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 �������	
� PMN �
��
�������������������������	� �����������!"#$���
������%�� ��	�������

�
�&�$�'����
����()�����(�%�� 1200-1300 �& ���$�#$������'�����*�&����� PMN �
���	�	�+��,$�,���

��
#+��*$!������
��.�&� (XRD) �*�%���	
������� 4.22 7�+�&����� PMN �
����**�����
#+��*$!������


��.�&��
����,�	����*!	����!����� PMN ��'� Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 :$�;<�!	���� JCPDS (��+��! 81-

0861 &"���
7,����	��
�"���>$,��*�� ����������������
,!������
��.�&��
���	���*�%��
�
,���������+�%�
�

'���($%� 2� ������ 28.07 &"��$%�����>$7,����	��
�"���7�,�����
��
��'� Pb2Nb2O7 (JCPDS file 40-

828) ���������
+*��
+*�
,���������,����!	�!������
��.�&�!���&����� PMN �
��
�&�$�'����
�

���()���'%��@����	�%������$�!�
��(������
����:$����
�&�$�'��� PMN ,�� 1250 �& �
��B%$�$ 2 B���7��

�	�+��'�����!"#$��!�����()��� 10 �&/$��
 �������>$�����$�!�
����:(	 PMN �
������7,����	��
�"�

PMN � 100%

��������
+*��
+*������7,����	��
�"������������ PMN ��(�%��
� PMN ����&����� PMN

�*�%��&����� PMN �
������7,����	��
�"�����������������%�
� PMN �$����������()���:$����
�

&�$�'��������%����()�������
��,��&�� ���:(	 MgO �
���>$����
��
,����F���+:$�������G�����+������H

����G�����+���* PbO ��� Nb2O5 ��	���!"#$ [2]

'���� 4.9 ����������7,����	��
�"� MN �
��
��,��&$��
����()��� 1050-1200 �&

�������	
��
��� (��) �������
��� MN (%) 
�������� (%)

1050 92.6 7.36

1100 92.2 7.79

1150 93.2 6.83

1200 89.4 10.56
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'���� 4.10 ����������7,����	��
�"� PMN �
��
��,��&$��
����()��� 750-900 �&

�������	
��
��� (��) �������
��� PMN (%) 
�������� (%)

750 94.2 5.76

800 95.0 4.99

850 94.5 5.50

900 94.8 5.23
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4.2.1.2 �����������������	�����!���"�������	� PMN

            �����$���&����� PMN �
���	�������
�&�$�'�����������(�,%�,���($��$%$ ,���($��$%$

������K� ���(�'���B�������'� ��������L��
+$#��($��(�������
�&�$�'��� ��	
��������:$'���� 4.11

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

�+�%��(�%���$�)�,
������'	$ 7�+:$���&�$�'���B%�������������������
+�'��:(�%!���$�)�, ����
���

����,� (neck) !"#$�
�������
����(�%���$�)�,
� ���:(	�$�)�,
���,'����$�$%$!"#$ ���������#$�
�
�����

������$!����#$
�� '%������
����,����$�
�!�����$���!�*���$ ���:(	���$�
����'�*7' :$!���
�B%��

�%��!�������$���������������B����'����$ ����	�+�����$��������Q�'����������,%�+@H��������:(	(�������

B�#$��$ 7�+��T�+������%!������T��������$�����'��!�*���$��	�(�����������B�#$��$ 7�+�
�

���()���&�$�'��� 1250 �& ,%�,���($��$%$���
,%�����
���� ,�� 7.91 ����/�*.&�. &"�����,�	����*,%�

���(�'���B�������'�!���&������
��
,%�����
�����B%$��
+���$ ������ 4.23 �'%(������$
#��������()����
�&�$

�'������!"#$ ,%�,���($��$%$!���&����������� ��#�$
#����
���('������ ����������(+!��'�����:$

�&����� ���:(	�
�����$����!"#$:$�$�#��&��������!"#$ [1, 2, 46] ��������
+*��
+*,%�,���($��$%$!���&����

� PMN �
���	��*,���($��$%$����VWY
 (:B	,���($��$%$!�� PMN ��� JCPDS file (��+��! 81-

0861 �
,%� 8.166 ����/�*.&�.) ����	,���($��$%$������K�:$B%�� 92.82-96.86% &"��H���%��+�%:$B%���
�

+����*��	 H"���	��$	�+��%�,%�,���($��$%$!����$����+���$@ �
����
,%�,���($��$%$������K�:$B%��

97.5-99.5 % [47, 48] �%�$,%������L��
+!��$#��($��(����������&�$�'����������!"#$��������()���&�$�'���

���!"#$ �$������� ����������(+!�� PVA �
�:B	'�$���
� PMN ���������(+!��'������
�
��!���&�����

'���� 4.11 ��*�'������+)��!���&����� PMN

�������	�	�-

����� (��)

�������
�#�

(����/��.��.)

�������
�#�

������$� (%)

�&�!�'"�����

�*����*!

+�	����

�&�!�'"���,0�

����

�3��5��3!

1200 7.77 ± 0.03 95.15 26.9 ± 2.31 1.58 ± 0.74

1225 7.79 ± 0.04 95.40 24.0 ± 1.47 2.08 ± 0.31

1250 7.91 ± 0.02 96.86 27.1 ± 1.00 2.14 ± 0.25

1275 7.86 ± 0.03 96.25 25.6 ± 2.28 4.13 ± 0.58

1300 7.58 ± 0.07 92.82 24.3 ± 1.48 3.45 ± 0.41
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��� 4.23 ���;,��������$K���(�%��,%�,���($��$%$ (density) ������(�'��7�+�����'�      (volume

shrinkage) ��*���()����
�&�$�'���

4.2.1.3 ������������������&��������"�������	� PMN

            ������'�����*7,����	�����)�,!���&����� PMN �
��
�&�$�'����
����()��� 1200-1300�&

�	�+��,$�, SEM �*�%����$!����������������
���W����>$������(��+�(�
�+� (equiaxed grain) �
�

�
,����������� �����	!$��!�����$�������:$'���� 4.12 �*�%��
�$�7$	�!$�����$�F�
�+�����!"#$�����

���()����
�&�$�'������!"#$�$H"��
� 1250�& !$�����$��:(L%�
���� 7�+�
!$�� 5.44 ��7,���'� �'%(���

���$
#��������()����
�&�$�'������!"#$ !$�����$������ �������:$��� 4.24 �$��������
����()������ �
���

���(+!��'��������������&����� ���:(	���������$�
�!�*���$ (grain boundary) �����$�(�%�$
#��!��!���

����'�*7'!�����$ 7�+���+"�'�"�!�*���$��%:(	!+�+'�� [46]

���)��H%�+ SEM �
�����)��
��!���&����� PMN ������ 4.25 ����	�%��
����()���&�$�'���'���@

(����
� 4.25(a)) ���*�����$����������
�
��!���&����� �$��������$�)�,!��
�)�+:$B�#$��$+����,'��

��$��%�$%$���$�����������
����(�%���$�)�,+���
$	�+ ���:(	+���
B%���%����(�%���$�)�,��� �����

���()���&�$�'������!"#$�����$�
�
���&����������� ����*�%�!$�����$�
!$��:(L%�����.��$��$ (���

4.25(c)) &"������������$�+�%:$��(�%�����*�$����'�*7' 7�+��>$���*�$����
����$�F�
�+!���&������
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,%������!"#$�+%��'%��$������(�%���
��
���:(	,����	�$ ����'�*7'!�����$�����������,����$�
�!��!�*���$

7�+��T�+���!�*��$�
��������,����'�'%��!��������$�����!�����$�
��+�%��(�%��!�*���$��#����!	�� 

!�*���$���,����$�
��!	�(����T�$+�����,���7,	� 7�+��T�+������%
%�$�$�,���7,	��!	��� ���:(	!�*

���$�,����$�
��!	� &"����>$�������#$�
�!��!�*���$���	�+����'�*7'!�����$ ���:(	��**�
������$����

����
,�����H
+����!"#$ �%�$�
��*���$*����$�
!$��:(L%
����'�$�#$ �������������'�*7'!�����$

�**
����'� (abnormal grain growth) $�#$ ����������
�!�*���$�%�$:(L%��%�����H�,����$�
���	 7�+��

�
��
+����$�
�7'�
�����
����
!�*���$7,	�����
������%�$�#$�
���������,����$�
� ���7'�**
����'�$
#�����:(	

!�*���$H���+������������$���:(	���������$'�,	������%�
�:(	7,����	�����)�,����,�����%���������

��>$�$�#���
+���$ &"�����%�
�����*'%���*�'�!���&�������	 [46] ���������
�&�$�'����
����()������!"#$��

�*�%��&������
���$�
�
��($	���������+�#�'����$ (��� 4.25(d ��� e)) ���+���*���$!����7�,�����
�
��

�	�+ (��� 4.25(e)) &"�����$���
���W����>$
�"��������Q������+%��B����$ :$!���
����$�����������

��'�����>$������(��+�(�
�+� ���$��7�,����$�#$�����������
��
�&�$�'������()������ ���:(	�������

���(+!��'������
�
��!���&����� ���:(	�����,������*:$�&������������;����'����$:(�%��>$7,����	��


�"���7�,����

�%�$)����+(��!���&����� PMN ����:$��� 4.26 �*�%����$!���&������
���W����>$������

(��+�(�
�+� ���W��!����+(���%�$:(L%����>$����'��**��(�%�����$ (intergranular fracture) &"��

�����������
�!�*���$�
����F��$  ���:(	������
��+�+�����!"#$ ��+�+���������'��!�*���$ ������*

�%��
*����� �B%$ ��� 4.26(d) ���$�
����'��**
����(�%������'��**��(�%�����$�������'��**


%�$���$ (mixed mode inter/transgranular fracture) &"������'��**
%�$���$$�#$���*�%������
����$�
�

�
!$��:(L% �$�������:$���$!�����B$����
+���$���$!$��:(L%���
,����!.�$	�+��%�:$���$!$��

��.� �����������+�+�!"#$���:(	��+�+�����
%�$���$��	
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'���� 4.12 !$�����$�F�
�+!���&����� PMN �
��
�&�$�'����
����()���'%�� @

�������	�	����� (��) "��*�����7�38! (�m)

1200 2.67 ± 0.21

1225 4.01 ± 0.01

1250 5.44 ± 0.56

1275 3.62 ± 0.02

1300 3.59 ± 0.20
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�m

)

��� 4.24 ���;����,��������$K���(�%��!$�����$ (grain size) ��*���()���&�$�'���!���&����� PMN
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(b)

(d)

(a)

(c)

(e)

��� 4.25  )��H%�+�����	�������'��$�**�%����������
���&����� PMN �
�
%�$����
�

&�$�'����
����()��� (a) 1200, (b) 1225, (c) 1250, (d) 1275 ��� (e) 1300 �&

10 �m
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(d)

(e)

(c)

(b)(a)

��� 4.26 )��H%�+�����	�������'��$�**�%������������+(���&����� PMN �
�
%�$����
�

    &�$�'��� � ���()��� (a) 1200, (b) 1225, (c) 1250, (d) 1275 ��� (e) 1300 �&

3 �m
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4.2.2 ������3!���
�'�����	� PZT

4.2.2.1 ������������������&����:���
�'�����	� PZT

������'�����*
� PZT �
��'�
+���	�������
��,��&$��
����()�����(�%�� 700-950 �& �	�+

��,$�,�����
#+��*$!������
��.�&� (XRD) �*�%���	
��������:$��� 4.27 ���(.$��	�%�
��
��'�
+���	�
���

�**�����
#+��*$!������
��.�&��
����,�	����*!	����!����� PZT ��'� Pb(Zr0.52Ti0.48)O3 :$�;<�!	����

JCPDS (��+��! 33-784 &"���
7,����	��
�"���>$�**�''����$�� (tetragonal)  ����������������
,

!������
��.�&�!��
� PZT �
��
��,��&$��
� 700 �& ���*�%��
�
,���������
�'���($%���� 2� ������

15.03  29.19  37.74 ��� 46.30  &"���
,%�:��	�,
+���*7,����	��
�"�!���������&�� (PbO) ����
�

'���($%���� 2� ������ 56.98 ��� 57.50 &"��+����%�����H��*���	�%���>$7,����	��
�"�:��$%$$�$

$�����$
#��������
+*��
+*�
,!������
��.�&�!��
� PZT �
��'�
+���	��*�
,:$ JCPDS ���(.$��	�%����
*��

�
,���*'���($%�,������'���,%�,����!	�!������
��.�&� &"�������������
��K
����'�
+��&������
�'%����$ �B%$

����'�
+��**���'�'���$�%�� (co-precipitation) ����'�
+��	�+��K
�**����� (spray drying) ��K
���

�'�
+��(�%�$
#�����:(	�����H,�*,����'���%�$!�����:(	�
��'���%�$'���
�'	�������	 [55] :$!���
�

����'�
+��	�+��K

������&��$
#���:(	��'���%�$!�� PZT �
���	��%�$%$�$ H"���	���'�
+� PZT ��'���
+�

��$ &"��:$ Pb(Zr0.52Ti0.48)O3 $
#��>$��'��
��+�%:$ MPB �;�  &"�����:(	����+�%�%����$!��7,����	��
�"���#����

�** ,�� �''����$�� (tetragonal) ������7*{
���� (rhombohedral) ��%�$%$�$ [56, 57, 58]   ���

���������
+*��
+*�
,����
��.�&�!��
� PZT �
��
��,��&$��
����()���'%��@���������,��$��(�������

����������� PZT ����	���'���� 4.13 &"����	�%������$�!�
��(������
����:$����
��,��&$�
� PZT ,��

800 �& �
��B%$�$ 2 B���7�� �	�+��'�����!"#$��!�����()��� 5 �&/$��
 �������>$�����$�!�
��������	
�

PZT ,%�$!	��*�����K�| &"���
������7,����	��
�"������������������ 93.6% �
���#���>$������(+��

������$:$����,��&$��	�+ &"���$%$�$���%�
�:(	�����H��'	$��$:$���
��'H	�'	���
����'�
+�

��������� (mass production)

������'�����*�&����� PZT �
��'�
+���	���
� PZT �
��
�&�$�'����
 � ���()�����(�%�� 1050-

1300 �& �	�+��,$�,�����
#+��*$!������
��.�&� (XRD) �*�%���	
��������:$��� 4.28 ���(.$��	�%��&��

����
��'�
+���	�
����**�����
#+��*$!������
��.�&����,�	����*!	����!����� PZT ��'� Pb(Zr0.52Ti0.48)O3

:$�;<�!	���� JCPDS (��+��! 33-784 &"���
7,����	��
�"���>$�**�''����$�� (tetragonal) ������

���
+*��
+*�
,!������
��.�&���#�,%���� 2� ���������,����!	�!������
��.�&�!���&����� PZT �
��
�&�$

�'����
����()���'%��@ ����	�%������$�!�
������������������
�&�$�'����&����� PZT '%���������'�
+��&�����
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���(��*�����*�'�'%��@ ,�� 1250 �&  �
��B%$�$ 2 B���7�� �	�+��'�����!"#$��!�����()��� 10 �&/$��
 &"��

��������
+*��
+*��*��$����+���$@ �
��������'�
+��&����� PZT �	�+��K
���*��	�+���*��,�����.��������	

���()����
�:B	:$����
�&�$�'��� 950 �& $�$ 4 B���7���	�+��'�����!"#$��!�����()��� 5 �&/$��
  [32]

����
����
�&�$�'����
����()��� 1100 �& $�$ 4 B���7�� �	�+��'�����!"#$��!�����()��� 3 �&/$��
 [29]

����
����()��� 1100-1150 �& �	�+��'�����!"#$��!�����()��� 15 �&/$��
 [57] &"�������$�!�(�%�$
#���:(	

��	�&������
��
����������� PZT ����
���� 7�+H	�:B	���()��������%�$
#��'	��:B	����:$����
����� ��

�(.$�%� ���()�������
�&�$�'���!���&������
���	:$��������$
#�������%����()�������������	������'%��

:B	����:$����
�$	�+��%� 7�+
��
���	��%'%����$���$�� �������	7,����	��
�"������������ PZT �
�

��*��������B%$��$

'���� 4.13 ������7,����	��
�"� PZT ������
��,��&$��
����()�����(�%�� 700-950 �&

�������	
��
��� (��) �������
��� PZT (%) 
�������� (%)

700 73.4 26.6

750 93.0 7.0

800 93.6 6.3

850 87.5 12.5

900 93.5 6.5

950 93.5 6.5
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#+��*$!������
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�&�$�'����
����()�����(�%��
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4.2.2.2 �����������������	�����!���"�������	� PZT

             �����$���&����� PZT �
��
�&�$�'����
����()���'%��@ ��������'�����*��*�'������+)�� ��	��%

���(�,���($��$%$ ���(�,%����(�'�� ���������$#��($���
���L��
+ ����	
��������:$'���� 4.14

����:(	�(.$H"�,��������$K���(�%�����()���&�$�'�����*��*�'������+)��!���&����� 7�+,%�,���($�

�$%$������(�'��7�+�����'������!"#$��������()���&�$�'��������!"#$ �
����()��� 1250 �& �&����� PZT ��

�
,���($��$%$������(�'��7�+�����'�����
���� ,�� 7.69 ����/�*.&�. ��� 31.2% '�������* �'%

��������()���&�$�'������!"#$ ,%�,���($��$%$������(�'��7�+�����'����*�����������:$��� 4.29

�$�����������������(+!��'�����:$�&����� ���:(	�
�����$����!"#$:$�$�#��&����� ��������
+*��
+*,%�,���

($��$%$!���&����� PZT �
���	��*,���($��$%$����VWY
 (:B	,���($��$%$!�� PZT ��� JCPDS file

(��+��! 33-784 �
,%� 8.006 ����/�*.&�.) ����	,���($��$%$������K�:$B%�� 83.58-96.08% �����

��
+*��*��$����+���$@�
����
,%�,���($��$%$������K�:$B%�� 90.55-99.92% [29-31] H����	�%�,%��
���	�+�%

:$B%���
�+����*��	 �%�$,%������L��
+!��$#��($��(���������&�$�'���$�#$��%�����H(��$�7$	��
������$K�

��*���()���&�$�'�����	 �'%�
����()���&�$�'������ �B%$ 1300 �& ,%������L��
+!��$#��($�����
,%���� ���

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

'���� 4.14 ��*�'������+)��!���&����� PZT

�������	�	�

�����

(��)

�������
�#�

(����/��.��.)

�������
�#�

������$� (%)

�&�!�'"�����

�*����*!

+�	����

�&�!�'"���,0�

����

�3��5��3!

   1050    6.69 ± 0.03 83.58    20.7 ± 1.08    2.64 ± 0.79

   1100    7.00 ± 0.41 87.38    21.6 ± 2.56    1.90 ± 0.69

   1150    7.41 ± 0.06 92.53    30.0 ± 0.77    2.76 ± 0.76

   1200    7.61 ± 0.08 95.10    30.5 ± 0.78    2.17 ± 1.09

   1250    7.69 ± 0.04 96.08    31.2 ± 1.18    1.96 ± 0.94

   1300    7.59 ± 0.05 94.76    30.3 ± 0.77    2.91 ± 0.86
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��� 4.29 ���;,��������$K���(�%��,%�,���($��$%$ (density) ���,%����(�'���B�������'� (volume

shrinkage) !���&����� PZT��
+*��*���()���&�$�'���

4.2.2.3 ������������������&��������"�������	� PZT

������'�����*7,����	�����)�,!���&����� PZT �
��
�&�$�'����
����()��� 1050-1300 �&

�	�+��,$�, SEM �*�%����$!����������������
���W����>$������(��+�(�
�+� (equiaxed grains)

�����	!$��!�����$�������:$'���� 4.15 �*�%��
�$�7$	�!$�����$�F�
�+�����!"#$��������()����
�&�$

�'������!"#$ �$��������
����()���������:(	��**7�+���!������
������$��� �%�
�:(	!�*���$�,����$�
���	�


&"������,����$�
�!��!�*���$���:(	���$7'!"#$���!�*���$�
��#$�
����� ���:(	��**�
������$��������


,�����H
+����!"#$ [46] 7�+!$�����$:(L%�
���� ,�� 1.81 ��7,���'� �
����()���&�$�'��� 1300 �& ���

����:$��� 4.30

���)��H%�+ SEM �
�����)��
��!���&����� PZT ������ 4.31 ����	�%��
����()���&�$�'���'���@

(��� 4.31(a)-(b)) ���*�%����$�
!$����.����������$�+%��(���@ ����
�����$����������
�
��!��

�&����� �$�������,����	�$'������:(	�$�)�,!��
�)�+:$B�#$��$+����,'����$��%�$%$���$�� ������

���
����(�%���$�)�,+���
$	�+ ���:(	+���
B%���%����(�%���$�)�,��� ��������()���&�$�'���,%�+@���!"#$��

���$�
�
���&����������� ������$�
!$��:(L%!"#$�����+@ (��� 4.31(c)-(f)) &"������������$�
����'�*7'!"#$
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'�����()���&�$�'����
����!"#$ 7�+���*�$����'�*7'!�����$����>$���*�$����
����$�F�
�+!���&�����

�
,%������!"#$�+%��'%��$������(�%���
��
���:(	,����	�$ ����'�*7'!�����$�����������,����$�
�!��!�*

���$ 7�+��T�+���!�*��$�
��������,����'�'%��!��������$�����!�����$�
��+�%��(�%��!�*���$��#����

!	�� !�*���$���,����$�
��!	�(����T�$+�����,���7,	� 7�+��T�+������%
%�$�$�,���7,	��!	��� ���:(	

!�*���$�,����$�
��!	� &"����>$�������#$�
�!��!�*���$���	�+����'�*7'!�����$ ���:(	��**�
������$

��������
,�����H
+����!"#$ [46]

�%�$)����+(��!���&����� PZT ����:$��� 4.32 �*�%����$!���&������
���W����>$������

(��+�(�
�+� ���W��!������'�(���%�$:(L%!�����$����>$����'��**��(�%�����$ (intergranular

fracture) &"�������������
�!�*���$�
����F��$  ���:(	������
��+�+�����!"#$ ��+�+���������'��!�*���$

���*�%����$!�� PZT :$���H%�+�
����'�(��!�����$�
����'��**
����(�%������'��**��(�%��

���$�������'��**
%�$���$ (mixed mode inter/transgranular fracture) $	�+ ����*���$�
��
���

�'�*7'!�����$�**
����'� (abnormal grain growth) $	�+�B%$��$

'���� 4.15 !$��!�����$�F�
�+!���&����� PZT �
��
�&�$�'����
����()���'%�� @

�������	�	������

(��)

"��*�����7�38!

(
��������)

1050 1.14 ± 0.02

1100 1.00 ± 0.05

1150 1.10 ± 0.04

1200 1.36 ± 0.01

1250 1.55 ± 0.01

1300 1.81 ± 0.13
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3 �m

(a) (b)

(c) (d)

(e) (f)

��� 4.31 )��H%�+�����	�������'��$�**�%����������
���&����� PZT �
�
%�$����
�&�$�'����
�

���()��� (a) 1050, (b) 1100, (c) 1150, (d) 1200, (e) 1250 ��� (f) 1300 �&
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(b)

3 �m

(c)

(e) (f)

(a)

(d)

��� 4.32 )��H%�+�����	�������'��$�**�%������������+(���&����� PZT �
�
%�$����
�

&�$�'����
����()��� (a) 1050, (b) 1100, (c) 1150, (d) 1200, (e) 1250 ��� (f) 1300 �&


