PIN), 
Pb(Ni1/3Nb2/3)O3 (PNN), Pb(Zn1/3Nb2/3)O3 (PZN) และ Pb(Co1/3Nb2/3)O3) (PCN) เปนตน [5-7] 

นอกจากสารเฟรโรอิเล็กทริกทั้ง 2 ประเภทที่กลาวมาขางตน สารเฟรโรอิเล็กทริกที่ไดรับ
ความนิยมและมีการศึกษาคนควากันอยางกวางขวางคือสารเฟรโรอิเล็กทริกในระบบสารละลาย
ของแข็ง เชน PMN-PZT, PZT-BT และ PNN-PZT ซึ่ง PMN-PTก็เปนสารหนึ่งในระบบนี้ ที่เกิดมา
จากการรวมกันของสาร PMN และ PT กลายเปนสารละลายของแข็ง PMN-PT โดยทั่วไป PMN ถูก
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จัดใหเปนสารตนแบบของสารเฟรโรอิเล็กทริกแบบรีแลกเซอร ที่มีอุณหภูมิการเปลี่ยนเฟสต่ํากวา
อุณหภูมิหอง (~ -10 ๐ซ) [1] นอกจากน้ี PMN ยังมีลักษณะทางจุลภาคที่สงผลทําใหมีการสูญเสีย
พลังงานต่ําเม่ือผานการใชงานและไมมีสมบัติฮิสเทอรีซิส ทําใหมีประสิทธิภาพในการสงถายพลังงาน
สูงมาก สวน PT ก็เปนหน่ึงในสารเฟรโรอิเล็กทริกแบบปกติที่มีการศึกษาการอยางกวางขวาง 
นอกจากน้ี PT ยังมีอุณหภูมิคูรี (Tc) ที่คอนขางสูง (~ 490 ๐ซ) [4] มีสมบัติไพโรอิเล็ก ทริก 
(pyroelectric) และพิโซอิเล็กทริก (piezoelectric) ที่ดีเหมาะสําหรับการนําไปประยุกตใชงานที่ชวง
อุณหภูมิและความถี่สูง เชน ตัวเก็บประจุ และอุปกรณตรวจจับความดัน [8-10] เปนตน ซึ่งการเพิ่ม 
PT เขาไปในระบบ PMN มากขึ้นจะทําใหอุณหภูมิการเปลี่ยนเฟสสูงขึ้น และสมบัติทางไฟฟาของ
ระบบดังกลาวจะเปลี่ยนจากพฤติกรรมแบบรีแลกเซอรไปเปนแบบพิโซอิเล็กทริกแบบออน (Soft 
piezoelectric)  สามารถนําไปใชประโยชน ในทรานสดิวเซอร พิโซอิเล็กทริก  (Piezoelectric 
Transducers) ตัวเก็บประจุแบบหลายชั้น (Multilayer capacitors) และตัวขับเรา (Actuators) แต
อยางไรก็ตาม ปญหาสําคัญในกระบวนการประดิษฐเซรามิกของสารเฟรโรอิเล็ก ทริกคือการเตรียม
สารใหมีความบริสุทธิ์และความหนาแนนสูงน้ันทําไดยาก เน่ืองจากมักจะพบวามีการเกิดเฟสไพโร
คลอร (Pyrochlores) ที่เปนสารประกอบของ PbO-Nb2O5 เกิดขึ้นปะปนอยูเสมอ ซึ่งจะสงผลในแงลบ
ตอสมบัติทางไฟฟาของเซรามิก ซึ่งถาหากจะทําการแกไขดวยการเพิ่มอุณหภูมิในการเผาแคลไซน
หรือซินเตอรใหสูงขึ้นก็มักจะเกิดปญหาเก่ียวกับการสูญเสียองคประกอบของตะกั่ว (PbO-loss) 
นักวิจัยจํานวนมากจึงพยายามพัฒนาเทคนิคการเตรียมสารเฟรโรอิเล็กทริกใหมีความบริสุทธิ์สูงดวย
วิธีการตางๆ และวิธีที่ไดรับความนิยมมากก็คือการใชเทคนิค B-site precursor (Columbite 
precursor) ที่มีการใชสาร MgNb2O6 มาเปนสารตัวกลาง [11] ซึ่งการเตรียมสาร MgNb2O6 ใหมี
ความบริสุทธิ์สูงนั้นจําเปนจะตองใชอุณหภูมิในการเผาแคลไซนสูงประมาณ 1100 ๐ซ ขึ้นไป ในขณะที่
นักวิจัยบางกลุมไดรายงานผลการทดลองเตรียมสาร Mg4Nb2O9 ที่มีโครงสรางคลายแรคอรันดัมได
สําเร็จที่อุณหภูมิเพียง 550 ๐ซ ดวยการใชเทคนิคทางเคมี รวมทั้งกลุมของผูวิจัยเอง [12-13] 
นอกจากน้ัน ปญหาสําคัญอีกประการดังที่กลาวมาขางตนคือการทําใหเซรามิกมีความแนนตัวสูง ซึ่ง
ทางผูวิจัยไดทําการศึกษาทดลองโดยนําเทคนิคการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอนมาใชในการเตรียม
เซรามิก PT [14] จากผลการทดลองพบวาสามารถประดิษฐเซรามิกที่มีความบริสุทธิ์และความ
หนาแนนสูงได แตอยางไรก็ตาม การศึกษาวิจัยเก่ียวกับการนําเทคนิคการเผาซินเตอรแบบสอง
ขั้นตอนมาใชในการเตรียมสารเฟรโรอิเล็กทริกยังไมเปนที่แพรหลายมากนัก ซึ่งเทคนิคการเผาซิน
เตอรแบบสองขั้นตอนสามารถชวยใหเซรามิกมีความแข็งแรงมากขึ้น สามารถคงรูปอยูไดโดยการใช
อุณหภูมิไมสูงมากนัก ผูวิจัยเห็นวาเทคนิคการซินเตอรแบบสองขั้นตอนนี้นาจะสามารถนํามา
ประยุกตใชกับการประดิษฐสารเซรามิก PMN-PT โดยเตรียมจากวิธีคอรันดัม นอกจากน้ี ยังเปนการ
สรางองคความรูใหมเพ่ือการเผยแพรในระดับสากลตอไป 
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2. วัตถุประสงคของโครงการ 

1. เพ่ือศึกษาอิทธิพลของปจจัยในกระบวนการสังเคราะหสารเฟรโรอิเล็กทริกเลดแมกนีเซียมไน

โอเบต-เลดไทเทเนตโดยวิธีคอรันดัมที่มีตอพฤติกรรมการกอเกิดเฟส สัณฐานวิทยาและ

องคประกอบทางเคมีระดับจุลภาคเปรียบเทียบกับวิธีการตรียมแบบด้ังเดิม 

2. เพ่ือศึกษาอิทธิพลของการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอนตอการเกิดเฟส โครงสรางจุลภาค 

และสมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิกเฟรโรอิเล็กทริก PMN-PT ที่เตรียมโดยวิธีคอรันดัม

เปรียบเทียบกับวิธีการเผาซินเตอรแบบขั้นตอนเดียว 

3. เพ่ือตีพิมพเผยแพรผลการวิจัยลงในวารสารวิชาการระดับนานาชาติ รวมทั้งการนําเสนอในท่ี

ประชุมวิชาการทั้งในและตางประเทศ 

 

3. วิธีทดลอง  

โครงการวิจัยนี้ประกอบดวยวิธีการทดลองอยู 3 สวนหลัก คือ  

[1] การประดิษฐและตรวจสอบเซรามิก PMN ที่เตรียมดวยวิธี mixed oxide แบบดัดแปลง ซึ่ง
ใช MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 เปนสารตั้งตน และผานการเผาซินเตอรแบบขั้นตอนเดียว
และสองขั้นตอน  

[2] การเตรียมและตรวจสอบผง PT ที่เตรียมดวยวิธี mixed oxide โดยใชเทคนิคการบดยอย
แบบ vibro-milling 

[3] การประดิษฐและตรวจสอบเซรามิก PMN-PT จากการใชผง PMN ที่เตรียมไดในขอที่ 1 
และผง PT ที่เตรียมไดในขอที่ 2 โดยผานการเผาซินเตอรแบบขั้นตอนเดียวและสอง
ขั้นตอน 

 

      โดยมีรายละเอียดของแตละสวนดังนี ้

 วิธีการทดลองในปที่ 1 

1.1 ศึกษาคนควารวบรวมขอมูลจากเอกสารทางวิชาการที่เก่ียวของ 
1.2 ทําการสังเคราะหสาร MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9PMN ดวยวิธีการ mixed oxide เพ่ือใช

เปนสารตั้งตนในการสังเคราะหผง PMN 
1.3 ทําการสังเคราะหผง PMN ดวยวิธี mixed oxide โดยใชสารตั้งตนจากขอ 1.2 
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1.4 ทําการตรวจวิเคราะหสารที่เตรียมไดดวยการใชเทคนิคตางๆรวมกัน เชน TGA, DTA, 
XRD, SEM, TEM, EDX และ laser diffraction เปนตน 

1.5 ทําการประดิษฐเซรามิก PMN จากผงที่เตรียมไดในขอ 1.3 ดวยเทคนิคการเผาซินเตอร
แบบขั้นตอนเดียว (Single stage sintering) และสองขั้นตอน (Two stage sintering) 

1.6 ทําการคํานวณหาปริมาณเฟสเพอรอฟสไกทและความหนาแนนสัมพัทธที่ไดจากการเผา 
ซินเตอรในแตละเง่ือนไข นําเสนอกลไกเพ่ืออธิบายพฤติกรรมการกอเกิดเฟส การแนน
ตัวและสมบัติทางไฟฟาของสารเซรามิก PMN พรอมทั้งวิเคราะหเปรียบเทียบผลการ
ทดลองที่ได  

 

   วิธีการทดลองในปที่ 2 

1.7 ทําการสังเคราะหผง PT ดวยวิธีการ mixed oxide โดยใชเทคนิคการบดยอยแบบ vibro-
milling 

1.8 ทําการสังเคราะหผงในระบบ (1-x)PMN-(x)PT จากการเผาแคลไซนผง PMN ที่เตรียมไดใน
ขอ 1.3 รวมกับผง PT ที่เตรียมไดจากขอ 1.7 โดยที่ x = 0.1-0.9 

1.9 ทําการประดิษฐเซรามิก  PMN-PT จากผงที่เตรียมไดในขอ 1.8  ดวยวิธีการเผาซินเตอรแบบ
ขั้นตอนเดียวและสองขั้นตอน 

1.10 ทําการตรวจสอบเซรามิกที่เตรียมไดทุกสูตรดวยการใชเทคนิคตางๆรวมกัน เชน XRD, 
SEM, TEM, EDX และ dielectric และ ferroelectric measurements เปนตน 

1.11 ทําการคํานวณหาปริมาณเฟสเพอรอฟสไกทและความหนาแนนสัมพัทธที่ไดจากการเผา 
ซินเตอรในแตละเงื่อนไข นําเสนอกลไกเพ่ืออธิบายถึงอิทธิพลของการเผาซินเตอรตอ
การเกิดเฟส การแนนตัว โครงสรางจุลภาคและสมบัติทางไฟฟาของเซรามิก PMN-PT 

1.12 นําความรูที่ไดจากงานวิจัยตีพิมพเผยแพรผลการวิจัยลงในวารสารวิชาการระดับ
นานาชาติ รวมทั้งการนําเสนอในที่ประชุมวิชาการทั้งในและตางประเทศ 

 

 ตารางแสดงกิจกรรมและผล (output) ที่จะไดในปที่ 1 

แผนดําเนินงาน 
ปที่ 1 

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 

1. ศึกษาคนควารวบรวมขอมูลที่เก่ียวของ              

2. สั่งซื้อสารเคมีและวัสดุอุปกรณตางๆ             

3. ทําการสังเคราะหสาร MgNb2O6 และ 
Mg4Nb2O9 พรอมกับการหาเง่ือนไขที่เหมาะสม
ในการเตรียมผงคุณภาพสูง 
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แผนดําเนินงาน 
ปที่ 1 

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 

4. ทําการสังเคราะหผง PMN จากการใช 
MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 เปนสารตั้งตน 

            

5. ศึกษาอิทธิพลของปจจัยหลักในกระบวนการ
สังเคราะหที่มีตอพฤติกรรมการกอเกิดเฟสและ
สัณฐานวิทยาของสาร พรอมทั้งวิเคราะหผลและ
เขียนรายงานความกาวหนา 

            

6. ทําการประดิษฐเซรามิก PMN โดยใช 
MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 เปนสารตั้งตนดวย
วิธีการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอน 

            

7. ศึกษาอิทธิพลของปจจัยหลักในกระบวนการเผา 
sintering ที่มีตอพฤติกรรมการกอเกิดเฟส 
โครงสรางจุลภาคและสมบัติทางไฟฟาของเซรา
มิก 

            

8. วิเคราะหผล เตรียมตนฉบับเพื่อสงตีพิมพ
เผยแพรและเขียนรายงานประจําปที่ 1 

            

 

ตารางแสดงกิจกรรมและผล (output) ที่จะไดในปที่ 2 

แผนดําเนินงาน 
ปที่ 2 

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 

1. ทําการสังเคราะหผง PT ดวยวิธีการ mixed 

oxide 

            

2. ทําการสังเคราะหผง PMN-PT ดวยวิธีการ 

mixed oxide  (โดยการใชผง PMN จากตาราง 

11.4.1 ขอ 4 และผง PT จากขอ 1)  

            

3. ศึกษาอิทธิพลของปจจัยหลักในกระบวนการ

สังเคราะหที่มีตอพฤติกรรมการกอเกิดเฟสและ

สัณฐานวิทยาของผง PMN-PT 
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แผนดําเนินงาน 
ปที่ 2 

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 

4. วิเคราะหผลและเขยีนรายงานความกาวหนา             

5. ทําการประดิษฐเซรามิก PMN-PT ดวยวิธีการ

เผาซินเตอรแบบขั้นตอนเดียวและสองขั้นตอน 

            

6. ศึกษาอิทธิพลของปจจัยหลักในกระบวนการเผา 

sintering ที่มีตอพฤติกรรมการกอเกิดเฟส 

โครงสรางจุลภาคและสมบัติทางไฟฟาของเซรา

มิก PMN-PT 

            

7. วิเคราะหผล เตรียมตนฉบับเพื่อสงตีพิมพ

เผยแพรและเขียนรายงานฉบับสมบูรณ 

            

 

4. ผลการทดลอง  

ผลการทดลองที่ไดจะประกอบดวยการหาลักษณะเฉพาะของผง MgNb2O6, Mg4Nb2O9 และ 
PMN ที่เตรียมได จากนั้นจะนําเสนอผลการตรวจสอบเฟส โครงสรางจุลภาค และสมบัติไดอิเล็กทริก
ของเซรามิก PMN และ PMN-PT ที่เตรียมโดยการเผาซินเตอรแบบขั้นตอนเดียวและแบบสอง
ขั้นตอน พรอมทั้งอภิปรายผลการทดลองที่ได โดยมีรายละเอียดดังตอไปน้ี 

4.1 ผลการตรวจสอบสารตัวอยาง MN 
4.1.1 ผลการตรวจสอบเฟสของผง MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 
จากการตรวจสอบพฤติกรรมการเกิดเฟสและการเปลี่ยนแปลงเฟสของผง MgNb2O6 ที่ผาน

การเผาแคลไซนตามเง่ือนไขที่กําหนด พบวาไดผลดังแสดงในรูป 4.1 โดยที่อุณหภูมิ 500 ๐ซ สารตั้ง
ตนเริ่มเกิดการเปลี่ยนแปลงเฟสไปเปน MgNb2O6 และเม่ือทําการเพิ่มอุณหภูมิในการแคลไซนให
สูงขึ้นพบวา ปริมาณเฟส MgNb2O6 ก็จะเพ่ิมขึ้นดวย จนถึงอุณหภูมิแคลไซน 1100 ๐ซ จะไดเฟสของ
สาร MgNb2O6 ที่มีความบริสุทธิ์สูง ซึ่งสอดคลองกับแฟมขอมูล JCPDS หมายเลข 33-875 ที่มีเฟส
เปนแบบออรโทรอมบิก ในสวนของผง Mg4Nb2O9 เม่ือเผาแคลไซนตามเง่ือนไขที่กําหนด พบวา
ไดผลการทดลองดังรูป 4.2 โดยเม่ืออุณหภูมิสูงขึ้นตั้งแต 600 ๐ซ จะเร่ิมเกิดเฟสของ Mg4Nb2O9 โดย
ยังคงมีเฟสของสารตั้งตนปะปนอยู เม่ืออุณหภูมิสูงขึ้นถึง 1150 ๐ซ จะไดเฟสของสารที่มีความบริสุทธิ์
สูง โดยสอดคลองกับแฟมขอมูล JCPDS หมายเลข 38-1459 ที่มีเฟสเปนแบบเฮกซะโกนอล 
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รูป 4.1 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของผง MgNb2O6 ที่เตรียมไดเปรียบเทียบกับแฟมขอมูล 
JCPDS หมายเลข 33-875 

 

 

รูป 4.2 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของผง Mg4Nb2O9 ที่เตรียมไดเปรียบเทียบกับแฟมขอมูล 
JCPDS หมายเลข 38-1459 

 

4.1.2 ผลการตรวจสอบสณัฐานของผง MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9  

 จากการนําผง MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 ที่เตรียมได (ผานการเผาแคลไซนดวยอุณหภูมิ 
1100 และ 1150 ๐ซ ตามลําดับ) ไปทําการตรวจวิเคราะหดวยเทคนิค SEM เพ่ือตรวจสอบสัณฐาน
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วิทยาของผง พบวา ลักษณะสัณฐานของผงเหลาน้ีโดยท่ัวไปแลวมีรูปรางหลายแบบ ทั้งแบบที่
คอนขางเปนทรงกลม, มน และแบบที่มีรูปรางเปนเหลี่ยม โดยมีขนาดอนุภาคท้ังเล็กและใหญปะปน
กันอยู โดยมีขนาดอนุภาคเฉลี่ยจากรูปภาพอยูในชวงระหวาง 0.1-1.8 และ 0.17-1.69 ไมโครเมตร 
นอกจากนี้อนุภาคผงที่เกิดขึ้นยังเกิดการยึดเกาะกันอยูเปนกอนกระจุกที่มีขนาดใหญอีกดวย แสดงดัง
รูป 4.3 และ 4.4 

 

 

 

 

 

รูป 4.3 ภาพถาย SEM ของผง MgNb2O6 ที่ผานการเผาแคลไซนดวยอุณหภูมิ 1100 ๐ซ เปน
ระยะเวลา 5 ชั่วโมง 

 

 

 

 

 

รูป 4.4 ภาพถาย SEM ของผง Mg4Nb2O9 ที่ผานการเผาแคลไซนดวยอุณหภูมิ 1150 ๐ซ เปน
ระยะเวลา 2 ชั่วโมง 

 

4.2 ผลการตรวจสอบสารตัวอยาง PMN 
4.2.1 ผลการตรวจสอบเฟสของผง PMN ที่เตรียมจากสาร MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 
จากการตรวจสอบพฤติกรรมการเกิดเฟสและการเปลี่ยนแปลงเฟสของผง PMN จากสาร

ตัวกลางที่เปน MgNb2O6 ที่ผานการเผาแคลไซนตามเง่ือนไขที่กําหนด และเปรียบเทียบขอมูล XRD 
ที่ไดมากับขอมูลในแฟมขอมูลมาตรฐานพบวา เม่ือทําการเผาแคลไซนสารที่อุณหภูมิในชวง 600-850 
๐ซ โดยใชระยะเวลาในการเผาแชนาน 2 ชั่วโมง จะมีเฟสของสารแปลกปลอมเกิดขึ้น ( Pb3Nb4O13) 

1 μm 

1 μm 
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ปะปนอยูกับเฟสหลักของ PMN อยางชัดเจน แตอยางไรก็ตาม เม่ือไดทําการเพ่ิมอุณหภูมิในการเผา
แคลไซนใหสูงขึ้นเปน 900 ๐ซ โดยใชเวลาเผาแชนาน 2 ชั่วโมง จะไดเฟสที่บริสุทธิ์ของสาร PMN 
เทาน้ัน โดยมีแบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซที่สอดคลองกับแฟมขอมูล JCPDS หมายเลข 81-861 
ของ Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 ซึ่งมีโครงสรางผลึกเปนคิวบิก ดังรูปที่ 4.5 และในรูปที่ 4.6 แสดงแบบอยาง
การเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของผง PMN ที่ใชสาร Mg4Nb2O9 เปนตัวกลาง พบวาที่อุณหภูมิแคลไซน
ในชวง 600-900 ๐ซ โดยใชระยะเวลาในการเผาแชนาน 2 ชั่วโมง จะเกิดเฟสของสารแปลกปลอม
ปะปนอยู () ซึ่งสารแปลกปลอมที่เกิดขึ้นคือ Pb1.86(Mg0.24Nb1.76)O6.5 ซึ่งเปนเฟสที่แตกตางจาก
การใช MgNb2O6 เปนตัวกลาง  

 

 

รูป 4.5 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของผง PMN ที่ใชสาร MgNb2O6 เปนตัวกลางเปรียบเทียบ
กับขอมูลของ Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 ใน JCPDS file no. 81-861 
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รูป 4.6 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของผง PMN ที่ใชสาร Mg4Nb2O9 เปนตัวกลางเปรียบเทียบ
กับขอมูลของ Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 ใน JCPDS file no. 81-861 

 
4.2.2 ผลการตรวจสอบสัณฐานของผง PMN ที่เตรียมจากสาร MgNb2O6 และ 

Mg4Nb2O9 
จากการนําผง PMN ที่เตรียมไดจากการเผาแคลไซนภายใตเง่ือนไขที่เหมาะสมไปทําการ

ตรวจวิเคราะหดวยเทคนิค SEM พบวา ลักษณะสัณฐานของผง PMN ที่เตรียมจากสารตัวกลางทั้ง
สองชนิดจะมีลักษณะที่แตกตางกันอยางมาก โดยผง PMN ที่เตรียมจาก MgNb2O6 จะมีทั้งอนุภาคที่
ขนาดใหญมากและเล็กมากปะปนกันอยู โดยมีขนาดอนุภาคอยูในชวงประมาณ 0.25-3.1 ไมโครเมตร 
(รูป 4.7(ก)) และมีเฟสของสารแปลกปลอมปะปนอยู (y และ z) ในขณะที่ผง PMN ซึ่งเตรียมจากสาร 
Mg4Nb2O9 จะมีขนาดเล็กใกลเคียงกันและเกิดการยึดเกาะกันเปนกลุมกอนกระจุกแข็ง (hard 
agglomerates) โดยมีขนาดอนุภาคอยูในชวงประมาณ 0.2-1.25 ไมโครเมตร (รูป 4.7 (ข))  
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รูป 4.7 ภาพถาย SEM ของผง PMN ที่ผานการเผาแคลไซนดวยเง่ือนไขที่เหมาะสม โดย (ก) เตรียม
จาก MgNb2O6 และ (ข) เตรียมจาก Mg4Nb2O9 
 

4.2.3 ผลการตรวจสอบเฟสของเซรามิก PMN ที่เตรียมจากสาร MgNb2O6 และ 
Mg4Nb2O9 

จากการตรวจสอบพฤติกรรมการเกิดเฟสและการเปลี่ยนแปลงเฟสของเซรามิก PMN ที่
เตรียมจากสารตัวกลาง MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 โดยใชอุณหภูมิซินเตอรภายใตเง่ือนไขที่กําหนด 
จากการทดลองพบวา เม่ือเตรียมเซรามิก PMN จากสาร MgNb2O6 จะตองใชอุณหภูมิซินเตอรที่ 
1275 ๐ซ นาน 2 ชั่วโมง จึงจะไดเฟสของ PMN ที่มีความบริสุทธิ์สูง ในขณะที่การเผาซินเตอรเซรามิก 
PMN จากสาร Mg4Nb2O9 จะใชอุณหภูมิที่ 1150 ๐ซ นาน 2 ชั่วโมง และเม่ือเปรียบเทียบอุณหภูมิซิน
เตอรของเซรามิกที่เตรียมจากสารตัวกลางทั้งสองชนิด พบวาการเตรียมจากสาร Mg4Nb2O จะใช
อุณหภูมิที่ต่ํากวา ดังแสดงในรูป 4.8 และ 4.9 ตามลําดับ โดยเซรามิก PMN ที่เตรียมจากทั้งสองวิธี
นั้นจะมีแบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซที่สอดคลองกับแฟมขอมูล JCPDS หมายเลข 81-861 ของ 
Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 ซึ่งมีโครงสรางผลึกเปนคิวบิก  

 
 

  (ก)                                                       (ข) 
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รูป 4.8 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของเซรามิก PMN ที่ใชสาร MgNb2O6 เปนตัวกลาง 
 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 

รูป 4.9 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของเซรามิก PMN ที่ใชสาร Mg4Nb2O9 เปนตวักลาง 
 

4.2.4 ผลการตรวจสอบโครงสรางจุลภาคของเซรามิก PMN ที่เตรียมจากสาร MgNb2O6 
และ Mg4Nb2O9 
จากการนําเซรามิก PMN ที่เตรียมไดจากสารตัวกลางทั้งสองชนิดมาตรวจสอบลักษณะ

โครงสรางจุลภาคของผิวหนาและรอยแตกพบวาจะไดผลดังแสดงในรูป 4.10 และ 4.11 เม่ือพิจารณา
รูป 4.10 (ก) ซึ่งเปนภาพถาย SEM ของบริเวณผิวหนาชิ้นงานเซรามิก PMN ที่เตรียมจากสาร 
MgNb2O6 พบวา เกรนของเซรามิก PMN จะมีรูปรางคลายคลึงกันโดยมีทั้งขนาดเล็กและใหญ
กระจายตัวอยูทั่วไปในโครงสราง โดยมีขนาดเกรนอยูในชวงประมาณ 2-12 ไมโครเมตร และมีเฟส
ของสารแปลกปลอมปรากฏอยูเล็กนอย (x = Pb1.83(Mg0.37Nb3.06)O10) เม่ือพิจารณาจากภาพถายที่

2 (Degrees) 
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บริเวณรอยหักของเซรามิก (รูป 4.10 (ข)) ก็จะสามารถสังเกตเห็นความเปนเหลี่ยมเปนมุมของเกรน
ไดอยางชัดเจนมากยิ่งขึ้น ในขณะที่เม่ือพิจารณาจากรูป 4.11 (ก) ซึ่งเปนภาพถาย SEM ของบริเวณ
ผิวหนาชิ้นงานเซรามิก PMN ที่เตรียมจากสาร Mg4Nb2O9 พบวาเกรนมีทั้งขนาดเล็กและใหญ
กระจายอยูเชนกัน รวมทั้งมีรูพรุนปรากฏอยูบาง ขนาดของเกรนจะอยูในชวง 0.8-2.3 ไมโครเมตร 
นอกจากนี้ยังมีเฟสของสารแปลกปลอมสีดํา (y) ที่คาดวานาจะเปน MgO ปรากฏอยู สวนรูป 4.11 (ข) 
ซึ่งเปนภาพถายที่บริเวณรอยหักของเซรามิกจะมีลักษณะคลายคลึงกับภาพถายในรูป 4.10 (ข) แตจะ
มีรูพรุนที่มีขนาดใหญกวาเกิดขึ้น 

 
 

 
 
 
 
 
 
 

รูป 4.10 ภาพถาย SEM ของ (ก) ผิวหนาและ (ข) รอยหักของเซรามิก PMN ที่เตรียมจาก              
สาร MgNb2O6 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

รูป 4.11 ภาพถาย SEM ของ (ก) ผิวหนาและ (ข) รอยหักของเซรามิก PMN ที่เตรียมจาก             
สาร Mg4Nb2O9  

 
 
 

1 m 

5 m 5 m 

(ก)  (ข) 

x 

(ข) 

1 m 

(y) 

(ก) 
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4.2.5 ผลการตรวจสอบสมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิก PMN ที่เตรียมจากสาร 
MgNb2O6 และ Mg4Nb2O9 
จากการตรวจสอบสมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิก PMN ที่เตรียมจากสารตัวกลางทั้งสองชนิด

พบวาเซรามิก PMN มีคาไดอิเล็กทริกที่ Tmax เทากับ 12984 และ 16566 ตามลําดับ ที่ความถี่ 1 kHz 
ดังแสดงในรูป 4.12 สวน Tmax นั้นจะมีคา -10 และ -15 ๐ซ เม่ือเปรียบเทียบทั้งคาไดอิเล็กทริกและ 
Tmax จะเห็นไดวาเซรามิก PMN ที่เตรียมจากสาร Mg4Nb2O9 จะใหคาไดอิเล็กทริกที่สูงกวา ซึ่งนาจะมี
สาเหตุมาจากการมีเฟส MgO ปะปนอยู 

 

 
 

รูป 4.12 กราฟแสดงคาไดอิเล็กทริกและการสูญเสียทางไดอิเล็กทริกเทียบกับอุณหภูมิของเซรามิก 
PMN ที่เตรียมจากสาร (ก) MgNb2O6 และ (ข) Mg4Nb2O9 ภายใตความถี่ตางๆ 

 

จากผลการทดลองที่ผานมาจะเห็นไดวาเซรามิกที่เตรียมโดยใช Mg4Nb2O9 เปนสารตัวกลาง
จะใชอุณหภูมิซินเตอรที่ต่ํากวา และไดคาไดอิเล็กทริกที่สูงกวา ดังน้ันในงานวิจัยตอไปน้ีจะเปนการ
วิจัยเฉพาะเซรามิก PMN ที่เตรียมจาก Mg4Nb2O9 เทาน้ัน 
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4.2.6 ผลการตรวจสอบเฟสของเซรามิก PMN โดยเผาซินเตอรแบบสองข้ันตอน 
จากการตรวจสอบแบบอยางการเลี้ยวเบนของเซรามิก PMN โดยการเผาซินเตอรแบบสอง

ขั้นตอนพบวา อุณหภูมิทีใชในการเผาซินเตอรแลวทําใหเกิดเฟสของสาร PMN ที่มีความบริสุทธิ์สูงมี
อยูสามอุณหภูมิ คือ 1025/1000, 1050/1025 และ 1075/1025 ๐ซ จะเห็นไดวาอุณหภูมิที่ทําใหได 
PMN ที่มีความบริสุทธิ์สูงจะอยูในชวงอุณหภูมิ 1025 ๐ซ และเม่ือนําขอมูลที่ไดมาเปรียบเทียบกับ
แฟมขอมูลมาตรฐานพบวามีความสอดคลองกับแฟมขอมูล JCPDS หมายเลข 81-861 ของ 
Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 ซึ่งมีโครงสรางผลึกเปนคิวบิก 

 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

รูป 4.13 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของเซรามิก PMN โดยเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอน 
 
4.2.7 ผลการตรวจสอบโครงสรางจุลภาคของของเซรามิก PMN โดยเผาซินเตอรแบบ
สองข้ันตอน 
จากการตรวจสอบโครงสรางจุลภาคของเซรามิก PMN จะใชเซรามิกที่ผานการเผาซินเตอรที่

อุณหภูมิ 1075/1025 ๐ซ เน่ืองจากมีคาความหนาแนนสัมพัทธสูงที่สุด (~ 96%) พบวาภาพถาย
บริเวณผิวหนา (รูป 4.14 (ก)) ของเซรามิกจะมีขนาดของเกรนที่คอนขางใหญ โดยมีขนาดเกรนอยู
ในชวง 3.2-15.6 ไมโครเมตร นอกจากนี้ยังมีรูพรุนปรากฏอยูกระจายในโครงสราง รวมทั้งเฟสของ
สารแปลกปลอมที่เปนสีดํา (MgO) และเสนใยที่มีความยาว 300-500 นาโนเมตร กวาง 60-100 นาโน
เมตร ปะปนอยูที่ผิวหนาอีกดวย เม่ือพิจารณาภาพถายบริเวณรอยหัก (รูป 4.14 (ข)) พบวาเกรนมี
ความเปนเหลี่ยมเปนมุมอยางชัดเจนและยังคงมีรูพรุนกระจายอยูระหวางรอยตอของเกรนเชนกัน 

JCPDS file no. 81‐861: Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 

2 (degrees) 
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1025/950 ๐ซ 

1025/975 ๐ซ 

1025/1000 ๐ซ 

1025/1025 ๐ซ 
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1050/1000 ๐ซ 

1050/1025 ๐ซ 
1075/950 ๐ซ 
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รูป 4.14 ภาพถาย SEM ของ (ก) ผิวหนาและ (ข) รอยหักของเซรามิก PMN เม่ือเผาซินเตอร            
ที่ 1075/1025 ๐ซ 

4.2.8 ผลการวิเคราะหสมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิก PMN โดยเผาซินเตอรแบบสอง
ข้ันตอน 
จากการตรวจสอบสมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิก PMN เม่ือผานการเผาซินเตอรที่อุณหภูมิ 

1075/1025 ๐ซ พบวาเซรามิก PMN มีอุณหภูมิที่ทําใหคาไดอิเล็กทริกสูงสุดอยูที่ -15 ๐ซ, คาไดอิ
เล็กทริก 24291 และคาการสูญเสียทางไดอิเล็กทริกเทากับ 0.14 โดยวัดที่ความถี่ 1 kHz ดังแสดงใน
รูป 4.15 

 

 

รูป 4.15 กราฟแสดงคาไดอิเล็กทริกและการสูญเสียทางไดอิเล็กทริกเทียบกับอุณหภูมิของเซรามิก 
PMN เม่ือผานการเผาซินเตอรที่อุณหภูมิ 1075/1025 ๐ซ ภายใตความถี่ตางๆ 

 

4.3 ผลการตรวจสอบสารตัวอยาง PT 
4.3.1 ผลการตรวจสอบเฟสของผง PT 
จากการตรวจสอบพฤติกรรมการเกิดเฟสและการเปลี่ยนแปลงเฟสของผง PT ที่ผานการเผา

แคลไซนตามเง่ือนไขที่ไดกําหนดไว โดยการนําขอมูล XRD ที่ไดมาทําการเปรียบเทียบกับขอมูลใน
แฟมขอมูลมาตรฐานพรอมกับทําการคํานวณหาปริมาณเฟสของ PT ที่เกิดขึ้นควบคูกันไปดวย พบวา

1 m  1 m 

(ก)  (ข)
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ไดผลดังแสดงในรูป 4.16 ซึ่งจากผลการทดลองพบวา PT ที่ผานการแคลไซนที่ 600 ๐ซ นาน 2 
ชั่วโมงมีความสอดคลองกับแฟมขอมูลหมายเลข 6-452 ซึ่งมีเฟสเปนแบบเททระโกนอล และมี
ปริมาณเฟสของ PT ที่คํานวณไดรอยละ 100 
 

 
 
รูป 4.16 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของผง PT ที่เตรียมไดเปรียบเทียบกับขอมูลของ PbTiO3 
ใน JCPDS file no. 6-452 
 

4.3.2 ผลการตรวจสอบสัณฐานวิทยาของผง PT 
จากการนําผง PT ที่เตรียม (ผานการแคลไซนดวยอุณหภูมิ 600 ๐ซ) ไดไปวิเคราะหดวย

เทคนิคSEM พบวาไดผลดังแสดงในรูป 4.17 ซึ่งจะเห็นไดวาลักษณะสัณฐานของผงคอนขางเปนทรง
กลม และแนวโนมของขนาดอนุภาคผง PT จะมีขนาดใกลเคียงกัน แตมีการเกาะกันเปนกระจุก
อนุภาคแข็ง (hard agglomerates) ทําใหไมสามารถมองเห็นขอบเขตของแตละอนุภาคไดอยาง
แมนยําพอ โดยจะมีขนาดอยูในชวง 100-200 นาโนเมตร  

 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

รูป 4.17 ภาพถาย SEM ของผง PT ที่ผานการเผาแคลไซนดวยอุณหภูมิ 600 ๐ซ เปนระยะเวลา         

2 ชั่วโมง ดวยอัตราการขึ้นลงอุณหภูมิ 5 ๐ซ/นาที 

1 nm 
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4.4 ผลการตรวจสอบสารตัวอยาง PMN-PT 
4.4.1 ผลการตรวจสอบเฟสของผง PMN-PT 
จากการตรวจสอบพฤติกรรมการเกิดเฟสและการเปลี่ยนแปลงเฟสของผง PMN-PT ที่เตรียม

จากผง PMN และ PT บริสุทธิ์ และผานการเผาแคลไซนที่อุณหภูมิ 600 ๐ซ นาน 2 ชั่วโมง ผลการ
ทดลองพบวาสารที่เตรียมไดมีความบริสุทธิ์สูง และเมื่อปริมาณของ PT มีมากขึ้น รูปแบบการ
เลี้ยวเบนของรังสีเอ็กซจะเร่ิมกวางขึ้นและเกิดการแยกออกเปน 2 พีคที่ {111} และ {200} บงบอกวา
เกิดการเปลี่ยนเฟสจากคิวบิกไปเปนเททระโกนอล ดังรูป 4.18 และ 4.19  

 
 

 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

รูป 4.18 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของผง PMN-PT ที่ผานการเผาแคลไซนที่ 600 ๐ซ         
นาน 2 ชั่วโมง 
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รูป 4.19 แบบอยางการเลี้ยวเบนรังสีเอ็กซของผง PMN-PT ที่ {200} 
 

4.4.2 ผลการตรวจสอบสมบัติทางกายภาพของเซรามิกในระบบ PMN-PT 
 นําเซรามิกในระบบ (1-x)PMN-xPT ที่มีสัดสวนองคประกอบตางๆ (x = 0.1-0.5) และผาน
การเผาซินเตอรที่อุณหภูมิตางๆ ตามตาราง 4.1 แลวมาตรวจสอบสมบัติทางกายภาพ พบวาเซรามิก
ที่เตรียมไดมีรูปรางเปนแผนที่คอนขางสมสวน ไมมีการบิดเบี้ยวหรือแตกราวเกิดขึ้นแตอยางใด 
สําหรับเซรามิก PT (x = 1.0) จะมีสีน้ําตาลเขมและขนาดเล็กกวาเซรามิก PMN ซึ่งมีสีเหลืองนวล 
เน่ืองจากมีการหดตัวในระหวางการเผาซินเตอรมากกวา สวนในเซรามิก PMN-PT ที่มีสัดสวน
องคประกอบตางๆ ก็จะมีสีที่เปลี่ยนแปลงจากสีเหลืองนวลไปเปนสีน้ําตาลเขมตามปริมาณของ PT ที่
เพ่ิมขึ้นและขนาดก็จะเล็กลงตามลําดับดวย   
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ตาราง 4.1 สมบัติทางกายภาพของเซรามิกในระบบ PMN-PT 
 

T1/T2 
(๐ซ นาน 2 ชั่วโมง) 

ปริมาณ PT 
(x) 

ความ
หนาแนน1 

(กรัม/ลูกบาศก

เซนติเมตร) 

นํ้าหนักที่
สูญเสีย2 

(รอยละ) 

ขนาดเกรน3 

(ไมโครเมตร) 

1100/1200 
 
 
 
 

1150/1200 
 
 
 
 

1240 [13] 
 
 

1220 [13] 

0.1 
0.2 
0.3 
0.4 
0.5 
0.1 
0.2 
0.3 
0.4 
0.5 
0.1 
0.2 
0.3 
0.4 
0.5 

7.62 
7.66 
7.84 
7.81 
7.86 
7.79 
7.73 
7.85 
7.90 
7.94 
7.98 
7.94 
7.86 
7.83 
7.78 

8.54 
8.32 
8.41 
8.65 
8.60 
9.63 
9.55 
9.62 
9.43 
9.48 
12.75 
12.54 
12.23 
12.37 
12.46 

0.31-3.73 
0.42-3.80 
0.45-3.82 
0.53-3.98 
0.55-4.12 
0.73-4.01 
0.96-4.01 
1.46-4.12 
1.55-5.76 
3.01-8.32 
0.42-3.66 
0.44-3.02 
0.41-2.80 
0.41-3.45 
0.48-3.72 

1คาความถูกตองของความหนาแนน ± 0.05 กรัม/ลูกบาศกเซนตเิมตร 

2คาความถูกตองของน้ําหนักที่สูญเสีย ± รอยละ 0.1 

3คาความถูกตองของขนาดเกรน ± 0.05 ไมโครเมตร 

 
4.4.3 ผลการตรวจสอบเฟสของเซรามิก PMN-PT 
หลังจากที่ทําการเผาซินเตอรและทําการตรวจสอบสมบัติทางกายภาพของเซรามิกในระบบ 

(1-x)PMN-xPT โดยท่ี x = 0.1-0.5 ไดทําการเลือกเซรามิกที่มีความหนาแนนสูงสุดของทุก
องคประกอบมาตรวจสอบเฟสที่เกิดขึ้นดวยเทคนิคการเลี้ยวเบนของรังสีเอ็กซ (XRD) ไดผลดังรูป 
4.20  
 
 



 

27 

 

 

(ก) 

 

(ข) 

รูป 4.20 รูปแบบการเลี้ยวเบนของรังสีเอ็กซของเซรามิกในระบบ (1-x)PMN-xPT ที่มีสัดสวน
องคประกอบตางๆ และผานการเผาซินเตอรที่อุณหภูมิ (ก) 1100/1200 ๐ซ และ (ข) 1150/1200 ๐ซ 
นาน 2 ชั่วโมง 
 

จากรูป 4.20 (ก) และ (ข) จะเห็นไดวาเซรามิกที่ไดจะมีความบริสุทธิ์สูง โดยไมปรากฏเฟส
ของสารแปลกปลอมใหเห็น นอกจากนี้เซรามิกที่ผานการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอนทั้งที่อุณหภูมิ 
1100/1200 ๐ซ และ 1150/1200 ๐ซ นาน 2 ชั่วโมงนั้น จะมีการเปล่ียนแปลงเฟสท่ีคลายคลึงกัน นั่น
คือ เซรามิกที่องคประกอบ x = 0.1 และ 0.2 นั้นจะมีรูปแบบการเลี้ยวเบนของรังสีเอ็กซคลายกับ
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ขอมูลของสาร PMN สูตร Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 ในแฟมขอมูล JCPDS file no. 81-865 ซึ่งมีโครงสราง
เปนแบบคิวบิก สวนเซรามิกที่องคประกอบ x = 0.4 และ 0.5 นั้นจะมีรูปแบบการเลี้ยวเบนของรังสี
เอ็กซสอดคลองกับขอมูลของสาร PT สูตร PbTiO3 ในแฟมขอมูล JCPDS file no. 6-452 ซึ่งมี
โครงสรางเปนแบบเททระโกนอล และสําหรับเซรามิกที่องคประกอบ x = 0.3 นั้นจะมีรูปแบบการ
เลี้ยวเบนของรังสีเอ็กซที่ผสมกันระหวางโครงสรางคิวบิกของสาร PMN และโครงสรางเททระโกนอล
ของสาร PT แตเซรามิกที่เผาซินเตอรดวยอุณหภูมิ 1150/1200 ๐ซ นั้นจะเกิดการเปลี่ยนเฟสจาก
คิวบิกไปเปนเททระโกนอลท่ีมีปริมาณของ PT นอยกวา ซึ่งนาจะเปนผลมาจากอุณหภูมิที่ใชสูงกวา
สงผลใหเกิดปฏิกิริยาระหวาง PMN และ PT ไดดีกวา 

 
3.3.4   ผลการตรวจสอบโครงสรางจลุภาคของเซรามิกในระบบ PMN-PT 

 ทําการเลือกชิ้นงานเซรามิกในระบบ (1-x)PMN-xPT ที่ มีความหนาแนนสูงที่สุดของ
องคประกอบ x = 0.1 และ 0.3 มาตรวจสอบลักษณะโครงสรางจุลภาค โดยใชกลองจุลทรรศน
อิเล็กตรอนแบบสองกราด (SEM) พบวาไดผลดังแสดงในรูป 4.21 (x = 0.1) และ 4.22 (x = 0.3) ซึ่ง
เปนภาพถาย SEM ของบริเวณผิวหนา (surface) และรอยแตก (fracture) เพ่ือเปนการเพิ่มขอมูล
เก่ียวกับลักษณะการเกาะตัวกัน (pack) ของเกรนวามีลักษณะเปนอยางไร มีความหนาแนนและทาบ
สนิทกันเพียงไร รวมถึงลักษณะและปริมาณของความพรุนที่เกิดขึ้นภายในเน้ือสารดวย ซึ่งจากรูปจะ
เห็นไดวาเซรามิกทั้งสององคประกอบเม่ือผานการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอนจะมีโครงสรางจุลภาค
ที่แตกตางจากเซรามิกที่ผานการเผาซินเตอรแบบขั้นตอนเดียวอยางมีนัยสําคัญ รูป 4.21 ก(i) จะเห็น
ไดวาขนาดเกรนมีทั้งขนาดเล็ก (0.3 ไมโครเมตร) และขนาดใหญ (3.7 ไมโครเมตร) ซึ่งเกิดจากการ
เติบโตของเกรนแบบผิดปกติ และอีกเหตุผลหน่ึงนาจะเกิดมาจากเฟสของสารแปลกปลอมท่ีแทรกตัว
อยูในโครงสรางจุลภาคแตมีปริมาณนอยซ่ึง XRD ไมสามารถตรวจสอบได สงผลใหเกิดการขัดขวาง
การเติบโตของเกรนบางบริเวณทําใหขนาดของเกรนท่ีเกิดขึ้นมีทั้งเล็กและใหญ ซึ่งเกรนของสาร
แปลกปลอมสามารถพบไดจากภาพรอยแตกของเซรามิก ดังรูป 4.21 ก(ii)  นอกจากน้ียังมีการเกาะ
ตัวกันของเกรนคอนขางแนนสนิททําใหมีรูพรุนปรากฏอยูเพียงเล็กนอยเทาน้ัน สวนเซรามิก 
0.7PMN-0.3PT (ดังรูป 4.22) พบวามีลักษณะของการจับตัวกันคลายกัน  แตจะมีชองวางที่เปน
สาเหตุสําคัญของการเกิดความพรุนในชิ้นงานมากกวาซึ่งเปนผลมาจากขั้นตอนในระหวาง
กระบวนการเตรียมและปริมาณสัดสวนผสม นอกจากน้ี เม่ือเปรียบเทียบเซรามิกที่สัดสวน 0.9PMN-
0.1PT และ 0.7PMN-0.3PT ที่ผานการเผาซินเตอรที่อุณหภูมิเดียวกันจะพบวารอยแตกระหวางเกรน
ของเซรามิก 0.9 PMN-0.1PT นั้น เปนแบบ intergranular หรือรอยแตกที่ผานระหวางขอบเกรน สวน
เซรามิก 0.7PMN-0.3PT จะเปนแบบ transgranular หรือรอยแตกที่ผานเน้ือเกรน   
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รูป 4.21 ภาพถาย SEM ของผิวหนา (surface) และรอยแตก (fracture) ของเซรามิก 0.9PMN-
0.1PT ที่ผานการเผาซินเตอรดวยอุณหภูมิ ก 1100/1200 ๐ซ และ ข 1150/1200 ๐ซ 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
รูป 4.22 ภาพถาย SEM ของผิวหนา (surface) และรอยแตก (fracture) ของเซรามิก 0.7PMN-
0.3PT ที่ผานการเผาซินเตอรดวยอุณหภูมิ ก 1100/1200 ๐ซ และ ข 1150/1200 ๐ซ 
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4.3.5   ผลการตรวจสอบสมบัติไดอิเลก็ทริกของเซรามิกในระบบ PMN-PT 
 เซรามิก 0.9PMN-0.1PT และ 0.7PMN-0.3PT เม่ือนํามาทําการศึกษาศึกษาสมบัติไดอิเล็กท
ริกที่ความถี่ในชวง 100 Hz ถึง 1 MHz ที่อุณหภูมิ -50 ถึง 200 ๐ซ โดยใชเคร่ือง LCR meter พบวา
ไดผลดังตารางที่ 4.2 และรูป 4.23 และ 4.24 โดยท่ัวไปพฤติกรรมของสารเซรามิกในระบบน้ีจะ
คลายคลึงกับสาร PMN คือขึ้นอยูกับคาความถี่ที่ใชวัด หรือที่เรียกวามีพฤติกรรมแบบรีแลกเซอรเฟร
โรอิเล็กทริก คาคงท่ีไดอิเล็กทริกของเซรามิก 0.9PMN-0.1PT (รูป 4.23) มีแนวโนมเพิ่มขึ้นเม่ือใช
อุณหภูมิในการเผาซินเตอรครั้งแรกสูงขึ้น แตลักษณะของกราฟเปนไปในทิศทางเดียวกัน นอกจากนี้ 
คาคงที่ไดอิเล็กทริกของเซรามิกที่ผานการเผาซินเตอรทั้งสองเง่ือนไขก็มีคาสูงขึ้นเม่ือความถี่สูงขึ้น 
เชนเดียวกันกับคาความสูญเสียทางไดอิเล็กทริกก็มีแนวโนมที่สูงขึ้นดวย ในขณะท่ีเม่ือเพ่ิมปริมาณ
สาร PT พฤติกรรมของสมบัติไดอิเล็กทริกจะเปนแบบปกติคือไมขึ้นอยูกับความถี่ และลักษณะของ
กราฟจะมีความแคบมากขึ้น เน่ืองจากวาสาร PT นั้นมีพฤติกรรมเปนแบบเฟรโรอิเล็กทริกปกติ 
นอกจากนี้ สารเซรามิก 0.9PMN-0.1PT ที่ผานการเผาซินเตอร 1100/1200 ๐ซ จะมีพีคของคาไดอิ
เล็กทริกแคพีคเดียว ในขณะที่เซรามิก 0.9PMN-0.1PT ที่ผานการเผาซินเตอร 1150/1200 ๐ซ จะมี
อยู 2 พีค คือที่อุณหภูมิประมาณ 30 ๐ซ ซึ่งมีความสูงมากกวาอีกพีคที่เกิดขึ้นที่อุณหภูมิประมาณ 50 
๐ซ ซึ่งเกิดมาจากความไมเปนเนื้อเดียวกันของสารในบริเวณเล็กๆทําใหเกิดโครงสรางที่เรียกวา core-
shell เกิดขึ้น การเกิดลักษณะน้ีมีความคลายคลึงกันกับสารในระบบ BT และอีกสาเหตุหน่ึงนาจะมา
จากกระบวนการเผาซินเตอรที่ตองผานอุณหภูมิสูง 2 คร้ัง สําหรับสารเซรามิก 0.7PMN-0.3PT จะมี
พฤติกรรมของสมบัติไดอิเล็กทริกแบบผสมกันระหวางเฟรโรอิเล็กทริกแบบปกติและรีแลกเซอรเฟร
โรอิเล็กทริก และท่ีสัดสวนน้ีของสารจtอย ู ที่บริเวณ MPB จึงเกิดการผสมกันของโครงสรางและสมบัติ
ไดอิเล็กทริกขึ้น นอกจากนี้จะสังเกตเห็นไดวา มีพีคขนาดเล็กเกิดขึ้นที่อุณหภูมิหองดวย ซึ่งอธิบายได
วาเกิดมาจากการเปลี่ยนเฟสจากรอมโบฮีดรัลไปเปนเททระโกนอล เม่ือมีปริมาณ Ti นอยๆ แต
อยางไรก็ตาม คาคงที่ไดอิเล็กทริกของเซรามิกทั้ง 2 อัตราสวนที่ผานการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอน
มีคาสูงกวาคาไดอิเล็กทริกของเซรามิกที่ผานการเผาแบบขั้นตอนเดียว 
 
 

ตาราง 4.2 สมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิก 0.9PMN-0.1PT และ 0.7PMN-0.3PT ที่ผานการเผาซิน
เตอรแบบสองขั้นตอน 

T1/T2 

(๐ซ นาน 2 ชั่วโมง) 

ปริมาณ PT 

(x) 

Tm 

(๐ซ) 

Dielectric Properties 

r,max tan max 

1100/1200 

 

1150/1200 

 

0.1 

0.3 

0.1 

0.3 

26.2 

160 

30 

162 

14750 

12380 

23245 

18745 

0.08 

0.18 

0.06 

0.08 
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(ก) 

 

(ข) 

รูป 4.23 สมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิก 0.9PMN-0.1PT ที่ผานการเผาซินเตอรดวยอุณหภูมิ            

(ก) 1100/1200 ๐ซ และ (ข) 1150/1200 ๐ซ 
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(ก) 

 

(ข) 

รูป 4.24 สมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิก 0.7PMN-0.3PT ที่ผานการเผาซินเตอรดวยอุณหภูมิ            

(ก) 1100/1200 ๐ซ และ (ข) 1150/1200 ๐ซ 
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5. สรุปและวิจารณผลการทดลอง 

 จากการศึกษาอิทธิพลของการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอนที่มีผลตอการเกิดเฟส ลักษณะ
โครงสรางจุลภาค และสมบัติไดอิเล็กทริกของเซรามิกในระบบ (1-x)PMN-xPT ที่เตรียมไดในงานวิจัย
นี้  พบวาสามารถสรุปผลการทดลองไดดังนี้ 

1) สามารถเตรียมเซรามิกในระบบ  (1-x)PMN-xPT ที่มีสัดสวนขององคประกอบตางๆ กัน
ไดจากการใชผงที่เตรียมไดดวยวิธีผสมออกไซด  ซึ่งเซรามิกที่ไดจะอยูในรูปของ
สารละลายของแข็งที่มีสมบัติทางกายภาพ โครงสรางจุลภาคที่เปลี่ยนแปลงไปตาม
สัดสวนองคประกอบระหวางเฟส PMN และ PT 

2) ในเซรามิกระบบ (1-x)PMN-xPT พบวาการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอนมีผลตอการเกิด
เฟส การเปลี่ยนแปลงโครงสรางผลึก โครงสรางจุลภาค และสมบัติไดอิเล็กทริก 

3) พบวาจะมีการเปลี่ยนแปลงของสมบัติไดอิเล็กทริกเม่ืออุณหภูมิการเผาซินเตอรในครั้งที่
หน่ึงมีคาสูงกวา โดยมีแนวโนมเพ่ิมขึ้น ในขณะเดียวกันคาความสูญเสียทางไดอิเล็กทริก
ก็เพิ่มขึ้นดวย  

 

6. ขอเสนอแนะ 

1) ควรทดลองศึกษาการเตรียมเซรามิกในระบบ (1-x)PMN-xPT  โดยการควบคุมขั้นตอน
ในระหวางการเตรียมและเง่ือนไขที่ใชในการเผาซินเตอรใหมีประสิทธิภาพมากยิ่งขึ้น เชน 
ใชอุณหภูมิการซินเตอรที่แตกตางกัน รวมทั้งรูปแบบการเผาซินเตอรแบบสองขั้นตอน
โดยการขึ้น/ลงอุณหภูมิในครั้งเดียว 

2) ควรทําการศึกษาถึงคาคงที่ไดอิเล็กทริก และคาการสูญเสียทางไดอิเล็กทริกเทียบกับ
อุณหภูมิและความถี่ของสารเซรามิกในอัตราสวนตางๆ เพ่ือจะไดทราบถึงพฤติกรรมไดอิ
เล็กทริกที่ดีมากขึ้น 
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ABSTRACT 

 A two-stage sintering technique, which began with an initial heating at lower 
temperature and followed by higher temperature sintering, was employed in the production 
of PMN-PT ceramics prepared by a corundum route. Effects of designed sintering 
conditions on phase formation, microstructure and dielectric properties of the samples 
were characterized via X-ray diffraction (XRD), scanning electron microscope (SEM) and 
dielectric measurement, respectively. The types of phase present are found to depend upon 
sintering conditions. The grains are similar in shape. Micrograph shows a few pores at 
triple points. In addition, it is seen that the PMN-PT samples also have an intergranular 
fracture mechanism. In connection with the dielectric properties, a dependence of the 
dielectric constant and dielectric loss on sintering scheme is observed. Moreover, this work 
demonstrated that under suitable two-stage sintering schemes, perovskite PMN-PT 
ceramics can be successfully achieved with better dielectric properties than those of 
ceramics from a conventional method. 

Keywords: Lead magnesium niobate-lead titanate; perovskite; two-stage sintering; 
dielectric properties 

1. Introduction 

 In relaxor ferroelectrics, such as several perovskite-type compounds, lead 
magnesium niobate (PMN), lead strontium titanate (PST) and lead zinc niobate (PZN) 
attract considerable interest owing to rich diversity of their physical properties and 
possible applications in various technological schemes (Moulson and Herbert, 2003 and 
Uchino, 2000). One of the difficulties with most composition containing lead and niobate 
is a tendency of the formation of pyrochlore-type rather than perovskite-type structures 
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with lower relative permittivity values (Moulson and Herbert, 2003). The addition of lead 
titanate (PT) helps to improve the yield of perovskite phase. Moreover, these compositions 
exhibit excellent machinability and high dielectric properties and have been applied in area 
such as multilayer capacitors and electrostrictive actuators (Cross, 1996 and Guha, 2003).  

From the point of view of these applications, the ideal materials would provide a 
high dielectric constant over the operational temperature range. The main problem to the 
commercial exploitation of lead-based perovskite arises from processing difficulties, 
corresponding to PbO vapor during sintering and low density. Swartz et al., 1984 as well 
as Guha et al., 1988, Wongmaneerung et al., 2008 have been made to enhance processing 
techniques to develop materials with properties approaching application requirement. 
Besides using these methods, the modified sintering technique is one way to help improve 
ceramic densification. This technique is a complicated process of microstructure evolution, 
with the main outcome being porosity elimination. In practice, sintering is a crucial stage 
which can significantly affect the densification and the dielectric properties of the ceramics 
more strongly than the choice of reaction precursors. Moreover, in past years, only a few 
works on the preparation of PMN powders by using a corundum Mg4Nb2O9 precursor have 
been reported. Joy and Sreedhar (1997) reported that for the synthesis of the relaxor type 
PMN, Mg4Nb2O9 is a better precursor than the columbite MgNb2O6 presented by Swartz et 
al. (1984) to get rid of the unwanted pyrochlore phase from the final perovskite. 

According to Wongmaneerung et al. (2009), a combination between the B-site 
precursor and the two-stage sintering technique has been proposed to achieve densification 
of PMN ceramics. Furthermore, this method has been successfully applied in production of 
lead titanate (Wongmaneerung et al., 2009). However, no work has been done on the 
investigation of the use of two-stage sintering PMN-PT ceramic. Therefore, in the present 
study, a two-stage sintering method has been attempted to fabricate the relaxor perovskite 
PMN-PT ceramics. The influence of doubly sintering conditions on phase formation, 
microstructure and dielectric properties of the ceramics is investigated. 

2. Experimental procedure 

 The (1-x)PMN-xPT powders with x = 0.1-0.5 were prepared using the corundum 
precursor route, and their processing details were described by Wongmaneerung et al. 
(2007, 2009). In the mixing, the calculated relevant proportions of constituents were 
weighed, suspended in ethanol, and intimately mixed in a ball-mill with grinding media. 
After drying, the (1-x)PMN-xPT powders were obtained at 850 oC for 2 h. After re-milling, 
ceramic fabrication was achieved by adding 3 wt% polyvinyl alcohol (PVA) binder and 
sample pellets were obtained by uniaxial pressing and the binder was burned out at 500 oC 
for 1 h prior to sintering. The green bodies were sintered in a sealed system. The samples 
were surrounded with PbTiO3 to reduce loss of volatile components. Two sets of the first 
sintering temperature (T1) were assigned for the two-stage sintering case: 1100 and 1150 
oC for 2 h. The second sintering temperature (T2) at 1200 oC for 2 h was carried out for 
each case. 
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 The phase structures for all samples were examined by an XRD, using Cu K 
radiation. The densities of all samples were determined using the Archimedes’ method. 

Weight loss of all sintered samples was measured from the weight change (w) with 
respect to the original weight (wo) before sintering. The as-sintered and fracture surfaces of 
sintered pellets were determined by SEM analysis. Dielectric measurement was operated 
on an automated system, composed of a HP4824A Precision LCR meter, a Delta 9023 
automated temperature-controlling box and computer automated control program. Five 
frequencies (1 Hz, 1 kHz, 10 kHz, 100 kHz and 1 MHz) were selected to measure the 
dielectric constant and loss and the temperature ranges were -50 to 200 oC. 

3. Results and discussion 

 To ensure the quality of the perovskite phase, the (1-x)PMN-xPT samples were X-
rayed to check the relative amount of perovskite formed. Fig. 1(a) and (b) show the XRD 
profiles of compositions with x = 0.1-0.5 sintered at 1100/1200 oC and 1150/1200 oC, 
respectively and reveal that no pyrochlore phase exists. The {111} and {200} reflection 
lines were found to become broader or split with PT increasing, indicating that a phase 
transition occurs. Moreover, a careful observation showed only a pseudo-cubic symmetry 
at low PT concentration, in agreement with Suh et al. (2002) as well as Fengbing et al. 
(2004). By comparison to PMN-PT ceramics sintered at 1150/1200 oC, the XRD patterns 
of these samples were found to split at lower PT value as shown in Fig. 1(a) and (b). One 
possible reason could be due to the higher first temperature (T1 = 1150 oC) leading to peak 
splitting. This is probably because the energy is high enough to make the reaction between 
PMN and PT and induce the PT phase into PMN phase more easily than using low first 
temperature. The XRD results clearly show that, in general, the different sintering 
conditions used for preparing PMN-PT ceramics gave rise to a different phase formation in 
this material. 

 Table 1 also presents the relative density, weight loss and grain size data of the 
two-stage sintered PMN-PT samples compared with conventional case that was completed 
by Wongmaneerung et al. (2009). The two-stage sintered PMN-PT densification was 
found to increase with first firing temperature and PT concentration, which could be due to 
lower melting point of PT compared to PMN (Udomporn, 2004). Density values between 
7.62 and 7.94 g/cm3 were obtained after sintering at 1100/1200 oC and 1150/1200 oC, 
respectively. Weight losses of all PMN-PT ceramics during sintering procedure can be 
thought of as a measure of the degree of PbO volatilization. This was analyzed by 
recording the weight before and after sintering procedure. In general, the weight loss 
increases with sintering temperature. Furthermore, in Table 1, it can be seen that grain 
sizes of PMN-PT ceramics sintered with two-stage sintering method are slightly larger 
than those obtained in conventional sintering technique. This observation shows that the 
energy from two-stage sintering temperature was used for accelerate the grain growth 
which is different from Wang et al. (2006). 

 As sintered and fracture surface SEM micrographs of 0.9PMN-0.1PT and 0.7PMN-
0.3PT samples doubly sintered with different schemes are shown in Fig. 2 and 3, 
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respectively. Cleary, the free surface microstructure of these samples is significantly 
different from those of the normal sintering (Wongmaneerung, 2009). From Fig. 2a(i), it 
can be noted that the microstructure consists of small matrix grains of about 0.3 µm and 
abnormally growth grains of about 3.7 µm. In this respect, it has occurred at T1 of about 
1100 oC due to the resultant acceleration in material transfer as observed by Matsuo and 
Sasaki (1971), Lee et al. (2000). Other possible reason is small matrix grains can be 
inhibited by the presence of second phase inclusion (Lee and Rainforth, 1994) such as 
MgO-rich phase as shown in Fig. 2a(ii). Therefore, grain growth is suppressed during the 
sintering process similar to the results observed by Wongmaneerung, 2009. According to 
Chung et al. (2002), Seo and Yoon (2005), it is possible that small amount of MgO is 
dissolved in the PbO-rich liquid or PMN-PT at high firing temperature, and its segregation 
at the grain-liquid interface and grain boundary may have made their step energies finite 
and hence made them sufficiently singular to cause abnormal grain growth. It was 
recognized that the XRD data alone could neither confirm nor rule out the presence of 
MgO because the high intensity XRD peak of MgO at d200 = 2.106 Å is almost 
overlapped by the perovskite PMN peak at d200 = 2.03 Å (Guha, 1999). However, to 
answer this question, the TEM technique can be used to examine the crystallographic 
orientation of the grain. When the 0.9PMN-0.1PT powder compact was sintered at 
1150/1200 oC (Fig. 2b(i) and (ii)), the fine matrix grains were completely replaced by a 
new set of abnormally grown coarse grains. It can be seen that a high degree of porous 
surface is occurred and can be explained by PbO vaporization at high temperature. 
However, there is no presence of pores in fracture surface (Fig. 2b(ii)). Furthermore, Fig. 2 
a(ii) and b(ii) show the fracture surface of 0.9PMN-0.1PT sintered at 1100/1200 oC and 
1150/1200 oC, respectively. It can be seen that the form of small dark spherical particles 
(MgO phase) is randomly distributed in the solid solution matrix. The presence of MgO 
phase indicates their poor homogeneity due to the limitation of a mixed oxide processing. 
MgO inclusions correspond to dark particles, which can be found on the surfaces of some 
PMN-PT grains as shown in Fig. 3. Their corresponding EDX spectra are given in Fig. 4. 
It is to be noted that the characteristic morphology of MgO dispersed in PMN grains is 
consistent with previous work by Guha [23]. According to TEM observation by Goo et al. 
(1986), MgO tends to be segregated in the PMN grains as submicrometer inclusions and 
this segregation leads to a shortage of MgO on the whole, a situation liable to affect the 
formation of pyrochlore phase. By comparison between 0.9PMN-0.1PT and 0.7PMN-
0.3PT samples sintered at the same temperature, the fracture mode of 0.9PMN-0.1PT 
ceramics is an intergranular because the clear grain boundaries can be observed. On the 
other hand, with increasing PT content, the grain boundary in the fracture surface became 
obscure as shown in Fig. 3 a(ii) and b(ii), and the fracture changed from intergranular to 
transgranular surface. The experimental work carried out here suggests that complex 
perovskite (1-x)PMN-xPT ceramics with a high degree of grain packing microstructures 
can be achieved by sintering powders derived from the B-site (Mg4Nb2O9) precursor 
method. 

Dielectric properties of 0.9PMN-0.1PT and 0.7PMN-0.3PT ceramics doubly 
sintered at various conditions were measured at frequencies between 100 Hz and 1 MHz in 
the temperature from -50 to 200 oC as shown in Fig. 5 and 6, respectively. In general, the 
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typical relaxor behavior (Moulson, 2003) with the characteristics dispersive frequency 
dependence of the dielectric maxima has been observed in 0.9PMN-0.1PT. The values of 

maxima dielectric constant (max) with different frequencies at T = Tm for all samples were 

shown in Table 2, where Tm is the character temperature when  reaches maximum. Fig. 
5(a) and (b) shows a comparison of the dielectric of 0.9PMN-0.1PT ceramics two-stage 
sintered at 1100/1200 oC and 1150/1200 oC. It is easily found that the maxima dielectric 
constant versus temperature plots increase noticeably with increase in the first sintering 

temperature. Similar trend is also observed for Tm and tanm. Moreover, the maximum of 
the dielectric constant decreases with increasing frequency, while that of the dielectric loss 
increases. Unlike the normal ferroelectric, the dielectric behavior of 0.9PMN-0.1PT 
ceramics cannot be described by the Curie-Weiss law equation. Further increase in PT 
concentration lead to more observable normal ferroelectric behavior because PT is 
intrinsically a normal ferroelectric according to Park and Shrout (1997). More 
interestingly, the 0.9PMN-0.1PT sample sintered at 1100/1200 oC showed one broad peak, 
whereas the 0.9PMN-0.1PT sample sintered at 1150/1200 oC had two peaks. One peak, at 
30 oC, was stronger in intensity, and originated from the pure 0.9PMN-0.1PT solid 
solution grain core; the second, at 50 oC, caused by the chemical heterogeneity in the grain 
shell and gradient regions as the same results was observed by Park and Kim (1997). 
Furthermore, this behavior can be cause by the two-stage sintering mechanism. Even 
though exact mechanism of the dielectric behavior observed here is not well established 
and was not clearly observed by SEM to support the core-shell concept. In future work, 
HRTEM and Synchrotron techniques should be used to determine exact structure.  For 
instance, the dielectric properties of 0.7PMN-0.3PT ceramics sintered at 1100/1200 oC and 
1150/1200 oC (as displayed in Fig. 6(a) and (b)) exhibit a mixture of both normal and 
relaxor characteristics, in which the transition temperature is not shifted as much as for 
0.9PMN-0.1PT samples. According to Noheda et al. (2002), Politova et al. (2003), it 
should be noted that 0.7PMN-0.3PT ceramic is close to MPB of the PMN-PT system. 
Therefore, its structural symmetry is a mixture of pseudo-cubic and tetragonal. More 
interestingly, it can be seen that there is a small broadening peak occurring at room 
temperature in 0.7PMN-0.3PT samples sintered at both case. Shrout et al. (1990) attributed 
similar dielectric anomalies to the rhombohedral to tetragonal phase transition in sample of 
lower Ti composition (30-35% PT) and a slight curvature in the MPB. Since the densities 
of the two ceramics are slightly different, this indicates that density could be the 
controlling factor for such observation. Besides higher density, the presence of MgO is one 
reason to enhancement of the dielectric constant of PMN-PT ceramics, as also observed by 
Lu and Lee (1995). 

 
4. Conclusions 
 The potential of a combination between the B-site precursor and the two-stage 
sintering technique has been proposed to achieve dense and pure perovskite PMN-PT 
relaxor ceramics. They possess very high dielectric constants and fundamental dielectric 
properties which can be greatly varied by composition and sintering condition. This work 
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demonstrated that two-stage sintering can effectively suppress the grain growth in PMN-
PT system.  
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Table 1 Physical properties of (1-x)PMN-xPT ceramics from two-stage sintering 
conditions. 

Table 2 Dielectric properties of (1-x)PMN-xPT ceramics. 
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Fig. 3 SEM micrographs of 0.7PMN-0.3PT ceramics sintered at (a) 1100/1200 oC and (b) 
1150/1200 oC.   

Fig. 4 Representative EDX spectra obtained from the dark particles (arrowed in Fig. 3a 
(ii)) exist on the fracture of 0.9PMN-0.1PT grains (some spectra indexed as Au come from 
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Fig. 6 Temperature and frequency dependences of dielectric properties of 0.7PMN-0.3PT 
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Table 1 

T1/T2 
(ºC for 2 h) 

Composition 
(x) 

Densitya 
(g/cm3) 

Weight lossb

(%) 
Grain-sizec 

(µm) 
1100/1200 

 
 
 
 

1150/1200 
 
 
 
 

1240 [13] 
 
 

1220 [13] 

0.1 
0.2 
0.3 
0.4 
0.5 
0.1 
0.2 
0.3 
0.4 
0.5 
0.1 
0.2 
0.3 
0.4 
0.5 

7.62 
7.66 
7.84 
7.81 
7.86 
7.79 
7.73 
7.85 
7.90 
7.94 
7.98 
7.94 
7.86 
7.83 
7.78 

8.54 
8.32 
8.41 
8.65 
8.60 
9.63 
9.55 
9.62 
9.43 
9.48 

12.75 
12.54 
12.23 
12.37 
12.46 

0.31-3.73 
0.42-3.80 
0.45-3.82 
0.53-3.98 
0.55-4.12 
0.73-4.01 
0.96-4.01 
1.46-4.12 
1.55-5.76 
3.01-8.32 
0.42-3.66 
0.44-3.02 
0.41-2.80 
0.41-3.45 
0.48-3.72 

aThe estimated precision of the density is ± 0.05 g/cm3 

bThe estimated precision of the weight loss is  0.1%. 

cThe estimated precision of the grain size is ± 0.05 �m 

 

Table 2 

T1/T2 

(ºC for 2 h) 

Composition 

(x) 

Tm 

(C) 

Dielectric Propertiesa 

r,max tan max 

1100/1200 

 

1150/1200 

 

0.1 

0.3 

0.1 

0.3 

26.2 

160 

30 

162 

14750 

12380 

23245 

18745 

0.08 

0.18 

0.06 

0.08 

aMeasured at 25 ºC and 1 kHz 
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Fig. 6 
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3. การไปเสนอผลงานวชิาการ 
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4. รางวัลที่ไดรับ 
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