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Abstract 

Project Code:  MRG5280031 

Project Title:  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 
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Project Period: March 15, 2009 to March 14, 2011 

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 
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Executive Summary 

 ����;������������
�����*�"�)�
�&
*��H#?�%��
���D��/<�=���	������������������������

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

�&��
��
)&'������-���'	�	�����)*��

������& ��)����&�!�"����%�*�������
)&�� MgNb2O6 

��% Mg4Nb2O9 ��%/<�=���	�����������&��
��
)&'������	������4���	
�&
����������
��%6��� 

PMN �*&	������/<�=���%�*����?�%��=}�����&�� PMN �!*)�	
��
��������������������

���������)94! Mg4Nb2O9 �?@������*������%���?�%��=}�����&��9��%�� PMN-PT ��)*��

�

�����& �!*)��������������	���������������
)*��%���������� ��)���*�"�)'�!�;����������&���

	
�*��'*!��&����������'?�
� 

1. �,!*�"�)��&��H����
��%6��� MgNb2O6 ��% Mg4Nb2O9 ��!�&	���6���D���'�	
��6&�%�&

��D��96!'�!��	
�&

#+$�� ��)��*��9�������
)&�� MgNb2O6 	
�&

*�&����#	��Q�,��!��94!�#+6$,&�9�

�������
�'���	
� 1100 
~
� ��� 5 4��*�&� 9��+%	
�������
)&�� Mg4Nb2O9 "%94!�#+6$,&�����
�

'���	
� 1150 
~
� ��� 2 4��*�&� 

2. �,!*�"�)��&��H����
��%6��� PMN ��)94!��������!�	������4���9��!�	
� 1 '�! �*&	���*��
��%6�

�B�����&���������� ��%��+}��*�	)� ��D��6���D���'�	
��6&�%�&9�������
)&�� PMN 	
�&



#+$���,���%94!�?@���������!�9����?�%��=}�����&�� PMN ���'? 

3. �,!*�"�)��&��H?�%��=}�����&�� PMN �!*)�	
��
��������������������������
)*��%���

������� 9���������������������������
)*"%�?@�����?�
)��	
)��%6*��������*����	
��?@� 

MgNb2O6 ��% Mg4Nb2O9 9���*�������������������������������"%94!  Mg4Nb2O9 �?@����

��*���� "�����	������*����&��H?�%��=}�����&�� PMN 	
�&

#+$���,�'�!"����������������

	������*��
 ��%���������������������������)��94!�#+6$,&����	
���;��*��������������������
)*

�
��!*) 

4. �,!*�"�)��&��H����
��%6��� PT ��)94!�	
��
�����)��)��� vibro-milling ��%��9��%�� (1-

x)PMN-(x)PT "���������
�'����� PMN ��*&����� PT ��)	
� x = 0.1-0.9 �*&	���*��
��%6��B�����&

���������� ��%��+}��*�	)� ��D��6���D���'�	
��6&�%�&9�������
)&�� PMN-PT 	
�&

#+$���,�

��%94!�?@���������!�9����?�%��=}�����&�� PMN-PT ���'? 

5. �,!*�"�)��&��H	;����?�%��=}�����&�� PMN-PT �!*)*��
��������������������������
)*��%���

������� ��%	;������*"�������&��	
����
)&'�!	#��,���!*)���94!�	
��
����K��*&��� �4�� XRD, 

SEM, TEM, EDX ��% dielectric ��% ferroelectric measurements �?@��!� ��D��	;����
;��*+6�

?��&�+����������'�	���%
*�&6��������&��	��	
�'�!"����������������9�����%��D���'�  
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6. "�������*�"�)��%
*�&�,!	
�'�!"�����*�"�)	
���
�)*�!��������?�%��=}�����&�� PMN, PT 

��% PMN-PT �,!*�"�)��&��H����
��&����)����9�*�����*�4�����%�������4���'�! 
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��0!�7������	
� 

1. ���9� 

9�?�""#����
� �?@�	
�	�������
*��*�	)�/�������%�	
����)
	���!������&��'�!

�"����!�*6�!�'?�)����*���(* �<������(�	������&���(�?@���*�6�<��9�*���#?�%�$	����&��	
�&


���/<�=� 
!�
*!� ��%*�"�)����)����*!���*�� �
�	���)��&
�����L����%?���?�#��)��������D�����D��

�;�'??�%)#���94!9�����!������K �4�� ��*��(����	<��!�&,� (Smart cards) ��*��*""������ (Gas 

sensors) 	������*����� (Transducers) ��%'������� (Hydrophone) �?@��!� �<��	;���)'�!

";��*�&��96!���6��)K?�%�	/ �������)�)��������L��*���#����(�	���������&��	
�&
���

?�%��=}�
��
!�*���#��%��%�*�����������96&� ����;�'??�%)#���94!���	
�&
?�%��	��$����%&



*�&6���6��)&���<�� ��%��&��H�;�&�	��	�6�D�94!�����*&���*���#���&	
�&
�
�";����9����94!

��� �!*��?@�6�*9"�;�
����������L��
#+$������$�+�� �
�	���)���?@�6�<��9�?�%��(��;�
��	
�&



*�&	!�	�)������*�"�)9�*�����
� ���"���
� ���*�"�)��D����L��
#+$���������$�+���(&

*�&

";��?@��)���)���	
�"%�!����/�)
*�&�,!
*�&��!�9"9���%�*��������*���#����%4��� ����"�H<���D���

���*��H#��� �	
��
*��
�;�������� ���/<�=�6�
*�&��&������%6*������=+%�
����!������B�����&

6�D��&����	
�*���#�������&�$�)9�!�$�*%��D���'�����K ���"%�;�'?�,�
*�&��&��H9����
*�
#&


#+$����%?�%��	��$��9����	;�������*���#	
����
)&'�!96!����?�%�)4���,��#����'? 

�������������(�	����?@�6�<��9����	
�&
����;�'??�%)#���94!	���!������(�	������� ��*�&��

"%&
�
����!����<��?@�����������'�	� (perovskite structure) [1-3] ��)	��*'? �������������(�	

�����&��H����'�!�?@� 2 ?�%�$	 ��)��"��+�"�����=+%�������?�
�)������%�������������


*�&H
���������+'���� 
D� �������������(�	������?��� (normal ferroelectrics) ��%�������

������(�	�������
�������� (relaxor ferroelectrics) �<�����9���#�&���"%&
����?�
�)���������<��

�)����*���(* (sharp phase-transition) ����*+�#+6$,&�
,�
 (Curie temperature: TC) ��%&
�&����

'�����(�	���	
�'&�
��)�?�
�)��?��'?��&
*�&H
� ��*�)����������������(�	������?���	
���)&/<�=�

����)�������6��) �4�� BaTiO3, Pb(Zr,Ti)O3 ��% PbTiO3 [1,4] ��*����9���#�&	
��������"%����

�B�����&����?�
�)�������4!�K (diffuse phase transition) ��%	
��;�
���!�������B�����&���

�?�
�)��?���&����'�����(�	�����&����?�
�)��?��
*�&H
��)���4���"� ��*�)����������������(�	

�������
��������	
��;�
�� '�!��� Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 (PMN), Pb(In1/2Nb1/2)O3 (PIN), 

Pb(Ni1/3Nb2/3)O3 (PNN), Pb(Zn1/3Nb2/3)O3 (PZN) ��% Pb(Co1/3Nb2/3)O3) (PCN) �?@��!� [5-7] 

���"���������������(�	���	��� 2 ?�%�$		
�����*&��!���!� �������������(�	���	
�'�!���


*�&��)&��%&
���/<�=�
!�
*!�����)����*!���*��
D��������������(�	���9��%������%��)

�����(� �4�� PMN-PZT, PZT-BT ��% PNN-PZT �<�� PMN-PT�(�?@����6�<��9��%���
� 	
�����&�

"������*&��������� PMN ��% PT ���)�?@�����%��)�����(� PMN-PT ��)	��*'? PMN H,�
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"��96!�?@�����!��������������������(�	�������
�������� 	
�&
�#+6$,&�����?�
�)������;��*��

�#+6$,&�6!�� (~ -10 
~
�) [1] ���"���
� PMN )��&
���=+%	��"#�$�
	
������	;�96!&
����,���
)

���������;��&D���������94!�����%'&�&
�&��������	��
��� 	;�96!&
?�%��	��$��9�������H��)�������

�,�&�� ��*� PT �(�?@�6�<��9��������������(�	������?���	
�&
���/<�=�����)����*!���*�� 

���"���
� PT )��&
�#+6$,&�
,�
 (Tc) 	
�
����!���,� (~ 490 
~
�) [4] &
�&����'�������(� 	��� 

(pyroelectric) ��%��������(�	��� (piezoelectric) 	
��
�6&�%�;�6�������;�'??�%)#���94!���	
�4�*�

�#+6$,&���%
*�&H
��,� �4�� ��*��(�?�%"# ��%�#?��+���*""��
*�&��� [8-10] �?@��!� �<���������& 

PT ��!�'?9��%�� PMN &���<��"%	;�96!�#+6$,&�����?�
�)�����,��<�� ��%�&����	��'�������

�%���������*"%�?�
�)�"���B�����&����
��������'?�?@������������(�	���������� (Soft 

piezoelectric)  ��&��H�;�'?94!?�%�)4�� 9�	������*������� ���� ��(�	��� (Piezoelectric 

Transducers) ��*��(�?�%"#���6��)4��� (Multilayer capacitors) ��%��*�����!� (Actuators) ���

�)���'��(��& ?��6��;�
��9���%�*����?�%��=}�����&������������������(� 	���
D�������
)&

���96!&

*�&����#	��Q��%
*�&6�������,�����	;�'�!)�� ��D���"��&��"%��*��&
����������'���


���� (Pyrochlores) 	
��?@����?�%������ PbO-Nb2O5 �����<��?%?��),���&� �<��"%�����9������

����&����	��'�����������&�� �<��H!�6��"%	;������!'��!*)�������&�#+6$,&�9��������
�'���

6�D���������96!�,��<���(&��"%����?��6���
�)*�������,���
)��
�?�%�������%���* (PbO-loss) 

���*�"�)";��*�&��"<��)�)�&��L���	
��
������
)&�������������(�	���96!&

*�&����#	��Q�,��!*)

*��
�������K ��%*��
	
�'�!���
*�&��)&&���(
D����94!�	
��
 B-site precursor (Columbite 

precursor) 	
�&
���94!��� MgNb2O6 &��?@������*���� [11] �<��������
)&��� MgNb2O6 96!&



*�&����#	��Q�,�����";��?@�"%�!��94!�#+6$,&�9��������
�'����,�?�%&�+ 1100 
~
� �<��'? 9��+%	
�

���*�"�)�����#�&'�!��)��������	�������
)&��� Mg4Nb2O9 	
�&
�
����!��
�!�)���
������&'�!

�;���("	
��#+6$,&���
)� 550 
~
� �!*)���94!�	
��
	���
&
 �*&	�����#�&����,!*�"�)��� [12-13] 

���"������ ?��6��;�
���
�?�%������	
�����*&��!���!�
D����	;�96!����&��&

*�&������*�,� �<��

	���,!*�"�)'�!	;����/<�=�	������)�;��	
��
���������������������������&�94!9�������
)&

����&�� PT [14] "�������	������*����&��H?�%��=}�����&��	
�&

*�&����#	��Q��%
*�&

6�������,�'�! ����)���'��(��& ���/<�=�*�"�)��
�)*�������;��	
��
��������������������

�������&�94!9�������
)&�������������(�	���)��'&��?@�	
�����6��)&����� �<���	
��
���������

��������������������&��H4�*)96!����&��&

*�&��(����&���<�� ��&��H
��,?�),�'�!��)���94!

�#+6$,&�'&��,�&����� �,!*�"�)�6(�*���	
��
�������������������������
����"%��&��H�;�&�

?�%)#���94!������?�%��=}��������&�� PMN-PT ��)���
)&"��*��

������& ���"���
� )���?@����

��!����
�
*�&�,!96&���D�������)����9��%����������'? 

 

 



 

9 

 

2. �
�<&1�(
������������� 

1. ��D��/<�=���	�������?�""�)9���%�*��������
��%6��������������(�	�������&��
��
)&'�

�����-���'	�	�����)*��

������&	
�&
����B�����&������������� ��+}��*�	)���%

��
�?�%���	���
&
�%���"#�$�
�?�
)��	
)����*��
�����
)&����������& 

2. ��D��/<�=���	����������������������������������������������� �
����!��"#�$�
 

��%�&����'�����(�	����������&������������(�	��� PMN-PT 	
����
)&��)*��

������&

�?�
)��	
)����*��
��������������������������
)* 

3. ��D���
��&����)���������*�"�)��9�*�����*�4�����%�������4��� �*&	�������;�����9�	
�

?�%4#&*�4����	���9���%����?�%�	/ 

 

3. ���+�#���  

�
�����*�"�)�
�?�%����!*)*��
���	�����),� 3 ��*�6��� 
D�  

[1] ���?�%��=}���%��*"�������&�� PMN 	
����
)&�!*)*��
 mixed oxide �������?�� �<��

94! MgNb2O6 ��% Mg4Nb2O9 �?@���������!� ��%������������������������������
)*

��%����������  

[2] ������
)&��%��*"����� PT 	
����
)&�!*)*��
 mixed oxide ��)94!�	
��
�����)��)

��� vibro-milling 

[3] ���?�%��=}���%��*"�������&�� PMN-PT "�����94!�� PMN 	
����
)&'�!9��!�	
� 1 

��%�� PT 	
����
)&'�!9��!�	
� 2 ��)������������������������������
)*��%���

������� 
 

      ��)&
��)�%��
)��������%��*�����
� 

 ���+����#���>�12�+, 1 

1.1 /<�=�
!�
*!��*��*&�!�&,�"��������	��*�4����	
���
�)*�!�� 

1.2 	;��������
��%6���� MgNb2O6 ��% Mg4Nb2O9PMN �!*)*��
��� mixed oxide ��D��94!

�?@���������!�9��������
��%6��� PMN 

1.3 	;��������
��%6��� PMN �!*)*��
 mixed oxide ��)94!��������!�"���!� 1.2 
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1.4 	;������*"*��
��%6����	
����
)&'�!�!*)���94!�	
��
����K��*&��� �4�� TGA, DTA, 

XRD, SEM, TEM, EDX ��% laser diffraction �?@��!� 

1.5 	;����?�%��=}�����&�� PMN "����	
����
)&'�!9��!� 1.3 �!*)�	
��
��������������

������������
)* (Single stage sintering) ��%���������� (Two stage sintering) 

1.6 	;����
;��*+6�?��&�+����������'�	���%
*�&6��������&��	��	
�'�!"�������� 

��������9�����%��D���'� �;�������'���D�������)�B�����&������������� �������

��*��%�&����	��'��������������&�� PMN ��!�&	���*��
��%6��?�
)��	
)������

	����	
�'�!  
 

   ���+����#���>�12�+, 2 

1.7 	;��������
��%6��� PT �!*)*��
��� mixed oxide ��)94!�	
��
�����)��)��� vibro-

milling 

1.8 	;��������
��%6���9��%�� (1-x)PMN-(x)PT "���������
�'����� PMN 	
����
)&'�!9�

�!� 1.3 ��*&����� PT 	
����
)&'�!"���!� 1.7 ��)	
� x = 0.1-0.9 

1.9 	;����?�%��=}�����&��  PMN-PT "����	
����
)&'�!9��!� 1.8  �!*)*��
�����������������

���������
)*��%���������� 

1.10 	;������*"�������&��	
����
)&'�!	#��,���!*)���94!�	
��
����K��*&��� �4�� XRD, 

SEM, TEM, EDX ��% dielectric ��% ferroelectric measurements �?@��!� 

1.11 	;����
;��*+6�?��&�+����������'�	���%
*�&6��������&��	��	
�'�!"�������� 

��������9�����%��D���'� �;�������'���D�������)H<���	������������������������

���������� ���������* �
����!��"#�$�
��%�&����	��'�����������&�� PMN-PT 

1.12 �;�
*�&�,!	
�'�!"�����*�"�)�
��&����)���������*�"�)��9�*�����*�4�����%���

����4��� �*&	�������;�����9�	
�?�%4#&*�4����	���9���%����?�%�	/ 
 

 �����������"���&��%�� (output) 	
�"%'�!9�?N	
� 1 

���#9�������� 
12�+, 1 

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

1. /<�=�
!�
*!��*��*&�!�&,�	
���
�)*�!��              

2. �����D������
&
��%*���#�#?��+�����K             

3. 	;��������
��%6���� MgNb2O6 ��% 

Mg4Nb2O9 ��!�&������6���D���'�	
��6&�%�&

9�������
)&��
#+$���,� 
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���#9�������� 
12�+, 1 

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

4. 	;��������
��%6��� PMN "�����94! 

MgNb2O6 ��% Mg4Nb2O9 �?@���������!� 

            

5. /<�=���	�������?�""�)6���9���%�*����

����
��%6�	
�&
����B�����&���������������%

��+}��*�	)������� ��!�&	���*��
��%6�����%

��
)���)���
*�&�!�*6�!� 

            

6. 	;����?�%��=}�����&�� PMN ��)94! 

MgNb2O6 ��% Mg4Nb2O9 �?@���������!��!*)

*��
��������������������������� 

            

7. /<�=���	�������?�""�)6���9���%�*������� 

sintering 	
�&
����B�����&������������� 

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

&�� 

            

8. *��
��%6��� ���
)&�!�������D������
��&��

��)������%��
)���)���?�%";�?N	
� 1 

            

 

�����������"���&��%�� (output) 	
�"%'�!9�?N	
� 2 

���#9�������� 
12�+, 2 

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

1. 	;��������
��%6��� PT �!*)*��
��� mixed 

oxide 

            

2. 	;��������
��%6��� PMN-PT �!*)*��
��� 

mixed oxide  (��)���94!�� PMN "������� 

11.4.1 �!� 4 ��%�� PT "���!� 1)  

            

3. /<�=���	�������?�""�)6���9���%�*����

����
��%6�	
�&
����B�����&���������������%

��+}��*�	)������ PMN-PT 
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���#9�������� 
12�+, 2 

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

4. *��
��%6�����%��
)���)���
*�&�!�*6�!�             

5. 	;����?�%��=}�����&�� PMN-PT �!*)*��
���

�����������������������
)*��%���������� 

            

6. /<�=���	�������?�""�)6���9���%�*������� 

sintering 	
�&
����B�����&������������� 

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

&�� PMN-PT 

            

7. *��
��%6��� ���
)&�!�������D������
��&��

��)������%��
)���)��������&�,�+� 

            

 

4. ������#���  

�����	����	
�'�!"%?�%����!*)���6����=+%����%����� MgNb2O6, Mg4Nb2O9 ��% 

PMN 	
����
)&'�! "������"%�;������������*"������ �
����!��"#�$�
 ��%�&����'�����(�	���

�������&�� PMN ��% PMN-PT 	
����
)&��)��������������������������
)*��%������

������� ��!�&	����$�?��)�����	����	
�'�! ��)&
��)�%��
)�������'?�
� 

4.1 ��������	
��
���
���"�� MN 

4.1.1 ��������	
���$
����� MgNb2O6 ��( Mg4Nb2O9 

"�������*"����B�����&������������%����?�
�)��?���������� MgNb2O6 	
�����

�������
�'�����&��D���'�	
��;�6�� ��*��'�!���������9��,? 4.1 ��)	
��#+6$,&� 500 
~
� �������

�!�����&��������?�
�)��?�����'?�?@� MgNb2O6 ��%�&D��	;��������&�#+6$,&�9�����
�'���96!

�,��<����*�� ?��&�+��� MgNb2O6 �("%����&�<���!*) "�H<��#+6$,&��
�'��� 1100 
~
� "%'�!������

��� MgNb2O6 	
�&

*�&����#	��Q�,� �<�����
�!��������&�!�&,� JCPDS 6&�)��� 33-875 	
�&
���

�?@���������	��&��� 9���*������ Mg4Nb2O9 �&D������
�'�����&��D���'�	
��;�6�� ��*��

'�!�����	��������,? 4.2 ��)�&D���#+6$,&��,��<��������� 600 
~
� "%����&���������� Mg4Nb2O9 ��)

)��
�&
��������������!�?%?��),� �&D���#+6$,&��,��<��H<� 1150 
~
� "%'�!���������	
�&

*�&����#	��Q

�,� ��)���
�!��������&�!�&,� JCPDS 6&�)��� 38-1459 	
�&
����?@��������%����� 
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��1 4.1 ����)��������
�)*�������
��(�������� MgNb2O6 	
����
)&'�!�?�
)��	
)�������&�!�&,� 

JCPDS 6&�)��� 33-875 

 

 

��1 4.2 ����)��������
�)*�������
��(�������� Mg4Nb2O9 	
����
)&'�!�?�
)��	
)�������&�!�&,� 

JCPDS 6&�)��� 38-1459 

 

4.1.2 ��������	
��

�B������� MgNb2O6 ��( Mg4Nb2O9  

 "������;��� MgNb2O6 ��% Mg4Nb2O9 	
����
)&'�! (�����������
�'����!*)�#+6$,&� 

1100 ��% 1150
 ~
� ��&�;����) '?	;������*"*��
��%6��!*)�	
��
 SEM ��D����*"�����+}��

2��(Degrees)�

In
te
ns
it
y�
(a
.u
.)�
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*�	)������ ��*�� ���=+%��+}��������6����
���)	��*'?��!*&
�,?����6��)��� 	������	
�


����!���?@�	����&, &� ��%���	
�&
�,?�����?@��6�
�)& ��)&
������#$�
	�����(���%96��?%?�

����),� ��)&
������#$�
���
�)"���,?$���),�9�4�*��%6*��� 0.1-1.8 ��% 0.17-1.69 '&�
��&�� 

���"���
���#$�
��	
������<��)���������)<����%����),��?@��!����%"#�	
�&
����96���
��!*) �������

�,? 4.3 ��% 4.4 

 

 

 

 

 

��1 4.3 $��H��) SEM ����� MgNb2O6 	
������������
�'����!*)�#+6$,&� 1100 
~
� �?@�

�%)%�*�� 5 4��*�&� 

 

 

 

 

 

��1 4.4 $��H��) SEM ����� Mg4Nb2O9 	
������������
�'����!*)�#+6$,&� 1150 
~
� �?@�

�%)%�*�� 2 4��*�&� 

 

4.2 ��������	
��
���
���"�� PMN 

4.2.1 ��������	
���$
����� PMN �+,���+��	��
�� MgNb2O6 ��( Mg4Nb2O9 

"�������*"����B�����&������������%����?�
�)��?���������� PMN "�����

��*����	
��?@� MgNb2O6 	
������������
�'�����&��D���'�	
��;�6�� ��%�?�
)��	
)��!�&,� XRD 

	
�'�!&�����!�&,�9����&�!�&,�&���}����*�� �&D��	;��������
�'������	
��#+6$,&�9�4�*� 600-850 
~
� ��)94!�%)%�*��9��������4���� 2 4��*�&� "%&
����������?��?��&�����<�� (� Pb3Nb4O13) 

1 Dm 

1 Dm 
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?%?��),�������6������ PMN �)���4���"� ����)���'��(��& �&D��'�!	;��������&�#+6$,&�9�������

�
�'���96!�,��<���?@� 900 
~
� ��)94!�*������4���� 2 4��*�&� "%'�!���	
�����#	��Q������ PMN 

�	������ ��)&
����)��������
�)*�������
��(���	
����
�!��������&�!�&,� JCPDS 6&�)��� 81-861 

��� Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 �<��&
�
����!����<��?@�
�*��� ����,?	
� 4.5 ��%9��,?	
� 4.6 ��������)���

�����
�)*�������
��(�������� PMN 	
�94!��� Mg4Nb2O9 �?@���*���� ��*��	
��#+6$,&��
�'���

9�4�*� 600-900 
~
� ��)94!�%)%�*��9��������4���� 2 4��*�&� "%��������������?��?��&

?%?��),� (�) �<������?��?��&	
������<��
D� Pb1.86(Mg0.24Nb1.76)O6.5 �<���?@����	
��������"��

���94! MgNb2O6 �?@���*����  

 

 

��1 4.5 ����)��������
�)*�������
��(�������� PMN 	
�94!��� MgNb2O6 �?@���*�����?�
)��	
)�

����!�&,���� Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 9� JCPDS file no. 81-861 

 

 

 

 

 

 

2��(Degrees)�

In
te
ns
it
y�
(a
.u
.)�
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��1 4.6 ����)��������
�)*�������
��(�������� PMN 	
�94!��� Mg4Nb2O9 �?@���*�����?�
)��	
)�

����!�&,���� Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 9� JCPDS file no. 81-861 

 

4.2.2 ��������	
��

�B������� PMN �+,���+��	��
�� MgNb2O6 ��( 

Mg4Nb2O9 

"������;��� PMN 	
����
)&'�!"���������
�'���$�)9�!��D���'�	
��6&�%�&'?	;����

��*"*��
��%6��!*)�	
��
 SEM ��*�� ���=+%��+}������� PMN 	
����
)&"�������*����	���

���4���"%&
���=+%	
������������)���&�� ��)�� PMN 	
����
)&"�� MgNb2O6 "%&
	�����#$�
	
�

����96��&����%��(�&��?%?�����),� ��)&
������#$�
�),�9�4�*�?�%&�+ 0.25-3.1 '&�
��&�� 

(�,? 4.7(�)) ��%&
����������?��?��&?%?��),� (y ��% z) 9��+%	
��� PMN �<�����
)&"����� 

Mg4Nb2O9 "%&
������(�9��!�

)������%�������)<����%����?@���#�&�!����%"#���(� (hard 

agglomerates) ��)&
������#$�
�),�9�4�*�?�%&�+ 0.2-1.25 '&�
��&�� (�,? 4.7 (�))  

 

 

 

 

 

 

 

 

2��(Degrees)�

In
te
ns
it
y�
(a
.u
.)�
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��1 4.7 $��H��) SEM ����� PMN 	
������������
�'����!*)��D���'�	
��6&�%�& ��) (�) ���
)&

"�� MgNb2O6 ��% (�) ���
)&"�� Mg4Nb2O9 

 

4.2.3 ��������	
���$
���������� PMN �+,���+��	��
�� MgNb2O6 ��( 

Mg4Nb2O9 

"�������*"����B�����&������������%����?�
�)��?������������&�� PMN 	
�

���
)&"�������*���� MgNb2O6 ��% Mg4Nb2O9 ��)94!�#+6$,&���������$�)9�!��D���'�	
��;�6�� 

"�����	������*�� �&D�����
)&����&�� PMN "����� MgNb2O6 "%�!��94!�#+6$,&���������	
� 

1275 
~
� ��� 2 4��*�&� "<�"%'�!������ PMN 	
�&

*�&����#	��Q�,� 9��+%	
�������������������&�� 

PMN "����� Mg4Nb2O9 "%94!�#+6$,&�	
� 1150 
~
� ��� 2 4��*�&� ��%�&D���?�
)��	
)��#+6$,&����

������������&��	
����
)&"�������*����	������4��� ��*��������
)&"����� Mg4Nb2O "%94!

�#+6$,&�	
���;��*�� �������9��,? 4.8 ��% 4.9 ��&�;���� ��)����&�� PMN 	
����
)&"��	������*��


����"%&
����)��������
�)*�������
��(���	
����
�!��������&�!�&,� JCPDS 6&�)��� 81-861 ��� 

Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 �<��&
�
����!����<��?@�
�*���  

 

 

  (�)                                                       (�) 
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��1 4.8 ����)��������
�)*�������
��(����������&�� PMN 	
�94!��� MgNb2O6 �?@���*���� 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

��1 4.9 ����)��������
�)*�������
��(����������&�� PMN 	
�94!��� Mg4Nb2O9 �?@���*���� 

 

4.2.4 ��������	
������
�%��	&�'������������ PMN �+,���+��	��
�� MgNb2O6 

��( Mg4Nb2O9 

"������;�����&�� PMN 	
����
)&'�!"�������*����	������4���&���*"������=+%

�
����!��"#�$�
�����*6�!���%��)�����*��"%'�!���������9��,? 4.10 ��% 4.11 �&D����"��+�

�,? 4.10 (�) �<���?@�$��H��) SEM �������*+��*6�!�4����������&�� PMN 	
����
)&"����� 

MgNb2O6 ��*�� �����������&�� PMN "%&
�,?����
�!�)
�<������)&
	���������(���%96��

��%"�)��*�),�	��*'?9��
����!�� ��)&
���������),�9�4�*�?�%&�+ 2-12 '&�
��&�� ��%&
���

�������?��?��&?�����),���(��!�) (x = Pb1.83(Mg0.37Nb3.06)O10) �&D����"��+�"��$��H��)	
�

2��(Degrees)�
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����*+��)6���������&�� (�,? 4.10 (�)) �("%��&��H�������6(�
*�&�?@��6�
�)&�?@�&#&�������

'�!�)���4���"�&��)����<�� 9��+%	
��&D����"��+�"���,? 4.11 (�) �<���?@�$��H��) SEM �������*+

��*6�!�4����������&�� PMN 	
����
)&"����� Mg4Nb2O9 ��*������&
	���������(���%96��

��%"�)�),��4����� �*&	���&
�,��#�?�����),��!�� �����������"%�),�9�4�*� 0.8-2.3 '&�
��&�� 

���"���
�)��&
����������?��?��&�
�;� (y) 	
�
��*�����"%�?@� MgO ?�����),� ��*��,? 4.11 (�) 

�<���?@�$��H��)	
�����*+��)6���������&��"%&
���=+%
�!�)
�<����$��H��)9��,? 4.10 (�) ���"%

&
�,��#�	
�&
����96���*�������<�� 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

��1 4.10 $��H��) SEM ��� (�) ��*6�!���% (�) ��)6���������&�� PMN 	
����
)&"��              

��� MgNb2O6 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

��1 4.11 $��H��) SEM ��� (�) ��*6�!���% (�) ��)6���������&�� PMN 	
����
)&"��             

��� Mg4Nb2O9  

 

 

 

1��m�

5��m�5��m�

(�)� (�)�

x�

(�)�

1��m�

(y)�

(�)�
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4.2.5 ��������	
��
��
��)#����*��������������� PMN �+,���+��	��
�� 

MgNb2O6 ��( Mg4Nb2O9 

"�������*"����&����'�����(�	����������&�� PMN 	
����
)&"�������*����	������4���

��*������&�� PMN &

��'�����(�	���	
� Tmax �	����� 12984 ��% 16566 ��&�;���� 	
�
*�&H
� 1 kHz 

�������9��,? 4.12 ��*� Tmax ����"%&

�� -10 ��% -15 
~
� �&D���?�
)��	
)�	���
��'�����(�	�����% 

Tmax "%�6(�'�!*������&�� PMN 	
����
)&"����� Mg4Nb2O9 "%96!
��'�����(�	���	
��,��*�� �<�����"%&


���6�#&�"�����&
��� MgO ?%?��),� 

 

 
 

��1 4.12 ��������
��'�����(�	�����%����,���
)	��'�����(�	����	
)�����#+6$,&��������&�� 

PMN 	
����
)&"����� (�) MgNb2O6 ��% (�) Mg4Nb2O9 $�)9�!
*�&H
�����K 

 

"�������	����	
�����&�"%�6(�'�!*������&��	
����
)&��)94! Mg4Nb2O9 �?@������*����

"%94!�#+6$,&���������	
���;��*�� ��%'�!
��'�����(�	���	
��,��*�� �������9����*�"�)���'?�
�"%�?@����

*�"�)����%����&�� PMN 	
����
)&"�� Mg4Nb2O9 �	������ 
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4.2.6 ��������	
���$
���������� PMN �#���������������
���
!���� 

"�������*"�������)��������
�)*����������&�� PMN ��)��������������������

���������*�� �#+6$,&�	
94!9�����������������!*	;�96!������������� PMN 	
�&

*�&����#	��Q�,�&


�),���&�#+6$,&� 
D� 1025/1000, 1050/1025 ��% 1075/1025 
~
� "%�6(�'�!*���#+6$,&�	
�	;�96!'�! 

PMN 	
�&

*�&����#	��Q�,�"%�),�9�4�*��#+6$,&� 1025 
~
� ��%�&D���;��!�&,�	
�'�!&��?�
)��	
)����

���&�!�&,�&���}����*��&

*�&���
�!��������&�!�&,� JCPDS 6&�)��� 81-861 ��� 

Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 �<��&
�
����!����<��?@�
�*��� 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

��1 4.13 ����)��������
�)*�������
��(����������&�� PMN ��)������������������������ 

 

4.2.7 ��������	
������
�%��	&�'��������������� PMN �#���������������


���
!���� 

"�������*"����
����!��"#�$�
�������&�� PMN "%94!����&��	
�������������������	
�

�#+6$,&� 1075/1025 ~
� ��D���"��&

��
*�&6��������&��	���,�	
��#� (~ 96%) ��*��$��H��)

����*+��*6�!� (�,? 4.14 (�)) �������&��"%&
�����������	
�
����!��96�� ��)&
���������),�

9�4�*� 3.2-15.6 '&�
��&�� ���"���
�)��&
�,��#�?�����),���%"�)9��
����!�� �*&	���������

����?��?��&	
��?@��
�;� (MgO) ��%��!�9)	
�&

*�&)�* 300-500 �����&�� �*!�� 60-100 ����

�&�� ?%?��),�	
���*6�!��
��!*) �&D����"��+�$��H��)����*+��)6�� (�,? 4.14 (�)) ��*������&



*�&�?@��6�
�)&�?@�&#&�)���4���"���%)��
�&
�,��#���%"�)�),��%6*�����)�����������4����� 

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

2��(degrees)�

In
te
ns
it
y�
(a
.u
.)�

1025/950 �� 
1025/975 �� 
1025/1000 �� 
1025/1025 �� 
1050/950 �� 
1050/975 �� 
1050/1000 �� 
1050/1025 �� 
1075/950 �� 
1075/975 �� 
1075/1000 �� 
1075/1025 �� 



 

22 

 

 

 

 

 

 

 

 

��1 4.14 $��H��) SEM ��� (�) ��*6�!���% (�) ��)6���������&�� PMN �&D�������������            

	
� 1075/1025 
~
� 

4.2.8 �����������(7�
��
��)#����*��������������� PMN �#���������������
��

�
!���� 

"�������*"����&����'�����(�	����������&�� PMN �&D��������������������	
��#+6$,&� 

1075/1025 
~
� ��*������&�� PMN &
�#+6$,&�	
�	;�96!
��'�����(�	����,��#��),�	
� -15 

~
�, 
��'���

��(�	��� 24291 ��%
������,���
)	��'�����(�	����	����� 0.14 ��)*��	
�
*�&H
� 1 kHz �������9�

�,? 4.15 

 

 

��1 4.15 ��������
��'�����(�	�����%����,���
)	��'�����(�	����	
)�����#+6$,&��������&�� 

PMN �&D��������������������	
��#+6$,&� 1075/1025 
~
� $�)9�!
*�&H
�����K 

 

4.3 ��������	
��
���
���"�� PT 

4.3.1 ��������	
���$
����� PT 

"�������*"����B�����&������������%����?�
�)��?���������� PT 	
�����������

�
�'�����&��D���'�	
�'�!�;�6��'*! ��)����;��!�&,� XRD 	
�'�!&�	;�����?�
)��	
)�����!�&,�9�

���&�!�&,�&���}����!�&���	;����
;��*+6�?��&�+������ PT 	
������<��
*�
,����'?�!*) ��*��

1��m� 1��m�

(�)� (�)
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'�!���������9��,? 4.16 �<��"�������	������*�� PT 	
���������
�'���	
� 600 
~
� ��� 2 

4��*�&�&

*�&���
�!��������&�!�&,�6&�)��� 6-452 �<��&
����?@�����		�%����� ��%&


?��&�+������ PT 	
�
;��*+'�!�!�)�% 100 
 

 
 

��1 4.16 ����)��������
�)*�������
��(�������� PT 	
����
)&'�!�?�
)��	
)�����!�&,���� PbTiO3 

9� JCPDS file no. 6-452 

 

4.3.2 ��������	
��

�B������������ PT 

"������;��� PT 	
����
)& (��������
�'����!*)�#+6$,&� 600 
~
�) '�!'?*��
��%6��!*)

�	
��
SEM ��*��'�!���������9��,? 4.17 �<��"%�6(�'�!*�����=+%��+}�������
����!���?@�	��

��& ��%��*��!&���������#$�
�� PT "%&
����9��!�

)���� ���&
������%����?@���%"#�

��#$�
��(� (hard agglomerates) 	;�96!'&���&��H&���6(��������������%��#$�
'�!�)���

�&��);��� ��)"%&
�����),�9�4�*� 100-200 �����&��  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

��1 4.17 $��H��) SEM ����� PT 	
������������
�'����!*)�#+6$,&� 600 
~
� �?@��%)%�*��         

2 4��*�&� �!*)���������<�����#+6$,&� 5 
~
�/��	
 

1 nm 
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4.4 ��������	
��
���
���"�� PMN-PT 

4.4.1 ��������	
���$
����� PMN-PT 

"�������*"����B�����&������������%����?�
�)��?���������� PMN-PT 	
����
)&

"���� PMN ��% PT ����#	��Q ��%�����������
�'���	
��#+6$,&� 600 
~
� ��� 2 4��*�&� �����

	������*�����	
����
)&'�!&

*�&����#	��Q�,� ��%�&D��?��&�+��� PT &
&���<�� �,?������

��
�)*����������
��(���"%����&�*!���<����%��������)�����?@� 2 �

	
� {111} ��% {200} ������*��

��������?�
�)����"��
�*���'?�?@��		�%����� ����,? 4.18 ��% 4.19  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

��1 4.18 ����)��������
�)*�������
��(�������� PMN-PT 	
������������
�'���	
� 600 ~�         

��� 2 4��*�&� 

 

 

 

 

 

 

(2
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)

(1
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)

(0
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)
(1

00
)

(1
01

)

(1
10

)

(0
02

)

(2
00

)

(1
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)

(1
12

)

(2
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)

2� (degrees) 

In
te

ns
ity

 (a
.u

.) 
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��1 4.19 ����)��������
�)*�������
��(�������� PMN-PT 	
� {200} 

 

4.4.2 ��������	
��
��
��������'������������>��(�� PMN-PT 

 �;�����&��9��%�� (1-x)PMN-xPT 	
�&
�����*���
�?�%�������K (x = 0.1-0.5) ��%����

��������������	
��#+6$,&�����K ��&����� 4.1 ��!*&���*"����&����	����)$�� ��*������&��

	
����
)&'�!&
�,?�����?@�����	
�
����!���&��*� '&�&
��������
�)*6�D�����!�*�����<������)���9� 

�;�6�������&�� PT (x = 1.0) "%&
�
��;������!&��%������(��*������&�� PMN �<��&
�
�6�D���*� 

��D���"��&
���6���*9��%6*�����������������&���*�� ��*�9�����&�� PMN-PT 	
�&
�����*�

��
�?�%�������K �("%&
�
	
��?�
�)��?��"���
�6�D���*�'?�?@��
��;������!&��&?��&�+��� PT 	
�

����&�<����%�����("%��(�����&�;�����!*)   

 

 

 

 

 

 

 

 

In
te

ns
ity

 (a
.u

.) 

2� (degrees) 

(2
00

) 

(0
02

) 

(2
00

) 
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����� 4.1 
��
��������'������������>��(�� PMN-PT 

 

T1/T2 

(R� ��� 2 8
,����) 
1����� PT 

(x) 

����

7����"�1 

(��
�/�����/��

���������) 

�!9�7�
��+,


�6�
+�2 

(�%���() 

���#����3 

()��������) 

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 
1

��
*�&H,��!�����
*�&6������ ± 0.05 ���&/�,���/��������&�� 

2

��
*�&H,��!�������;�6���	
��,���
) ± �!�)�% 0.1 

3

��
*�&H,��!������������� ± 0.05 '&�
��&�� 

 

4.4.3 ��������	
���$
���������� PMN-PT 

6���"��	
�	;�����������������%	;������*"����&����	����)$���������&��9��%�� 

(1-x)PMN-xPT ��)	
� x = 0.1-0.5 '�!	;������D������&��	
�&

*�&6�������,��#����	#�

��
�?�%���&���*"������	
������<���!*)�	
��
�����
�)*����������
��(��� (XRD) '�!������,? 

4.20  
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�

(�) 

�

(�) 

��1 4.20 �,?��������
�)*����������
��(����������&��9��%�� (1-x)PMN-xPT 	
�&
�����*�

��
�?�%�������K ��%������������������	
��#+6$,&� (�) 1100/1200 
~
� ��% (�) 1150/1200 

~
� 

��� 2 4��*�&� 

 

"���,? 4.20 (�) ��% (�) "%�6(�'�!*������&��	
�'�!"%&

*�&����#	��Q�,� ��)'&�?�������

�������?��?��&96!�6(� ���"���
�����&��	
��������������������������������	���	
��#+6$,&� 

1100/1200 
~
� ��% 1150/1200 

~
� ��� 2 4��*�&����� "%&
����?�
�)��?�����	
�
�!�)
�<���� ����


D� ����&��	
���
�?�%��� x = 0.1 ��% 0.2 ����"%&
�,?��������
�)*����������
��(���
�!�)���

(1
11

)

(0
01

)
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00
)
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01

)
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10
)
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)
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00
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10
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00
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10
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00
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)
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10
)

(1
12

)
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11
)

2� (Degrees) 

In
te

ns
ity

 (a
.u

.) 

2� (Degrees) 

In
te

ns
ity

 (a
.u

.) 
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�!�&,������� PMN �,�� Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 9����&�!�&,� JCPDS file no. 81-865 �<��&
�
����!��

�?@����
�*��� ��*�����&��	
���
�?�%��� x = 0.4 ��% 0.5 ����"%&
�,?��������
�)*����������


��(������
�!������!�&,������� PT �,�� PbTiO3 9����&�!�&,� JCPDS file no. 6-452 �<��&


�
����!���?@�����		�%����� ��%�;�6�������&��	
���
�?�%��� x = 0.3 ����"%&
�,?������

��
�)*����������
��(���	
���&����%6*����
����!��
�*��������� PMN ��%�
����!���		�%�����

������ PT �������&��	
�������������!*)�#+6$,&� 1150/1200 
~
� ����"%��������?�
�)����"��


�*���'?�?@��		�%�����	
�&
?��&�+��� PT �!�)�*�� �<�����"%�?@���&�"���#+6$,&�	
�94!�,��*��

�����96!����?������)��%6*��� PMN ��% PT '�!�
�*�� 

 

3.3.4   ��������	
������
�%��	&�'������������>��(�� PMN-PT 

 	;������D��4����������&��9��%�� (1-x)PMN-xPT 	
�&

*�&6�������,�	
��#����

��
�?�%��� x = 0.1 ��% 0.3 &���*"������=+%�
����!��"#�$�
 ��)94!��!��"#�	��/��

����(���������������� (SEM) ��*��'�!���������9��,? 4.21 (x = 0.1) ��% 4.22 (x = 0.3) �<��

�?@�$��H��) SEM �������*+��*6�!� (surface) ��%��)��� (fracture) ��D���?@��������&�!�&,�

��
�)*������=+%������%��*��� (pack) �������*��&
���=+%�?@��)���'� &

*�&6��������%	��

���	�����
)�'� �*&H<����=+%��%?��&�+���
*�&��#�	
������<��$�)9���D������!*) �<��"���,?"%

�6(�'�!*������&��	��������
�?�%����&D���������������������������������"%&
�
����!��"#�$�


	
��������"������&��	
�������������������������������
)*�)���&
��)�;�
�� �,? 4.21 �(i) "%�6(�

'�!*����������&
	���������(� (0.3 '&�
��&��) ��%����96�� (3.7 '&�
��&��) �<������"�����
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��1 4.21 $��H��) SEM �����*6�!� (surface) ��%��)��� (fracture) �������&�� 0.9PMN-
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��1 4.22 $��H��) SEM �����*6�!� (surface) ��%��)��� (fracture) �������&�� 0.7PMN-
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4.3.5   ��������	
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��)#����*���������������>��(�� PMN-PT 
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���	
�
*�&H
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����"%&
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~
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~
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5. 
�&1��(��	����������#��� 
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