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ABSTRACT 

This research studied the fabrication and characterization of a binary system (1-

x)Bi0.5(Na0.80K0.20)0.5TiO3-x doped BaTiO3 lead free piezoelectric ceramics. Firstly, 

the starting powders of Bi0.5(Na0.80K0.20)0.5TiO3 (BNKT) and doped BaTiO3 which 

were (Ba0.7Sr0.3)TiO3 (BST), (Ba0.98Nd0.02)TiO3 (BNdT) and Ba(Ti0.90Sn0.10)O3 (BTS), 

were separately prepared by a conventional mixed-oxide method. BNKT powder was 

calcined at 900C for 2 h with a heating/cooling rate of 5C/min. BST and BNdT 

powders were calcined at 1100C for 2 h while BTS powder was calcined at 1200C 

for 2 h with a heating/cooling rate of 5C/min. The calcined powders were 

stoichiometrically weighed and mixed to produce the mixed powders of (1-

x)Bi0.5(Na0.80K0.20)0.5TiO3-x doped BaTiO3 or (1-x)BNKT-x doped BT when x = 0, 

0.05, 0.07, 0.09, 0.10, 0.11, 0.13, 0.15 and 0.20 mol fraction. A few drops of 3 wt% 

polyvinyl alcohol (PVA) binder were added to the mixed powders before being
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uniaxially pressed into 10 mm diameter discs. These green pellets were covered with 

their own powders and then sintered at 1050 - 1200C for 2 h with a heating/cooling 

rate of 5C/min. Afterwards, as-sintered of (1-x)BNKT-xBST, (1-x)BNKT-xBNdT 

and (1-x)BNKT-xBTS ceramics were characterized in terms of phase, physical 

properties, microstructure, dielectric, ferroelectric, piezoelectric and strain properties. 

The results showed that the optimum sintering temperature of all three ceramic 

systems was found to be 1125C for 2 h with a heating/cooling rate of 5C/min at 

which all samples had relative densities at least 98% of their theoretical values. X-ray 

diffraction patterns revealed that all compositions have a pure perovskite structure 

without detectable secondary phase. Morphotropic phase boundary (MPB) regions 

with coexisting rhombohedral and tetragonal structures of all BNKT-doped BT 

systems for the whole compositional range were identified. The tetragonal phase was 

dominant and the tetragonality (c/a) value was increased with increasing the doped 

BaTiO3 content. The small addition of the doped BaTiO3 (x = 0.05 - 0.11) into BNKT 

ceramic slightly inhibited grain growth, however, the grain size were then increased 

with further increasing of the doping content. The addition of 5 mol% doped BaTiO3 

into BNKT ceramic showed a large electric field-induced strain behavior. The sample 

near centered MPB region (i.e. x = 0.10 - 0.11) showed an improvement of electrical 

properties compared to the other compositions. The optimum MPB composition (x = 

0.10 - 0.11) was obtained when nearly equal fraction of rhombohedral and tetragonal 

phases was present in the system at which the maximum room temperature dielectric 

constant (r), Curie temperature (Tc) and piezoelectric coefficient (d33) were observed. 

For ferroelectric measurement, the coercive electric field (Ec), remanent polarization 

(Pr) and loop squareness (Rsq) slightly decreased with an addition of the doped 
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BaTiO3. However, the relative amount of rhombohedral and tetragonal structure as 

well as lattice expansion caused the ferroelectric-antiferroelectric transition 

temperature to be higher with increasing the doped BaTiO3 content.  

It could be concluded from this research that (1-x)Bi0.5(Na0.80K0.20)0.5TiO3-x 

doped BaTiO3 ceramics with good electrical properties could be successfully 

fabricated. They has combined the individual advantages of pure BNKT and doped 

BaTiO3 compounds together. The most important factor controlling these properties 

was the concentration of BST, BNdT and BTS which added into BNKT ceramic. The 

addition of 10 - 11 mol% could improve electrical properties when being compared to 

that of undoped BNKT ceramic. Based on our results, it is suggested that the BNKT-

doped BT ceramics at these compositions show a potential to be one of the promising 

lead-free piezoelectric candidates for further use in actual applications, particularly in 

an actuator applications. 
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บทคัดย่อ 
 

งานวจิยัน้ี ไดท้  าการศึกษาการเตรียมและการหาลกัษณะเฉพาะของเซรามิกเพียโซอิเล็กทริก
ไร้สารตะกัว่ ระบบทวภิาคบิสมทัโซเดียมโพแทสเซียมไทเทเนต-แบเรียมไทเทเนตท่ีถูกเจือ มีสูตร
ทัว่ไปเป็น (1-x)Bi0.5(Na0.80K0.20)0.5TiO3-x doped BaTiO3 โดยเร่ิมจากการเตรียมผงสารตั้งตน้บิสมทั
โซเดียมโพแทสเซียมไทเทเนต Bi0.5(Na0.80K0.20)0.5TiO3 (BNKT) และสารแบเรียมไทเทเนตท่ีถูกเจือ 
ซ่ึงประกอบไปดว้ยสารแบเรียมสตรอนเทียมไทเทเนต หรือ (Ba0.7Sr0.3)TiO3 (BST) สารแบเรียมนีโอ
ดีเนียมไทเทเนต หรือ (Ba0.98Nd0.02)TiO3 (BNdT) และสารแบเรียมสแทนเนตไทเทเนต หรือ 
Ba(Ti0.90Sn0.10)O3 (BTS) ดว้ยวธีิการผสมแบบมิกซ์ออกไซด ์ จากนั้นเผาแคลไซน์ผงสาร BNKT ท่ี
อุณหภูมิ 900 องศาเซลเซียส เป็นเวลา 2 ชัว่โมง ดว้ยอตัราการข้ึน/ลงของอุณหภูมิ 5 องศาเซลเซียส/
นาที ส่วนผงสาร BST และ BNdT นั้นเผาแคลไซน์ท่ีอุณหภูมิ 1100 องศาเซลเซียส เป็นเวลา 2 
ชัว่โมง ในขณะท่ีผง BTS เผาแคลไซน์ท่ีอุณหภูมิ 1200 องศาเซลเซียส เป็นเวลา 2 ชัว่โมง ดว้ยอตัรา
การข้ึน/ลงของอุณหภูมิ 5 องศาเซลเซียส/นาที เช่นกนั หลงัจากนั้นชัง่ผงท่ีผา่นการเผาแคลไซน์ตาม
อตัราส่วนเพื่อเตรียมเป็นผงผสมของ (1-x)Bi0.5(Na0.80K0.20)0.5TiO3-x doped BaTiO3 หรือ (1-
x)BNKT-x doped BT เม่ือ x = 0, 0.05, 0.07, 0.09, 0.10, 0.11, 0.13, 0.15 และ 0.20 เศษส่วนโดยโมล 
ท าการหยดสารเช่ือมประสานพอลีไวนิลแอลกอฮอล์ หรือ PVA ลงไปในผงผสมก่อนท่ีจะน าไปบด
และอดัข้ึนรูปโดยใชเ้คร่ืองอดัทิศทางเดียวแบบเมด็ท่ีมีขนาดเส้นผา่นศูนยก์ลาง 10 มิลลิเมตร แลว้
ท าการเผาซินเทอร์ท่ีอุณหภูมิ 1050 - 1200 องศาเซลเซียส เป็นเวลา 2 ชัว่โมง ดว้ยอตัราการข้ึน/ลง
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ของอุณหภูมิ 5 องศาเซลเซียส/นาที หลงัจากนั้นท าการตรวจสอบเฟส สมบติัทางกายภาพ 
โครงสร้างจุลภาค สมบติัไดอิเล็กทริก สมบติัเฟร์โรอิเล็กทริก และ สมบติัเพียโซอิเล็กทริกของเซรา
มิก (1-x)BNKT-xBST, (1-x)BNKT-xBNdT และ  (1-x)BNKT-xBTS ท่ีเตรียมได ้ 

จากผลการทดลอง พบวา่  เซรามิกทั้ง 3 ระบบ เผาซินเทอร์ท่ีอุณหภูมิ 1125 องศาเซลเซียส 
เป็นเวลา 2 ชัว่โมง ดว้ยอตัราการข้ึน/ลงของอุณหภูมิ 5 องศาเซลเซียส/นาที มีความหนาแน่นสูงสุด
และดีท่ีสุด ซ่ึงมีค่ามากกวา่ร้อยละ 98 เม่ือเทียบกบัความหนาแน่นทางทฤษฏี ผลการตรวจสอบเฟส
ดว้ยเทคนิคการเล้ียวเบนของรังสีเอกซ์ พบวา่ เซรามิกในทุกๆ อตัราส่วนผสมท่ีเตรียมไดมี้
โครงสร้างเป็นแบบเพอร์รอฟสไกต ์ ไม่พบเฟสปลอมปนเกิดข้ึนเลย และพบบริเวณ morphotropic 
phase boundary หรือ MPB เป็นบริเวณท่ีประกอบดว้ยเฟสผสมระหวา่งโครงสร้างรอมบอฮีดรอล
และโครงสร้างเตตระโกนอลในทุกๆ อตัราส่วนผสมท่ีท าการศึกษา แต่เม่ือเพิ่มปริมาณการเติมสาร 
doped BaTiO3 ท่ีมากข้ึน พบวา่ โครงสร้างเตตระโกนอลมีความโดดเด่นมากข้ึน และค่าความเป็น  
เตตระโกนอล (c/a) ก็มีแนวโนม้เพิ่มข้ึนดว้ยเช่นกนั ส่วนผลการตรวจสอบโครงสร้างจุลภาค พบวา่ 
ขนาดเกรนมีแนวโนม้ลดลงเล็กนอ้ยเม่ือเติมสาร doped BaTiO3 ลงในเซรามิก BNKT ปริมาณ
เล็กนอ้ย (x = 0.05 - 0.11) แต่เม่ือเติมสาร doped BaTiO3ในปริมาณท่ีเพิ่มข้ึน พบวา่ ขนาดเกรนมี
แนวโนม้เพิ่มข้ึนเล็กนอ้ย เม่ือตรวจสอบสมบติัทางไฟฟ้าของเซรามิก พบวา่ การเติมสาร doped 
BaTiO3 ลงในเซรามิก BNKT ในปริมาณร้อยละ 5 โดยโมล เป็นอตัราส่วนท่ีช่วยท าใหส้มบติั
ความเครียด (strain) มีค่าสูงท่ีสุด เซรามิกในอตัราส่วน x = 0.10 - 0.11 ซ่ึงเป็นจุดก่ึงกลางของ
บริเวณ MPB และมีปริมาณเฟสของโครงสร้างรอมบอฮีดรอลและเตตระโกนอลในปริมาณท่ี
ใกลเ้คียงกนั และเป็นอตัราส่วนท่ีเหมาะสมมากท่ีสุดท่ีท าใหค้่าคงท่ีไดอิเล็กทริก ณ อุณหภูมิห้อง ค่า
อุณหภูมิคูรี และค่าสัมประสิทธ์ิเพียโซอิเล็กทริกมีค่าสูงท่ีสุด เม่ือพิจารณาสมบติัเฟร์โรอิเล็กทริก
ของเซรามิก พบวา่ การเติมสาร doped BaTiO3 ลงในเซรามิก BNKT ท าใหค้่าสนามไฟฟ้าลบลา้ง ค่า
คงเหลือของโพลาไรเซซัน่ และค่าความเป็นเหล่ียมของวงวนฮีสเทอรีซีสลดลงเล็กนอ้ย แต่อยา่งไรก็
ตาม อตัราส่วนของเฟสรอมบอฮีดรอลกบัเตตระโกนอลและการขยายตวัของค่าคงท่ีแลตทิช เป็น
สาเหตุท่ีท าใหอุ้ณหภูมิการเปล่ียนเฟสจากเฟร์โรอิเล็กทริกไปเป็นแอนติเฟร์โรอิเล็กทริก มีแนวโนม้
ท่ีสูงข้ึนตามปริมาณการเติมสาร doped BaTiO3 ท่ีเพิ่มข้ึน  

จากงานวจิยัน้ีจึงสรุปไดว้า่ สามารถผลิตเซรามิกระบบ (1-x)Bi0.5(Na0.80K0.20)0.5TiO3-x doped 
BaTiO3 ท่ีมีสมบติัทางไฟฟ้าท่ีดีได ้ เป็นการรวมขอ้ดีของสารประกอบบิสมทัโซเดียมโพแทสเซียม
ไทเทเนตและแบเรียมไทเทเนตท่ีถูกเจือเขา้ดว้ยกนั โดยปัจจยัส าคญัท่ีก าหนดสมบติัดงักล่าว คือ 
อตัราส่วนของสาร BST, BNdT และ BTS ท่ีเติมลงไปใน BNKT โดยการเติมในปริมาณร้อยละ 10 - 
11 โดยโมล สามารถปรับปรุงสมบติัทางไฟฟ้าใหมี้ค่าท่ีดีและสูงกวา่เซรามิก BNKT บริสุทธ์ิได ้
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ดงันั้นจึงสามารถถือไดว้า่ เซรามิกในอตัราส่วนน้ีเป็นเซรามิกเพียโซอิเล็กทริกไร้สารตะกัว่ชนิดใหม่
ท่ีมีสมบติัท่ีดีและโดดเด่นอีกตวัหน่ึง ซ่ึงสามารถน ามาพฒันาต่อยอดและสามารถประยกุตใ์ชไ้ดจ้ริง
ในอนาคตได ้โดยเฉพาะอยา่งยิง่การน าไปประยกุตใ์ชเ้ป็นอุปกรณ์ทางดา้นตวัขบัเร้า 


