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�������	
��
���������� 
          ��������	��
��
������������������ ��������������������!���	"�#���$�%�
�������������� (d33) 
���������&����������	�� Bi0.5Na0.5Ti1-xCoxO3-x �"���'���������	��������� *
!��+,��-��'�����+,��	+�
����������.���������� -/��������	!��	��0�����!����	�112������� (Ec) ��������������'����!�
���	�112���,�&����	�-������������-�������-���+,�3 ������������&����	�112���#*�
����!����
3.5 kV/mm *�# 4.5 kv/mm �/,���	��0���������'�����������,&�������	!������������-� ������������
����!���	"�#���$�%�
��������������'������	������������'�������-�����*�#����������'����"4����� 24 

&�,��	� 
           �������� 4.36 �	
��� 4.99 
������������������������������!�"#$���%�����"&$�%��

�#���
�'�(')�
�*+,�'�	8���'�"���,���'���%�����"&$� �#$���$������������%�����������������"&$��!��:�

��';����#;���*��#�"���;+
	+�����<���������������"&$� ������!�������������+
	����,�#�%�

%����&������"&$����=	�:���';����:���*��!�%�������>#�*<���"&$� ������:�%����%�����?�*������

�'$�����&��!�%���#���
�'�(')�
�*+,�'�	8���'���%����� �����
'���@�A&���	�������������#;
���� ����'$�

�,���'������D���	� 24 �#��+��:	#�����!�"#$��	���&��!�����#;�:�%���#���
�'�(')�
�*+,�'�	8���'��������

����#;�#���:	#�����!��#$��	8����* �#$���$������������������#;���*��#�"���;+
	+�����<����������

*#���������@<:	#�����������������������������	�=����� 24 �#��+�� �!��:���+
	����,�#�%�%���

���"&$�����	8����* %���#���
�'�(')�
�*+,�'�	8���'��&����"&$� �	
�����
'���@���'��@������� Co 
���� 

%���#���
�'�(')�
�*+,�'�	8���'������+�����������;�*��#�%��%�����;�'�	8���'� %����%������E;�	


��!��E;�����'��@ Co �����#� 0.010 �	
 0.030 �>F����+;*+�	 ���	!�;#� +;*%���#���
�'�(')�
�*+,�'

0.020 5.77 x 102 1.73 x 10-3  

0.030 7.59 x 102 1.32 x 10-3 

0.000 3.03 x 102 3.31 x 10-3 

0.005 2.93 x 102 3.41 x 10-3 

0.010 2.84 x 102 3.52 x 10-3 

0.020 2.94 x 102 3.39 x 10-3 

 

 

100 

0.030 3.83 x 102 2.61 x 10-3 
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�	8���'�����E;�����'��@ Co �����#� 0.010 �>F����+;*+�	 ���������������,���'���%���:������

����E;�	
����
�E����* +;*%���#���
�'�(')�
�*+,�'�	8���'�����E;��%�������#� 104.5 pC/N �������!�"#$�

;��*�����������
����� 4.5 kV/mm �#;:	#��������!�"#$���D���	� 24 �#��+�� 

 

 

 

 

 

�5" 4.99 ���1�!���	"�#���$�%�
��������������'������	�� Bi0.5Na0.5Ti1-xCoxO3-x ��,���'������� 

                 ���	�112���#*�
�� 3.5 kV/mm *�# 4.5 kV/mm �������������'��������*�#�������'���  
                 �"4����� 24 &�,��	� 
 

Co content 

(mol fraction) 

 

Piezoelectric coefficient ; d33 (pC/N) 

(3.5 kV/mm DC field poled) 

 

Piezoelectric coefficient ; d33 

(pC/N)  

(4.5 kV/mm DC field poled) 
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���� 4.36 �!���	"�#���$�%�
��������������'������	�� Bi0.5Na0.5Ti1-xCoxO3-x ��,���'����������	�112�
��#*�
�� 3.5 kV/mm *�# 4.5 kV/mm �������������'�������� *�#����������'����"4����� 24 &�,��	� 

 

����� 5 
���	
��
������������������� 

 

5.1 ���	
��
������ 
 ���������#�6���������7�/�'��7� Bi0.5Na0.5TiO3 �����$����������6��8���"�*��	 General 

Structure Analysis System (GSAS) �/,�
��!�-���9:;�
'��7���,�&�*�#'��	5�'��*7�;�

���������'�����������6 ��	��0����!� Rp '������"����������#��!��*��-�����*�#'��	5�-���
,����!� 
5% �/,�*�����������!� ���������7�/���,�&���	����
��*"���,"����"��,�����"�*��	���7����������
7�/���,�&+,�0+���� ���
��!����������#�6���������-��*7�;�
������������������6�������������"4�
*����	��.����� 

�!�:�#�=� Bi0.5Na0.5Ti1-xZrxO3 �;��!�����'�%��
:<;��*�'(��	�$*����;��*�#������,<�	�� 
���� ��

���"*#�"��
�%�����,��*�E�
�% ,&����;��:��:8�A&����"*�*�#�"��:���*�,		< ��������$ �����';

����*��#�"��
�%����!��:������� 2� =  45-50° �	
 55-60° ���������� Zr �������#$���� x = 0.55 

"&$��� ��;��:��:8����+%�������=	&��������	��*���	� *#���%�����D����;�����
������������*�� ������

������"����������
����������'�%��
:<;���+%��������E	?�%�����#� �������������=	"��

�E@:?��'������������#��%��
:<
���� �E@:?��' 800 °C ;��:�����
��D��E@:?��'���;�����E; �����������

��'��@"�����������������!����  

 after poled after 24 hr. after poled after 24 hr. 

0.000  19.0 ± 1.41 21.0 ± 1.41 22.0 ± 1.41  24.0 ± 1.41 

0.005  86.0 ±  0.00 90.5 ± 0.71 89.0 ±  0.00  97.0 ±  0.00 

0.010 92.5 ± 0.71 98.0 ± 1.41     99.5 ± 3.54    104.5 ± 3.54 

0.020 85.5 ± 0.71 89.0 ± 1.41     98.0 ± 4.24    101.0 ± 5.66 

0.030 81.5 ± 0.71 84.5 ± 0.71     90.5 ± 0.71      95.0 ± 1.41 
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�������*�=�"�� Bi0.5Na0.5ZrO3 
�����������"���;�����E;���������*�=��,���'� BNZ ;��*

��
�������;=������,;< %�� BNZ/10wt%Na2CO3 +;*��
������ double calcination ���

�E@:?��' 800 °C ��D���	� 2 �#��+�� �����������������"��=��#$���� Bi2O3 �	
 ZrO2 ����W�*��

�
:�����E� 2� = 25-30° ���������*����*��#�=� BNZ �������*�;��*�?��
����X ,&����D���
���������

*#�������#��'�#*��*��������� ��������$ �������*��,���'� BNZ �:���%���:����������#$�*#�����

��>#*�Y��#*�����"�������*;��* ���� �����'�������*�=� (sintering aid) ��D���� �?��
�������*�=� 

BNZ ;��*�'(�=������,;<;�����E; %�� ����
'����'��@=��#$���� Na2CO3 �����#� 10 wt% �	
�=��%	

�,�<���%�#$������
�����';�:�� BNZ ��D��#�;E�����+%���������� perovskite �	
���
��=	&���D� 

orthorhombic +;*�� Bi3+ �	
 Na+ ����E����!��:��� A �	
 Zr4+ ����E����!��:��� B ��+%������� 

�������*��,���'� Bi0.5Na0.5Ti0.41Zr0.59O3 ����;��*�	����#� 
����"��;"�������\	��*��%��

��!�	��������'��@�����'��	����#����"&$� ��������$ ���#�'�;�'�	8���'�"���,���'���$�����+������;�

"&$�����������	����#��
'��"&$� ,&����D������	#�F@
"����������#�;E�
�*+,�'�	8���'�;��*����������

��
�E�����������������:	#� +;*�
���=	�:�����%	�������"��+;��������;�"&$� �*������8��� ���#�'

������<+��'�	8���'���%�����;��#� ����
������������#�;E��$ �������]���*�������������!���������

%���"�������!��:�%��+
	����,�#�%��:	����%����!���������*��#�����
�*+,�'�	8���'���';���� 

�������*��,���'� Bi0.5Na0.5Ti0.41Zr0.59O3 ����;��*��+����*� 
����"��;"�����������+���

	;	������#� ,&��;��:��������
��D����+������'"������������;��*�#��:� (donor) �������#;�?�


����������������E@:?��':���
���� �����+��������!�	��������'��@��+����*����"&$� ,&����;��:��:8�A&�

����#�;E������!���������;�"&$� ����%��%�����;�'�	8���'�
������%������E;�������'���+����*�����'��@ 

0.05 �>F����+;*+�	  

������>&�F���� Bi0.5Na0.5Ti1-xCoxO3-x �����'��@������� Co �����#� 0.000, 0.005, 0.010, 

0.020, 0.030 ��+%�������=	&�*#�%���D�������+�_�;��	�����;�*��#� BNT ��'�E�(') �	
���
����

��	��	����';"&$� ������"���,���'� ������� Co ����!��:���';�����	��*���	���� �	
����%	����

�#�"��
�%�����+�������#;��� �������W
�%�����	#�F@
�����������#������'��@ %���:������"��

�,���'������+����
'��"&$����
;#�:�&�� �	
	;	�������
'����'��@ Co ���"&$� +;*��� Co 0.010 �>F����

+;*+�	 ��%��%���:����������E; +%�����������E	?�%�����������������'%�'���,< �	
��"��;



   

179 

 

�����:]�"&$������'��@������� Co ���>&�F����#�'��'��	 
����%��%����"8�����'�����<���

���+��������;�*��#�%��%���:������ +;*��%������E;�����'��@������� Co 0.010 �>F����+;*+�	 

���>&�F����#�'��������"���,���'� 
����%��%�����;�'�	8���'� %���#���
�'�(')����!������ �	


�#���
�'�(')�
�*+,�'�	8���'� �����+����
'��"&$����������+;*��%������E;�����'��@������� Co �����#� 

0.010 �>F����+;*+�	 �	
�����+���	;	��������'��@ Co �
'��"&$� 
 

 

 

 

 

5.2 ���������� 
 �!�:�#�=	"������'�%��
:<+%�������=	&�+;*�'(����*���	;< �����A�!���"*�*��������>&� 

F�����'��`Fj� ���� ����������!��:���"���
��������A�!���:�+%�����������'�	8�����'��<"�� 

�����
�������,;<��������;� :������������A&�"��;"������#��"���
��� �����A�!�����
��@ 

:��?�
�!�%�������"���#�;E�;� ��D���� +;*"����	;#��	��� �����AA���������
��'����#�'�������<

+��'�	8���'�"���#�;E ,&���
��D���
+*��<�������'�#*�	
���
#q���E���@<����
�!�����
*E��<;��� 


	#�����;�������������%� 
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