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OZET

Yiiksek Lisans Tezi

KURSUNSUZ PIEZOLEKTRIK SERAMIKLERDE ELEKTRIKSEL YASLANMA

Birkiz Dilek KARGI
Afyon Kocatepe Universitesi,
Fen Bilimleri Enstitiisii
Malzeme Bilimi ve Miithendisligi Anabilim Dali

Damsman: Yrd. Dog. Metin OZGUL

Pb(Zr, T1)O3 (PZT) ve modifikasyonlar1 uzun yillardir kullanilan ve oldukc¢a 1yi
elektriksel Ozelliklerinden dolayr tercih edilen piezoelektrik seramiklerdir. Ancak
kusunun (Pb) zehirleyici etkisinden dolayr PZT iiretimi ve kullanimina sinirlamalar
getirilmistir. Bu nedenle kursunsuz ancak oOzellikleri PZT ile esdeger malzemeler
arayisina girilmistir. Bu c¢alismada perovskit kristal yapili kursunsuz piezoelektrik
seramiklerin yiiksek safliktaki oksit tozlardan Bigs(Nag75Ko20Li0.05)05Ti03 (BNKLT),
0.948(Ko sNap 5)NbO3-0.052LiSbO3(KNN-LS) ve %1 mol Cu katkili KNN-LS-Cu
(0.948(Ko5Nags)NbO3-0.052LiSbO3+%1 mol Cu) kati hal yOntemiyle iiretimi
gergeklestirilmistir. Bakir ilavesinin KNN esasli seramiklerde karsilasilan densifikasyon
sorununa sinterleme sirasinda sivi faz olusumu sayesinde ¢oziim olabilecegi ve buna
bagl olarak fiziksel ve elektriksel 6zelliklerin gelistirilecegi diisiiniilmiistiir. Faz yapisi
X-1sinlar1 kirinimi (XRD) yontemiyle kontrol edilen perovskit yapili tozlardan soguk
izostatik presleme (CIP) ile disk sekilli numuneler elde edilmistir. Bilesime gore 1040-
1200°C araliginda sinterlenen numunelerin ylizeyi altin (Au) kaplanarak taramali
elektron mikroskobu (SEM) ile mikroyap1 incelemesi yapilmistir. Yogunluk dl¢timleri
Arsimet yontemiyle yapilan numunelerde elektrotlama islemini takiben oda sicakliginda
dielektrik oOzellik Olctimleri LCR-metre ile yapilmistir. Ayrica yiiksek voltaj giig
kaynag1 yardimiyla sicak yag banyosunda 110°C’ye 1sitilan numuneler 3-5 kV arasinda
degisen farkli DC gerilim etkisinde kutuplama isleminden ge¢cmistir. Kutuplama sonrasi
bir ds3-metre yardimiyla piezoelektrik yiik sabiti 6l¢lilmiistiir. Kutuplama islemiyle elde

edilen tistlin ozelliklerin kararli olmasi da bu malzemelerin uygulamalar1 i¢in kritik bir



onem tasimaktadir. Ciinkii kullanilan elektronik pargalarda kararlilik olduk¢a dnemlidir.
Piezoelektrik malzemelerde zamanla oda sicakliginda depolarizasyona bagli olarak
ozelliklerde diisme goriilmekte ve bu diisiis 1sinmaya bagli sicaklik artistyla daha da
artmaktadir. Bu bakimdan bu ¢alismada iiretilen kursunsuz sistemlerde depolarizasyon
ya da “yaslanma” davranist da incelnmistir. Kutuplanan numunelerin piezoelektrik ve
dielektrik dzellik Slgiimleri (10° saniyeye kadar) belirli zaman araliklarinda yapilmis bu
sekilde zamana bagl olarak olusan depolarizasyon davranisi incelenmistir. KNN esasl
seramiklerde yogunlasma problemine ragmen piezoelektrik 6zellikler (d3;) BNKLT den
daha iyidir. Cu katksmnin KNN-LS bilesimindeki seramiklerde hem dielektrik hem de
piezoelektrik Ozelliklerde Onemli Olclide artis sagladigi gorilmiistiir. Yaslanma

davranis1 bakimmdan da KNN esasli seramikler daha 1yi bir performans gostermistir.
2012,xii+76 sayfa

Anahtar Kelimeler: Kursunsuz Piezoelektrik, Piezoelektrik Sabiti, Dielektrik sabiti,

Depolarizasyon, Yaslanma
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ABSTRACT

M.Sc. Thesis

ELECTRICAL DEPOLARIZATION IN LEAD-FREE PIEZOELECTRIC CERAMICS

Birkiz Dilek KARGI
Afyon Kocatepe University,
Institute for the Natural and Applied Sciences
Department of Materials Science And Engineering

Supervisor: Asst.Prof.Dr. Metin OZGUL

Pb(Zr,T1)Os (PZT) based ceramics have been the most commonly known and used
piezoelectric materials providing the best piezoelectric properties. However due to the
toxicity of lead (Pb) content, synthesis and use of PZT ceramics were started to be
regulated in many countries for environmental concerns. For this reason piezoelectric
materials research started to focus on finding alternatives to lead-based systems in
recent years. Perovskite type lead-free piezoelectric Bigs(Nag75Ko20L10.05)05T103
(BNKLT), 0.948(Kos5Nags)NbO3-0.052LiSbO3;(KNN-LS), and 0.948(KosNags)NbOs-
0.052LiSbO3+%1 mol Cu (KNN-LS-Cu) ceramics were synthesized by solid state
method using high purity oxide powders in this study. Cu doping is anticipated to
improve sintering behavior of KNN based ceramics as a result of liquid phase
formation. This would provide a solution to densification problems and thus improve
physical and electrical properties. Following perovskite phase verification by X-ray
diffraction (XRD) method, cold isostatic pressing was used to obtain disc shaped
samples. Samples sintered at the range of 1150-1200°C depending on the composition
were then sputter coated with gold (Au) and microstructural analyses were made in a
scanning electron microscope (SEM). After the density measurements by Archimedes
method, room temperature dielectric properties were measured by LCR-meter in gold
electroded samples. For the piezoelectric measurements samples were also poled in a
hot (110°C) silicon oil bath by applying DC from 3 to 5 kV. Piezoelectric charge
coefficient (d33) values were determined by a ds3-meter in samples after poling. It is

critical for many applications that the obtained piezoelectric properties should be

111



retained after the poling process. This is important for the stability of electronic devices.
However it is well known that due to depolarization processes piezoelectric properties
degrade in time following the poling at room temperature. This effect can be called
“aging” and more pronounced when the materials heat up. Room temperature
depolarization or aging behavior were also studied in lead free piezoelectric samples
produced in this research. After the poling change in time was monitored both in
dielectric and piezoelectric properties up to 10° second. The obtained results show that
KNN-LS and Cu doped KNN-LS ceramics exhibits higher piezoelectric properties in
comparison to BNKLT based ceramics. Eventhough no improvement in densification is
achieved, dielectric constant and piezoelectric coefficient vales remarkably increased in
KNN-LS ceramics when doped with 1 % Cu. Aging of piezoelectric properties were

also much less in KNN based ceramics.
2012,xii+76 pages

Keywords: Lead-Free Piezoelectric, Piezoelectric coefficient, Dielectric constant,

Depolarization, Aging
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TESEKKUR

Calisma boyunca bilgilerinden faylanadigim ayrica tecrubelerinden yararlanirken
gostermis oldugu hosgorii ve sabrindan dolayr tez danismanim, degerli hocam Yrd.
Dog. Dr. Metin OZGUL’e, ve degerli arkadasim Serhat TIKIZ¢a, gostermis olduklar1
biiyiilk sabir ve maddi manevi katkilarilariyla beni asla yanliz birakmayan aileme,
herzaman yanimda olan sonsuz sabriyla destegini hi¢ esirgemeyen M Erdem SERT’e ve

calismalarim sirasinda yardimc1 olan arkadaslarima sonsuz tesekkiirler.



SIMGELER VE KISALTMALAR DiZiNi

SIMGELER

E : Elektrik alan1 (Vm™)

T,0: Mekanik gerilme (Nm'z)

S: Mekanik gerinme (boyutsuz)

D: Dielektrik uzama (cm™)

g: Piezoelektrik gerilim tensorii

dij: Piezoelektrik tensorii

K: Dielektrik katsayisi

&o: Boslugun dielektrik katsayis1 (8.85 x 107 farad/m)
Z: Her m’'de yerini degistiren yiik sayis1

q: Elektronik yiik

d: Kutup ¢iftinin pozitif ve negatif uglar1 arasinda yer degistirme
P: Polarizasyon-kutuplasma (C/m?)

V: Birim hiicrenin hacmi

T: Sicaklik (°C)

Tc: Curie sicakligi (°C)

Ps: Kendiliginden polarizasyon(nC/cm?)

Pmax: Doyum polarizasyonu

P, : Kalic1 polarizasyon

Emax: En yiiksek elektrik alan

E.: Koersif elektrik alani

X: Gerinim

Q : Kondansator tarafindan depo edilebilen yiik (coulomb ,C)
C: Kapasitans [C/V veya farad (F)]

A: Seramik malzemenin yiizey alani (m”)

K: Malzemenin dielektrik sabiti

e: Gegirgenlik

vi



KISALTMALAR

PZT: Kursun -zirkonat-titanat (Pb(Zr,Ti)O3)
PTC: Pozitif Sicaklik Sabitli

VDF: Vinilidin floriir

PVA: Polivinil Akol
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1. GIRIS

Son zamanlarda, su yiiziine ¢ikan biyoteknoloji, biyomimetik, nanoteknoloji ve bilgi
teknolojisi gibi gelisen teknolojiler ile 21. ylizyilin aydinlanmasi akilli malzeme ¢agmin

ortaya ¢ikmasina sahitlik edecektir (Gahdhi ve Thompson 1992).

Akillt malzeme sistemleri, algi, aktive etme, mantik ve dogada hangi kosullara maruz
kaliyorsa bu kosullarda adaptasyona verilen cevabi kontrol edebilme, kullanishilik ve
tekrarlanan davranig gosterebilme gibi fonksiyonlarm toplami olan cansiz sistemlerdir.
Akilli malzemeler, miihendislik uygulamalarmm bir dali olan akilli sistemler veya
islevsel malzemelerin bir pargasidir ve bu malzemeler algilama ve aktive etme

fonksiyonlarmin ikisine birden sahiptir. (Carazo 2000).

1950'de kesfedilen Pb(Zr,T1)O3; (PZT) ve modifikasyonlari iistiin elektriksel ozellikleri
sayesinde glinlimiize kadar endiistriyel anlamda en ¢ok iiretilen ve lizerinde calismalar
yapilan bir piezoelektrik seramik malzemedir. Baz1 6zel elektroseramikler kristalografik
simetrileriyle ilgili olarak mekanik bir gerilim (6rn. Cekme veya basma) altinda
elektriksel sarja sahip olmakta ayrica elektrik alan1 uygulamalarindan dolayr mekanik
deformasyona ugrayarak zit etkilesim gostermektedirler. Piezoelektrik etkilerin kdkeni,
birim hiicredeki asimetriklik ve mekanik carpitmadan kaynaklanan elektrik dipollerin
olusumuyla ilgilidir. Piezoelektrik malzemeler bir basinca maruz kaldiginda elektrik
sinyali iireten, tersine eger bir elektriksel voltaja maruz birakilirlarsa sekil degistirerek
titresim Uretebilen malzemelerdir. Bu ozellikleri sayesinde ¢ocuk oyuncaklarindan,
bujilere, miizik aletlerinden ultrasonik goriintiileme ve temizleme aygitlarina,
mikrofonlardan minyatiir motorlara varincaya kadar cok yaygin bir kullanim alani
bulmuslardir. Tiirk ve ABD'li bilim adamlarinin ortak ¢alismasiyla, viicut hareketi, 1s1 ve
titresimi enerjiye ¢evirmede kullanilan malzemeler, sa¢ telinden 5 bin kat incelikte

iiretildi. Boylelikle kendi enerjisini iireten malzemelerin yolu agilmastir.

Nanoteknolojiyle gelistirilen piezoelektrik malzemelerle gelecekte hayal gibi gosterilen
kendi enerjisini lireten otomobiller ve giidiimlii ilag sistemlerinde yeni ¢Oziimler

gelistirilmesinin de yolu agilmistr.



Bu malzemelerin ayrica ayak ve viicut hareketlerinden elektrigin iiretilebilecegini ve
boylece kendini 1sitan kiyafetlerin yapilabilecegi konusunda yogun calismalar devam
etmektedir. Yada 1s1 ve titresim olarak kaybedilen enerjinin bir bolimiinii doniistiirerek
kendi enerjisini ilireten otomobiller yapilabilecegi, giidiimlii nano ilag tasiyict sistemleri
ile kendi enerjisini tireten kiigiik ila¢ kapsiillerini iirettikleri enerjiyi kullanarak viicutta

istedikleri yere yollanabilecekleri de yapilan ¢aligmalar arasindadir.

Mekanik enerjiyi kullanilabilir elektrik enerjisine ¢eviren piezomalzemelerin iiretildigi
materyallerin kimyasimin, alasimlarinin ve nano yapilarinin optimize edilmesi
hedeflenmektedir. Ozellikle fosil yakitlara dayanan teknolojilerin yerine koyacagimiz
yeni enerjiler arastirilmaktadir. Yapilan caligmalarla zaten kullanilan bu piezoelektrik
malzemeleri maksimum verim alacak seviyeye getirebilmek amaglanmaktadir. Fosil
yakitlarin yerine siirdiirebilir liretim ve yasam baglaminda kayip 1siy1 kullanilabilir
enerjiye doniistiiren termoelektrik sistemler, hidrojen ekonomisinde Onemli rol
oynayacak yakit pilleri i¢cin hidrojen depolama ve tasiyici sistemler, yiiksek verimli
katalizorler ve membranlar 151k enerjisinin doniistiiriilmesinde 6nemli kazanim
saglayacak nano sistemler ylriitiilen arastirmalarin odagini olusturmaktadir. Bu nano
yapilt malzemeler, bir ilac1 tagiyan kapsiiliin viicudun belirli bir yerine gonderilmesi igin
etraftaki mekanik enerjiyi kullanmasinda nano yapili jeneratdr olarak kapsiiliin
yapisinda kullanilabilir. Bu nano yapili piezomalzeme ila¢ tasiyict kapsiilleri
giidimleme i¢in gerekli kiigiiciik enerjileri tasima ortaminda var olan salinimlardan

kendileri liretebilecegi diistiniilmektedir.

Bu salt mekanik enerjinin doniistiiriilmesiyle smirli degildir, benzer sekilde atik 1s1,
giines enerjisinin doniistiiriilmesinde de verimin uygun teknolojik cihazlarla en yiiksege

¢ikartilmasi da miimkiindiir.

Tilim doniistiiriiciilerin yiliksek teknoloji cihazlarinda hali hazirda kullanildigini, verimin
optimize edilmesiyle bunlarin yakin gelecekte tiiketicilerin de kullandig1 giindelik

aygitlarda yer bulacagi kaginilmaz bir gercektir.

Nanoteknoloji iizerine 6zgilin arastirmalar1 nedeniyle 1999'da diinyanin en prestijli
odiillerinden Feynman Nanoteknoloji 6diiliinii alan ve alternatif yakit teknolojileri

tizerinde 20 yildr ABD ve Tirkiye'den pek ¢ok arastirma grubuyla ¢alisan Teksas
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Universitesi Ogretim Uyesi Prof. Dr. Tahir Cagm, piezoelektrik malzemelerin bazi
kristal ve seramik materyallerde bulundugunu ve bu malzemelerin yillardir elektronik

ve mekatronik aygitlarda yaygin bigimde kullanildigini belirtmistir (int. Kyn.1).

20. yiizyilin ikinci yarist ve Ozellikle son ¢eyregi sensorler, aktiiatorler ve ultrasonik
transdiiserlerde goriilen gelismelere sahne olmus ve elektronik endiistrisinde devrim
sayllan bu yenilikler daha {istiin 6zellikli yeni piezoelektrik malzeme gelistirme
cabalarmnin itici giiclinii olusturmustur. Giliniimiize kadar ¢ok {stiin dielektrik,
piezoelektrik ve elektromekanik eslenik sabitleri sayesinde en iistiin performansl
cithazlarin esas malzemesini olusturan Pb(Zrl-xTix)O3 (PZT) ve izomorflar1 olan
perovskite kristal yapili seramikler artik g¢evresel duyarliligim duygusalliktan yasal
zemine erigsmesiyle birlikte kendisine alternatif aranan bir malzemeye doniismiistiir.
Gerek Avrupa Birligi iilkeleri gerekse G.Kore, Japonya gibi elektronik endiistrisinin
gelismis oldugu iilkelerde ¢evreye ve insan saghigina zararlh olan kursun (Pb) iceren
malzemelerin hem tiretimi hem de kullanimina sinirlamalar getirilmistir ve bu trende
giderek diger iilkelerin de ardarda katilmalar1 ka¢iilmazdir. PZT esash seramiklere
alternatif olarak gelistirilen yeni malzemeler cogunlukla daha kompleks (¢ok bilesenli)
bilesikler olup istenen diizeyde Ozellikler elde edilememektedir. Pek ¢ok piezoelektrik
seramik kullanim kosullarma bagl olarak iiretimde elde edilen 6zelliklerini zamanla
kaybetmektedir ki bu sorunlar baslica elektriksel yorulma ve yaslanma olaylaridir. Bu

sorunlarin ¢oziimii iistiin 6zellikli malzeme tiretimi kadar kritiktir.

Bu calismada Bigs NagsTiO3; ve Ko sNags NbO; temelli iki farkli kursunsuz sistemin Li,
Sb, Cu gibi elementlerle katkilandirma yapilarak PZT’ye yakin 6zellikler elde edilmesi
amaclanmistir. Hazirlanan numuneler geleneksel ve elektriksel olarak cesitli analizlere

tabi tutulmustur.



2. GENEL BIiLGIiLER

2.1 Tarihce

“Piezoelektrik” Yunancada basing anlamina gelen "piezo" kelimesinden tiiretilmistir ve
“basing-elektrigi” anlamima gelir. Piezoelektrik kristale uygulanan basing, gerilmenin
biiyiikliik ve sekliyle orantili olarak elektriksel kutuplasmaya neden olur ve bu olay diiz
piezoelektrik etki olarak adlandirilir. Ters piezoelektrik etki ise kutuplastirici elektrik
alana maruz kalan malzemede meydana gelen elastik gerilme ile agiklanmaktadir (Jaffe

v.d. 1971).

Piezoelektriklik tizerindeki ilk ciddi deneysel ¢alismalar Pierre ve Jacques Curie
tarafindan 1880 yilinda gerceklestirildi (Curie ve Curie 1880). Bu etkinin ilk kanitlar
kuvars gibi tek kristallerde kesfedilmistir. Bu deneyler (turmalin, kuvars, topaz, seker
kamis1 ve Rochelle tuzu ile) 6zel olarak hazirlanan malzemelerle mekanik basinca bagl
ylizey sarj olusumunun kesin olarak dl¢iilmesi sonucu olugsmustur. Diiz piezoelektrik ve
ters piezoelektrik Ozelligin, matematiksel anlami Lippmann tarafindan temel
termodinamik ilkelerine dayandirilarak 1881 yilinda ortaya ¢ikarildi. Curie kardesler
hemen ters piezoelektrikligin varolusunu Lippmann’in bu ¢ikarimlar1 ile dogruladi ve
piezoelektrik kristallerdeki elektro-elasto-mekanik deformasyonun tamaminin tersine
cevrilmesinin mimkiin oldugunu nicel kanitlarlarla ortaya koyarak bu ydnde

calismalarina devam etti.

Piezoelektrik cihaz uygulamalarmdaki ilk ciddi calismalar 1. Diinya Savasi sirasinda
gerceklesti. 1917 yilinda, P. Langevin ve Fransiz meslektaslar1 kusursuz bir ultrasonik
denizalt1 detektorii yapimina basladilar. Bu gii¢ cevirici sistem, iki ¢elik plaka arasina
yapistiritlmig ince kuvars kristallerinin mozaigi seklinde tasarlanmis (bu malzemenin
rezonans frekanst 50 kHz civardaydi) ve dalis i¢in uygun bir yere montaji yapilmistir.
Savas sona erdikten sonraki ¢aligmalarla, hedefledikleri yiiksek frekansli sualt1 ‘chirp’in
yapimima basardiklarini belirttiler ve derinlik dl¢limii yankinin geri doniis zamanmin
belirlenmesi ile yapildi. Bu basarinin stratejik 6nemi ulusal endiistri tarafindan gézden
kacirilmadi ve o zamandan beri sonar sistemlerde, devrelerde, giic ¢eviricilerde ve

malzemelerdeki gelistirme ¢abalar1 asla durmadi.



Sonar sistemlerdeki basari, ¢esitli piezoelektrik cihazlarin gelistirilmesinde itici gii¢
olmustur. Bir¢ok klasik piezoelektrik uygulama bugilin mikrofonlar, akselerometerler,
ultrasonik doniistiiriicliler, gramofonlar, sinyal filtreleri gibi yaygm bir sekilde
kullanilmak {izere tasarlanmistir. Ancak suanda bu malzemelerin kullanilabilirligi
genellikle smnirl cihaz performansi ve kesinlikle sinirlt ticari kullanim ile kisithdir. II.
Diinya Savasi sirasinda, ABD, Japonya ve Sovyetler Birliginde arastirma gruplari
yaygin olarak kullanilan klise kristallerden 100 kat daha biiyiik dielektrik sabitine sahip
baryum titanat gibi malzemeleri metal oksit tozu sinterleme yontemi ile iiretmek i¢in
anizotropik yapay polikristal yapilardan kesfedilen kondansatér malzemelerini
gelistirmek tizere ¢alismistir. Gelisi glizel dagilmis ve makro boyutta binlerce kiigiik tek
kristalin ortalama dagilimmdan dolayr malzemeler makro boyutta piezoelektrik etki

gosterememistir.

Ancak, 1946°dan once bilim adamlar1 bu tip polikristal malzemelerin ki bu malzemeler
genellikle ferroelektrik seramikler olarak bilinir polarizasyon olarak adlandirilan
elektrik alan uygulamasi ile piezoelektrik 6zellik kazandirilabilecegi kesfetmislerdir. Bu
kolay tiretilmis sasirtic1 performans karakteristiklerine sahip piezoelektrik malzemenin
kesfi carpici arastirmalarin yeniden canlanmasini ve piezoelektrik cihazlarin gelismesini

atesleyen faktordiir.

Genellikle PZT sistemine yeni bilesenler eklenerek farkli kompozisyonlar olusturulmus
ve PZT’nin oOzelliklerini gelistirmek icin yapilan bu islemin sonuglar1 rapor

edilmektedir.

1969 yilinda tek bir eksende yorulmus ve uygun bir elektrik alanda kutuplanmis
polyvinylidene florid (PVDF)’in giiglii = piezoelektrikligi ve piroelektrikligi
kesfedilmistir. Ayrica, naylon veya PVC gibi diger plastiklerinde, piezoelektrik etki
gosterdigi bilinmektedir fakat bu plastikler PVDF’den daha az yogunluga sahiptir.

80lerin bagindan itibaren farkli yeni malzemelerin piezoelektrik ozellikleri
incelenmistir. Iginde seramik, polimer ve ydnlendirilmis taneli cam-seramik bulunan
kompozit malzemelerin (tek camsi faz ve bir ya da daha fazla kristal fazin kompoziti)

parlak bir gelecege sahip oldugu 6ngoriilmiistiir (Carazo 2000).



Piezoelektrik seramiklerin bir alt gurubu olarak ferroelektrik seramikler olarak
adlandirilan malzemeler giiclii bir elektriksel alana (~20,000 Volt/metre) maruz
birakildiginda sahip oldugu dipollerin yonlenmesiyle kutuplanma (polarizasyon)
gosterir. Uygulanan elektriksel alanin polaritesi degistik¢e (alternatif akim uygulamasi)
malzemedeki bu ¢ift kutuplu yiikler (dipoller) siirekli yon degistirir ki bu ferroelektrik
seramiklerde polarizasyon-elektrik alani (P-E) ve elektriksel gerinim-elektrik alani (S-
E) histeresiz dongiilerinin olusumunun temel nedenidir. Bu tiir davranis gdsteren

malzemeler elektriksel alan kaldirilsa bile kutuplanma 6zelliklerini

yitirmediginden yeni tiir “ucucu olmayan rasgele erisimli belleklerin” (Non-volatile
Ferroelectric Random Access Memory: FeRAM) gelistirilmesinde

degerlendirilmektedir. Resim 2.1. de bir FeRAM goriilmektedir.

Ferroelektrik
Seramik

Resim 2.1. Ferroelektrik bellek (FeRAM) (Ramtron Co.) (Int. Kyn.2).

Bu tiir RAM lerde kullanilan aktif bilesen olan seramik malzede tekrarlanan alternatif
akim (a.c.) cevrimleri zamanla P-E grafiginin degisimine ve cihazin veri depolama
kapasitesinin bir Ol¢lisi olan E=0 konumundaki polarizasyon degerinin, P=Pr,
diismesine yol agmaktadir. Bazen bu cihazin ¢aligma voltajini belirleyen kritik elektrik
alanin (Ec) da yilikselmesine neden olur ki bu da degisken ve daha fazla gii¢ tiiketimi
demektir. Bu elektronik aygitlarda calisma kosullarinin degiskenligi demektir ki bu
malzemede gergeklesen elektriksel yorulmaya bagli olarak gelisen ve istenmeyen bir

giivenilirlik  (reliability) sorunudur. Bu sorunun ozellikle kursun esash



piezo/ferroelektrik seramiklerde ¢oziimiine doniik Onemli stratejiler geligtirilmistir

(Ozgul 1998).
2.2 Teorik Bilgi

2.2.1 Ferroelektrik Ozellik ve Polarizasyon

32 kristal sinifi icerisinden 20 tanesi merkezi simetriye sahip degildir ve bu kristaller
piezoelektriktirler. Bu gruptan 10 tanesi ise birim hiicre icerisinde elektrostatik
kuvvetlerden etkilenen dipollere sahip kristallerdir ve bu kristaller kendiliginden
polarizasyon gosterirler. Bu gruptaki kristaller payroelektrik olarak adlandirilir.
Payroelektrik malzemeler iizerlerinden gecen termal enerji akismna tepki olarak bir
elektrik yiikii meydana getirirler. Bu durum termal genlesmenin ikincil bir etkisi olarak
tanimlanir  (Fraden J. 1981). Biitiin payroelektrik kristaller ayn1 zamanda
piezoelektriktirler fakat tiim piezoelektrik kristaller payroelektrik degillerdir.
Payroelektrikler icerisinde kendiliginden polarizasyon yonleri elektrik alanla

degistirilebilen malzemelere ferroelektrik denir (Uchino K. 2000).

Histerisis dongii ferroelektrik seramik malzemenin elektrik davramigini karakterize
etmede kullanilan Onemli bir karakterizasyon metodudur. Elektrik alana kars1
polarizasyon grafigi olan bu dongiisel davranis ferromanyetik malzemelerdeki manyetik
dongiiye (manyetik alana karsilik magnetizasyon grafigi) benzemesi dolayisiyla
ferroelektrik admi almistir. Diisiik elektrik alanlarinda, polarizasyon ile elektrik alan
arasindaki iliski dogrusaldir. Elektrik alan siddetinin artirilmasi ile elektrik alanin
yoniinden farkli yonlere sahip domainler elektrik alanin ydniine paralel olmaya
calisirlar. Bu olay sonucunda polarizasyon artar. Polarizasyondaki bu artig tiim
domainlerin yonlenmesine kadar siirer. Sekil 2.1 deki B noktasma isabet eden elektrik
alan siddetinde kristaldeki domainlerin ¢ogu yonlendirilmistir. Kristal burada doyuma
ulagmistir. Doyumdan sonra elektrik alan siddetinin azalmasina bagli olarak kristalin
polarizasyonu da azalmaya baglar (BC egrisi). Elektrik alan kaldirildiginda kristalde
bazi domainler eski haline donerken bazi domainler yonlenmelerini korurlar. Bu yilizden
C ile ifade edilen polarizasyonun biiyiikliigii Kalint1 (remanent) Polarizasyon (Pr) olarak
tanimlanir. Elektrik alanin yonii aksi yonde degistirildiginde polarizasyon azalacak,

isaret degistirecek ve yine belli bir elektrik alan degerinde doyuma ulasacaktir (CEF



egrisi). E veya G bliyiikligii ile tanimlanan elektrik alan degerine Zorlayic1 (coercive)
Alan (Ec) denir. Ec polarizasyon degerini sifira getirmek i¢in gerekli elektrik alanin
biyiikligiidiir. BCEFGB egrisine ise Histerisis Dongilisii denir (Callister W. D., 1997 &
Smolenskii G. A., 1984).

Elektrik alan yok

Zit yonde yonlenme Crjinal domainler

Sekil 2.1.Histeresiz Dongiisii

2.2.2 Piezoelektrik Ozellik

Tiim ferroelektrik malzemeler potansiyel olarak ayni zamanda piezoelektrik 6zellik de
gosterirler. Uygulanan mekanik gerilim altinda, simetri merkezine sahip olmayan kristal
yapisindaki malzemeler icerisinde kutuplasmanm meydana gelmesi ve tersi olarak da
ayn1 kristal yapiya sahip malzemelerde, uygulanan elektrik alan altinda sekil
degisiminin meydana gelmesi piezoelektrik 6zellige sahip malzemelerde goriilen bir
davranigtir. Uygulanan mekanik gerilme altinda malzeme igerisinde elektriksel
kutuplagsmanin olusumu diiz etki, uygulanan elektrik alan altinda malzemedeki sekil

degisimi ise ters etki olarak tanimlanir ve asagidaki gibi gosterilir.



Pi=dij Tj (Diiz etki)

sj = dij Ei (Ters etki)

Pi = Polarizasyon, C/m2

dij = Piezoelektrik katsayi, C/N
Tj = Gerilim, N/m2

sj = Gerinme, m/m

Ei= Elektrik alan, V/m

Cizelge 2.1. Ilk kesfedilen baz1 ferroelektrik kristaller. (Lines v.d., Megaw, Jona v.d.)

Ad1 ve Kimyasal Formiilii Tc (0C) Ps (O C/cmz) Yil
Rochelle Tuzu 23 0.25 1921
NaKC4H4O6'4H20
Potasyum Dihidrojen Fosfat -150 4 1935
KH,PO, (KDP)

Potasyum Dihidrojen Arsenat -177 5 1938
KHQASOLL

Potasyum Diddteryum Fosfat -60 5.5 1942
KD,PO,

Baryum Titanat, BaTiO; 120 26 1945
Kursun Titanat, PbTiO3 490 >50 1950
Potasyum Niyobat, KNbO; 415 30 1951
Kursun Zirkonat Titanat™* ~350 >40 1952
Pb(ZrTi; x)O3

*polikritalin seramik

2.2.3 Piezo/Ferroelektrik Etki ve Polarizasyon

2.2.3.1 Polarizasyon (Kutuplama)

Sekil 2.3 baryum titanatin kristal yapisin1 gostermektedir. 120 °C lik Cruie sicakligi
denilen belli bir sicakligin iizerinde, Sekil 2.3 (a)’da gosterildigi gibi kiip koselerinde
Ba*? iyonlari, yan yiizlerin merkezinde O iyonlar1 ve yapmm merkezinde de Ti*
iyonlartyla prototip kristal yapisi kiibiktir. Curie sicakligi altinda, yapi az miktarda
deforme olur, Sekil 2.3 (b)’de gosterildigi gibi Ba™ ve Ti** iyonlar1 miktarlar:
degismeyecek sekilde O™ iyonlariyla yer degistirerek ¢ift kutuplasma (dipol) yaratir. Bu
nedenle, her bir pozitif ve negatif iyonuna ait elektriksel kutup ¢ifti ve ayn1 yone isaret
eden bu ¢ift kutup ciftlerinin birlesmesinden dolay:1 kendiliginden olusan kutuplagma

veya polarizasyon (birim hacimdeki dipol momenti) olarak gdzlimiizde




canlandirabiliriz. Kendiliginden olusan kutuplasmanin P degeri 1siya bagliysa buna
piroelektrik (1s1l elektrik) etkisi denir. Ferroelektrik malzemelerde biiyiikliik ve P yonii

disaridan verilen bir elektrik alaniyla tersine gevrilebilir (Sekil 2.2).

Yukarida bahsedilen kristallerin diginda, laboratuarda gelistirilen onemli bir grup
piezoelektrik malzeme ise ferroelektirik Ozelligi tasiyyan PZT seramikleridir.
Ferroelektirik malzemeler bir yigin kiiglik tek kristaller olarak diisiiniilebilir. Genel
olarak, ferroelektrik bdlgeciklerinin (domainlerin) kutuplagmadan Once seramik
bilinyesinde rastgele yonlenmis dipol igerigine sahip olmasindan dolay1 ferroelektrik
seramikler hicbir piezoelektrik 6zelligine sahip degildir (Sekil 2.2 (a)). Clinkii numune
icerisinde var olan yiik ayrigmalar1 sonucu olugsmus dipollerin rastgele yonlenmesi
vektorel toplamlarinin yaklasik olarak sifir olmasi ve net bir polarizasyonun elde

edilememesine neden olmaktadir.

(a) (b)

Sekil 2.2. Perovskite baryum titanatin kristal yapisi. (a) Curie sicakliginin iizerinde birim hiicre
kiibiktir; (b) Curie sicakliginimn altinda Ba** ve Ti** iyonlar: O iyonlariyla orantil:
sayida yer degistirmis olan birim hiicre yapisi tetragonaldir (Carazo 2000).
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Sekil 2.3. Kutuplasma siirecinin sematik ¢izimi a) Ferroelektrik seramik-Ferroelektrik tek
kristal / bolgecik (domain) duvar1t / ferroelektrik bdlgecik b) Alanin neden
oldugu deformasyon (uzama) / DC elektrik alan1 c) Kalic1 deformasyon / kalici
kutuplagsma, Pr (Carazo 2000).

Malzemeye giiglii bir elektriksel alan (DC) uygulandiginda her biri bir vektorel
biiylikliik olan tiim dipoller yine bir vektdrel kuvvet olan elektrik alan yOniine
yonlenmeye zorlanir. Eger elektrik alan kuvveti yeterli ise dipollerin rastgele yonlenmis
yapist kaybolur ve hemen hemen hepsi ayni dogrultuda ydnlenerek maksimum bir
biiylikliige ulasirlar ki bu toplam etkiye yani malzeme hacmi igerisinde var olan tiim
dipollerin momentleri toplamina polarizasyon denir. Polarizasyon bazen kutuplagsma
olarak da ifade edilir. Polarizasyon sirasinda, DC elektrik alani ile benzer yonlenmis
dipollerin yonlendirilmesi ¢ok farkli aciyla yonlenmis olanlara kiyasla ¢ok daha kolay
olacaktir. Yonlendirilmesi en zor olan veya en yiiksek elektrik alan kuvveti gerektiren

dipol elektrik alanla yonlenmesi antiparalel olandir ki bu durumda aralarindaki ac1
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180°°dir. Bu durumdaki polarizasyon yonlenmesi hareketine 180° polarizasyon ¢evrimi
denilir. Ferroelektrik seramiklere domainlerin (bolgeciklerin) yonlenmesini ya da
kutuplagmasini saglamak i¢in uygulanan elektrik alan tersinir piezoelektrik etki sonucu
bir sekil degisimine de yol acar (Sekil 2.3.b). Malzemenin dipol igerigine bagl olarak
bu uzama veya kisalma seklinde olur. Tiim dipoller yani net polarizasyon ile elektrik
alan ters yonlii ise kisalma gergeklesir. Elektrik alanin kaldirilmasi ile birlikte ideal
yonlendirilmis dipoller bir miktar yOnlenmesini yitirir. Bu sapma polarizasyon
gevsemesi olarak ifade edilir. Bu sapmaya ragmen Onemli Ol¢iide belirli bir yonii
koruyan dipoller bir miktar azalmayla beraber bir kalint1 polarizasyon, P,, ve gerinim,
S:, olusturur (Sekil 2.3.c). Eger yeniden ters yonde (zit polarite) giiclii bir elektrik alan
uygulanirsa bir domaindeki polarizasyon vektoriiniin ters ¢evrilmesine neden olabilir

(polarizasyon dongiisii) (Xu 1991, Carazo 2000).

Polarizasyon (veya poling) islemi sirasinda malzemenin yiizeylerine yerlestirilen
elektrotlar yardimiyla malzeme tlizerine DC gerilim uygulanarak yiiksek bir elektrik alan
(~5kV/cm) olusturulur ve dipollerin bu elektrik alana paralel olarak yonlenmesi saglanir
(Sekil 2.3. b). Polarizasyon esnasinda bolgeler uygulanan elektrik alan dogrultusunda
gerek ters cevrilme ile gerekse belirli bir a¢1 kazanma yoluyla yeniden dizilerek
anizotropik duruma gelirler. Polarizasyon sonrasinda c¢ok fazla gerilen bolgelerin bir
kism1 yeniden eski durumlarina donebilirler, fakat biliylik bir cogunlugunda kutuplama
kalicidir (Sekil 2.3 c). Dolayisiyla polarizasyon dncesi malzeme, izotropiktir ve bu
durumda piezoelektrik davranig géstermez. Polarizasyon sonunda ise uygulanan elektrik
alani ile dipoller bir eksene dogru yonlenirler ve polikristallerden olusan tiim yapida net
bir elektriksel dipol momenti olusur. Bu yapida ayni yone yonlenmis izole dipollerin
olusturdugu bolgeler vardir (Int. Kyn. 4, int. Kyn. 7). Ferromanyetik malzemeler gibi,
kutuplanmis bir ferroelektrik malzeme de histersiz gosterir. Sekil 2.3. a’da piezoelektrik
seramik bir malzemeye uygulanan bir elektrik alan sonucunda olusan tipik histersiz ve

Sekil 2.3 b’de malzemenin boyut degisimi verilmistir (Int. Kyn. 3).
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Sekil 2.4. a) PZT nin dielektrik (P-E) histeresiz egrisi; b) PZT nin kutuplasma yoniindeki, S;-
E;, deformasyonu (Carazo 2000)
Ferroelektrik malzemelerin  bolgecik degisimine gdsterdigi direncin  sonucu,
kutuplagsmanin histeretik oldugudur ki buna bagh olarak D ve P, E’nin dogrusal
olmayan fonksiyonlar1 oldugu soylenebilir. Fiziksel olarak kutuplasma yani P
uygulanan elektrik akiminin yani E’nin ¢ift yonlii yani x ekseninin hem pozitif hem
negatif tarafinda deger verebilen bir fonksiyonudur ve bu ylizden elektrik alanla tam
olarak tersine ¢evrilemez. Sekil 2.4 a’nin ticari bir ferroelektrik malzemesindeki P ve E
arasindaki iliskiyi gostermektedir. Bu grafik polarizasyon (P-E) veya dielektrik (D-E)

elektrik alan histeresiz egrisi olarak bilinir.

Baslangicta kutuplanmamis bir PZT 6rnegi kendi Curie sicakliginin hemen altinda bir
sicaklikta artan bir elektrik akimma maruz birakilirsa, kutup ciftleri artan akima gore
srralanirlar ve kutuplagsma Sekil 2,4 a’da gosterilen egriyi izler. Uygulanan elektrik
akimi kiigiikse, P ve E arasinda sadece dogrusal bir iliski gozlenir ¢iinkii akim hi¢bir
bolgecigin yer degistirmesine yetecek kadar biiyiik degildir ve kristal normal bir
yalitkan malzeme gibi davranir (paraelektrik). Bu durum Sekil 2.4 a’nin OA boliimiine
karsilik gelir. Elektrik giicli arttik¢a, akimin zit yoniinde kutuplasmaya sahip olan bir
takim negatif bolgecikler akimm pozitif dogrultusunda ters gevrilirler ve bolgecik
oryantasyonu gerceklesmeye baslar. Bu da P’nin keskin bir sekilde artmasi ve E

akiminm azalmastyla sonuglanir ve tiim bolgecikler pozitif yonde siralanana kadar (BC
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boliimii), kutuplagma hizlica artar (AB boliimii). Bu kristalin sadece tek bir bolgecikten
olustugu satlirasyon (doygunlasma) noktast durumudur. Bu durumda malzemenin

satliirasyon kutuplagmasina ulastigi sdylenir.

Akimin giicii azaldike¢a, kutuplagma genellikle azalir ancak sifira geri donmez (Sekil 2.4
a’nin D noktas1)). Akim sifira indirildiginde, bdlgeciklerin bazilar1 pozitif yonde
siralanmis sekilde kalir ve kristal kalici bir kutuplasma P, sergiler. Dogrusal BC
boliimiiniin  kutuplagsma eksinine geri kivriminin extrapolasyonu (disdegerleme)
kendiliginden olusan kutuplagmasi P degerini gosterir. Uygulanan akim tam ters yonde
belli bir degere (G noktasma) ulagsmadan, bir kristaldeki kalic1 kutuplasma kaldirilamaz.
Kutuplanmay1 (P) sifira indirmek icin gerekli olan akim giiciine E. denir. Ayrica akimi
negatif yonde arttirarak kutup ciftlerinin bu yonde tam siralanmasi saglanir ve bu dongi

akim yonii bir kez daha ters ¢evrilerek tamamlanabilir.

Sekil 2.4 a grafiginde ¢izilen egri histeresiz egrisi olarak bilinir. Grafigin sekli farkl
PZT malzemelerine gore degisir (Sekil 2.4 PZTS5 malzemesi i¢in yapilan histeresiz
egrisidir), fakat kalic1 kutuplasma tim PZT malzemeleri icin genellikle 0.3-0.35 C/m’

civarindadir.

Sekil 2.4 b ornegin elektrik akimma gore gosterdigi deformasyon S; (kutuplagsma
yoniinde) degisimini gostermektedir ve ayrica kutuplagsma i¢in gozlenen etkiye tam

olarak karsilik gelen gecikme etkisini de ortaya koydugu goriilebilir (Carazo 2000).
2.2.3.2 Piezoelektrik Sabiti

Piezoelektrik katsay1 d;; ayn1 zamanda piezoelektrik gerinim katsayisi olarak da bilinir.
d katsayis1 diiz ve ters piezoelektrik etki icin ayr1 ayr1 formiile edilebilir. Bu esitlikler
(2.1) ve (2.2)’ de gosterilmektedir.

rTasT Ters etki (sensor) (2.1)
[_[2s; e
. rDi - oy Diiz etki (aktiiator) (2.2)
eT, _iS.eJ N
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Sabitler elastiklik i¢in gerilme ve gerinim, dielektriklik i¢in yer degistirme ve elektrik
alan gibi ilgili iki niceligin yonlerine bagl olarak sabitin altina konulan alt indislerle
belirtilirler. Bir st indis ise siirekli korunan bir niceligi gostermek i¢in kullanilir. Sekil
2.5 ve 2.6’da ornek olarak KNaNbO; (KNN) kompozisyonuna sahip malzemenin

piezoelektrik, elektromekanik eslesme ve dielektrik sabiti gibi bazi 6zelliklerinin

sicaklikla degisimleri verilmistir.
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Sekil 2.5. LiTaO3 (LT) ve LiSbO3 (LS) modifiye edilmis KNN sistemleri i¢in bir sicaklik
fonsiyonu olarak Piezoelektrik katsayilar1 ve Baglanma faktorleri (Shrout ve Zhang

Sekil 2.6

2007).
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2.2.4 Piezoelektrik seramiklerin kararhhgi

Ultrasonik motorlarda kullanilan piezoelektrik malzemelerin, kullanim sicaklig1 ve
stireclerinin degisken olmasi fiziksel 6zelliklerinde degisken oldugunu sdyler. Bazen bu
degiskenlik cihazlarin yetersiz olmasina yol agabilir. Bu nedenle piezoelektrik

seramiklerde kararlilik son derece O0nemlilik arz eder.

a)Yaslanma kararhhgi: Piezoelektrik seramiklerde zamanin ge¢gmesiyle ve sicakligin
degismesiyle degisen kararhilifa sirasiyla yaslanma ve sicaklik kararliligi denir.
Yaglanma etkisi ile olusturulan fiziksel 6zelliklerdeki degisiklik giderek yavaslayarak

seramiklerde polarizasyon kalir.

Genellikle yaslanmanm bir sonucu olarak, numunelerin dielektrik sabiti diiser,
dielektrik kayip, piezoelektrik katsayisi ve elastik uyum ve mekanik kalite faktorii ve
frekans faktorii artar. Ayn1 zamanda bu tiir degisikliklerin zamanla kabaca orantili

oldugu tespit edilmistir.

Kutuplu piezoelektrik seramiklerin yaslanma egrisine g¢evresel faktorler tarafindan
miidahale edilebilir. Kutuplanmig seramigi stabilize edip olasi bozukluklarla basa
¢ikmak icin oncesinde yapay yaslandirmayla cevresel etkilerle 6zelliklerinde degisiklik
olmas1 engellenir. Pratikte piezoelektrik seramikler 1sil islem ya da 1s1 dongiisi ile
yaslanir. Onceki 1511 islemler, seramige gelen diger 1s1 uyarilarma karsi yardimci
olabilir. Bu karalilik; mekanizmaya kaydedilen domain hareketleri ve yapay
yaslandirma islemi sirasinda biiylik Olgiide serbest i¢ gerilmeler gelistirilmistir.
Elektrikli yaslanma, mekanik yaslanma ve rontgen i1sinlarmin maruz kalma, gibi diger

yapay yontemlerle de benzer etkiler elde edilebilir.

b)Termal depolarizasyon: Termal depolarizasyon piezoelektrik seramiklerin 1sitilmasi
esnasinda olusur. Sicakligin yiikselmesiyle ayni zamanda kétiilesen performansla
dipollerde bozulma olur. Sicaklik Curie noktasinin iizerinde ulastiZinda,
piezoelektriktik iyice kaybolur, ultrasonik motorda geri doniisiimsiiz tahribat olusur.
Sonug olarak, bu cihazlarda Curie noktasinin ¢ok altindaki sicakliklarda calismak

gerekmektedir. Piezoelektrik seramiklerde, sicaklik smirlamasi curie sicakligmin
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yaklasik olarak yarisina ayarlanabilir ve piezoelektrik faaliyetlerinde belirgin bir azalma

olmadan giivenle ¢alisilabilinir.

c)Elektriksel depolarizasyon: Eger kutuplanmis seramik {lizerine giiclii bir ters elektrik
alan uygulanirsa seramikte elektriksel depolarizasyon olur. Elektrik alanin malzeme
icinde ne derece ciddi depolarizasyona neden olup olmayacagi malzemeye ve elektrik
alan1 uygulama siiresinin yani siwra malzemenin bulundugu sicakligina baglhdir.
Depolarizasyona neden olan direng esigi dogru akim elektrik alanda 500-1000V/mm

civarindadir.

d)Mekanik depolarizasyon: Asir1 mekanik gerilme piezoelektrik performansta
dipollerin diizenini bozabilir. Bu islem mekanik depolarizasyon olarak adlandirilir.
Piezoelektrik seramiklerin farkli kompozisyonlar1 farkli kisitlamalarda giivenli mekanik
gerilmeye olanak saglayabilir. Glivenilir veri ve bilgi aktarimi malzemelerin uygun

kullanimiyla yapilmalidir (Zhao C., 2011).

(a) 400 ; ' (D) 1800 — . :
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Sekil 2.7. d;; ve dielektrik sabitinin zamala degisimi PZT ve BSPT (Sunil W. v.d. 2010).
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Bu calismada (1_x)BiScO3—xPbTiO3 (BSPT) seramigi ile PZT seramigi nin
piezolektrik ve dielektrik sabitinin zamanla iliskisi karsilagtirilmig ve BSPT seramigi

PZT den iistiin 6zelliklerde bulunmus yaslanmasimin daha geg¢ oldugu tespit edilmistir.

2.3 Piezoelektrik Seramik Malzemeler

Piezoelektrik etki kuvars, rochelle tuzu gibi bazi dogal kristallerde polimerlerde ve
seramiklerde goriilen bir etkidir (Tressler J.F, 1998). En genis kullanim alanma sahip
piezoelektrik malzemeler seramik malzemelerdir. Ancak seramik malzemeler kirilgan,
esnekligi olmayan ve biiyiik boyutlarda iiretimi zor olan malzemedir (Jassim S, 2001).
Piezoelektrik seramikler; elastik, elektrik ve piezoelektrik sabitlerindeki cesitlilik sebebi
ile ultrasonik enerji doniistiiriicii cihazlar1 i¢in en uygun 6zellikteki malzemelerdir. Bu
seramikler birka¢ oksidin kati hal reaksiyonundan sonra yiiksek sicaklikta
sinterlenmesiyle olusur. Piezoelektrik seramikler rastgele yonlenmis ferroelektrik
kristalit kiimelerinden olusmus malzemelerdir. Ayn1 yone sahip dipollerin olusturdugu
kristalit kiimelerinden her birine domain adi1 verilir. Sinterlemeden sonra piezoelektrik
seramikler domainlerin rastgele yonelimlerinden dolay1 izotropiktir, bu nedenle
piezoelektrik etki gostermezler. Piezoelektrik seramik malzemeler kutuplama (poling)
denilen isleme tabi tutularak piezoelektrik etkiyi gosterirler. Kutuplama isleminde
malzeme lizerine secilen bir yonde elektrik alan uygulanir, kutup ciftlerinin yonleri
uygulanan elektrik alan dogrultusunda yonlenir ve kristal yapi igerisinde atomik
kaymalar meydana gelir (Gallego J. A., 1989). Sekil 2.2’de uygulanan elektrik alan
altinda kutuplama oncesin kiibik perovskit yapiya sahip PZT’nin tetragonal kristal
yapiya doniistiigii goriilmektedir (McPherson J., Stemmer S., 2002). Piezoelektrik
ozellik Pierre ve Jacque Curie kardesler tarafindan 1890 yilinda kesfedilmesine ragmen,
uzun bir siire bu etkinin pratik bir uygulamasi yapilamamistir. ilk dnemli uygulama P.
Langevin tarafindan gergeklestirilmistir. P. Langevin kuvars kristali kullanarak akustik
ses dalgast olusturan bir enerji doniistiiriicii gelistirmistir. Gelistirilen bu enerji
doniistiiriicii 1. Diinya Savasinda su alt1 dinleme cihazi olarak Alman denizaltilarin
saptanmasinda  kullanilmistrr  (Mason W. P., 1981). Kolayca iiretilebilen
piezoelektriklerin performans karakteristikleri kesfedildikge piezoelektrik cihaz
arastrmalart hiz kazanmistir. Giiniimiizde bu tiir malzemeler c¢ok genis kullanim

alanlarina sahiptir. Piezoelekrik malzemelerin bazi kullanim alanlar1 sunlardir:
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* Su alt1 sonar ( Su alt1 goriintiileme, dinleme ve haberlesme)

* T1bbi ultrason (Teshis ve tedavi) ve ultrasonik yikama banyolar1

* Tahribatsiz muayene (Hata ve siireksizlik saptama)

* Malzemede 6zellik saptama (Yogunluk, vizkozite, elastisite modiilii)
* Sensorler (Gaz, basing, nem) ve transformatorler

* Gaz atesleyiciler (Otomatik atesleme sistemleri)

* Mekatronik (Ultrasonik motor uygulamalari)
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Sekil 2.8. Perovskit Kristalinin Sematik Goriintiisii

Piezoelektrik seramik bir malzeme hazirlamak icin, ince toz halindeki baslangic metal
oksit tozlar1 belirli oranlarda karistirildiktan sonra homojen bir toz karigimi elde etmek
icin 1sitilirlar. Elde edilen toza organik bir baglayict eklenerek disk, tel, bar, levha, vb.
sekillerde yapisal elemanlara doniistiiriilebilecegi gibi toz olarak da saklanabilirler.
Cesitli formlar verilmis seramik numuneler belirli siireler dahilinde pisirme programlari
uygulanarak firinlanirlar. Bu firinlama islemi “sinterleme” olarak adlandirilir ve baslica
amac1 toz pargaciklarini birbirine baglayan yogun kristal yapiya doniistiirmektir. Bu
islemlerden sonra numuneler sogumaya birakilir ve gerekirse istenilen dlgiilerde kesilir

veya capaklar1 alinir (Int. Kyn. 3).

2.3.1. BaTiO3 (BT)

Baryum titanatin (BaTiO3) Curie sicakligi yaklagik 120°C dir. Curie sicakliginin altinda
tetragonal yap1 kararhidir ve bu yapr dielektrik ve piezo ozellikler gosterir. Curie

sicakliginmn lizerinde ise kiibik yapi1 kararhidir ve bu yapi1 ¢ok diisiik dielektrik sabitine
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sahiptir. Baryum titanat, yiliksek toksik etkiye sahip olan kursunu icermedigi i¢in tibbi
uygulamalar dahil olmak iizere ¢evreye daha uyumlu kabul edilmektedir (Ergiin v.d.

2006).

Tiim ferroelektrik malzemelerin Curie noktasi (Tc) adi verilen bir gecis sicaklig vardir.
Curie sicakligmmin altindaki sicakliklarda kristaller ferroelektrik 6zellikler gdsterirken
Curie sicakligmin {izerinde ise gdstermezler. Ustiin dzelliklerine ragmen baryum titanat
seramiklerde Curie sicaklig1 diisiiktiir. Bu da kullanimda 6zelliklerini 1sinmaya bagli
olarak daha kolay yitirmesi gibi bir sorundur. Curie noktasindan sicakligin azalmasiyla
ferroelektrik kristalde ferroelektrik olmayan (paraelektrik) fazdan ferroelektrik faza
dogru bir faz gecisi olur. Kristalin, ferroelektrik bir fazdan digerine doniistiigii sicaklik
gecis sicakhigidir (Uchino v.d. 2003). Bir birim hiicresinin sicaklifa bagli olarak
yapisinda meydana gelen degisimler Sekil 2.9°da gosterilmektedir. BaTiO3 kristali igin
Curie sicakligr 120°C olup bu sicakligin tizerinde kristal kiibik yapidadir (Sekil 2.9a).
120°C altinda ise kristal yapmm deforme olmasiyla O iyonlarma gore Ba** ve Ti™

iyonlar1 yer degistirmistir (Sekil 2.9b).

Lt

&

Fombohedral, -90°C  Ortorombile, 5°C & -90°C  Tetragenal, 120°C & 5°C Kibi:, 120°C
altmda kararh arasimnda kararh arasmnda kararl izermde kararl

(el

Sekil 2.9. Sematik gosterim (a) BaTiO3 birim hiicresi (b) kiibik-tetragonal gegisi sebebiyle
meydana gelen iyon yer degisimleri (c) birim hiicre yapisinin sicakliga bagl olarak
degisimi (Kao 2004)
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120°C ve 5°C arasinda yapi tetragonal olup kutup yonii (kendiliginden polarizasyon
yonil) c>a oldugu c¢ yonii boyuncadir. Yaklagik 5°C’ de, tetragonal birim hiicresi
yapmin kararli olabilmesi i¢in kutup yonleri ile hiicrenin yiizey kdsegenleri
dogrultusunda uzamasiyla ortorombik yapiya doniisiir. Bu yap1 5°C ve - 90°C arasinda
kararli olarak kalir. Benzer olarak, yaklagik -90°C’de, tetragonal olan yapi birim
hiicrenin hacim kosegenleri dogrultusunda uzamasiyla rombohedral yapiya doniisiir
(Sekil 2.9¢).

BaTiO3 kristalinin paraelektrik kiibik fazdan ferroelektrik tetragonal, ortorombik ve
rombohedaral fazlarma gegisi sirasinda dielektrik sabitinin sicakliga bagli olarak
degisimi asagida gosterilmektedir (Sekil 2.10). Dielektrik, elastik, optik gibi
termodinamik 6zellikler Curie noktas1 yakinlarinda kristalin faz yapilarmin degisimi ile

anormal davraniglar gosterir.

Wrr—TT T T T T T T T T T T T T
B - —
ME —~ ——
B |
2 6
Ly
; q. |
% a4 a elsen 4
=)
B Tetragonal 7
2L Ortorombilc -
Rombohedral ¢ ekseni Kibik |
i re — T T

—80 -40 0 20 80 120
Sicalhl 0

t 1 T
-160 -120

Sekil 2.10. BaTiO3’lin sicakliga baglh olarak dielektrik sabitinin degisimi (Richerson 2006)
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2.3.2 PbZrTiO3 (PZT)

Piezoelektrik seramik sensorlerin ¢cogu PZT esashidir. PZT dedigimiz Pb(Zr,Ti)O3
(kursun- zirkonat- titanat) piezoelektrik seramik Clevite firmasmnin tescilli iiriiniidiir.
PZT faz diyagrami Sekil 2.11°de verilmistir. Bu iiriin %52-54 mol PbZrOs (kursun
zirkonat) ve %46-48 mol PbTiO; (kursun titanat)’in olusturduklar1 kati ¢ozeltilerin
genel adi haline gelmistir. PZT, perovskit yapida olan ferroelektrik bir malzemedir
(Sekil 2.12) (Tressler v.d. 1995). PZT nin birim kafes yapisinda kursun atomlar1 kafes
koselerinde, oksijen atomlar1 ise yiizey merkezine yerlesmis durumdadirlar (Sekil 2.12).
Kursun ve oksijen atomlarmin her ikisi de yaklasik 1.4A’luk bir ¢apa sahiplerdir. Bu iki
iyon kafes parametresi 4A olan yiizey merkezli kiibik bir kristal sistem olustururlar.
Oktahedral olarak konumlanmis olan titanyum ve zirkonyum atomlar1 ise birim kafesin

merkezinde yer alirlar (Nye 1957, Tressler v.d.1995, int.kyn 4).

500 T T 7 ,’L’ 7
450 Kubik » i
./
Q 38 %52 PbZr04+%48 PbTiO,
< 30 D 71/Ti=52148
< 50 ﬁ/ = 3
< —*Rombohedralll=
O Fr{nT) 8 Domain & Tetra_-gonal
0 1 States ||v| 60Domain
150}=1 <> States S
1/ ~, <I00>
IOOEO . -
FriLm) £
S0~ { B —
1t | \I T

] ! l | ]
PbZrQ, |lO 2C 30 40 50 &0 70 80 S0Q|PLTIC,
% mol PbTiQz ——

Sekil 2.11. PbZrO3-PbTiO3 kat1 ¢ozeltisi olan PZT faz diyagrami (Cross 1993)
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OPb | » @Pb
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(a) Sicaklik>Tc @Ti,Zr (b) Sicaklik<Tc @Ti,zZr

Sekil 2.12. PZT Yapisy, (a) T>Tc, (b) T<Tc (int. Kyn. 6)

Kibik Provskit Yapi
B o)
o o1 ‘
Zr+ / Ti e P
[ IR [100]
b P~ I
PbTiO,
350°C
PbM
Tetragonal Yap!

Sekil 2.13. Curie Sicakhigina gore PZT’de Meydana Gelen Yapisal Doniisiimler (Nye 1957)

Yiiksek sicakliktaki bir PZT sogutuldugunda, PZT’nin kristal yapist bir faz
doniisiimiiniin etkisi altina girer. Bu faz doniisiimii sirasinda yaklagik olarak 0.1A’luk

atomik Otelenmeler meydana gelir. Titanyumca zengin PZT bilesimlerinde, Curie
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sicakliginda kiibik m3m yapidan 4mm tetragonal yapiya doniisim gergeklesir. Bu
sayede tetragonal yapida [001] dogrultusunda olusan polarizasyon, Ciirie sicakligi ile

0°K arasinda kendini korur. Bahsi ge¢en bu yapisal doniisimler Sekil 2.13’te
gosterilmistir (Nye 1957, Tressler v.d.1995).

Cizelge 2.2. Bazi piezoelektrik seramiklerin 6zellikleri (Tressler v.d.1995)

Kim}'ﬂgﬂ.l T d33 d-31 d]_::_ »
Formiil Tc(ac) K i3 {pCN) {pCN) (P‘:N-) kSJ k'i-l k.:n
BaTi0; 113 1700 190 -78 260 0.30 021 0.48
PbT10; 470 190 26 - 68 0.45 - -
PbNDB,Og 570 225 85 9 - 0.38 | =0.045 -
KNaNb.0Og 420 495 127 -51 306 0.60 027 | -046
Bag 4Pby sINb. Oy 260 1500 [ 220 -90 - ~0533 | ~022 -
LiNbO, 1130 25 6 - -69 0.23 - 0.60
NagsBiy 571205 320 300 ~T70 ~13 - ~0.40 | ~-0.10 -
0.45
« Sr=0
x Sr=0.08
L« Sr=0.16 K
.-'. .’? $ 0.15 .
PoOEl / .
t . =i " g
() s = K > -
- 2 . x of ) x . 2 3
: x ; 045 /:: ,‘::: _.'

E (kV/mm)

2

Sekil 2.14 PbZrTiO; (PZT) seramik i¢in katkisiz (Sr=0) ve Sr katkili (Sr=0.06-0.16) olarak
polarizasyon-elektrik alan, P-E histersiz egrileri. Katkisiz PZT igin Pr=0.36 C/m

veya 36 uC/cm’, Ec=0.17 kV/mm veya 17 kV/cm) (Zheng v.d. 2002)
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Sekil 2.14’de Sr katkisinin PZT seramiklerde polarizasyon histeresiz egrisine etkileri
gosterilmistir. Katkisiz PZT igin Pr degeri yaklasik 36 pC/cm?, Ec degeri 17 kV/em
iken artan %$r ilavesinin sonucu bu degerlerin swrasiyla yaklasik 23 pC/em? ve 9
kV/em’e kadar distiigli goriilmektedir. Bu durum Sr katkismnin sonucu dipol
yonlenmesinin kolaylastigin1 gosterir. Bu davranis malzemenin piezoelektrik ve

ferroelektrik 6zellikler bakimmdan bir miktar yumusadigi (softening) anlamina gelir.

2.4 Piezoelektrik Malzemelerin Kullanildig1 Yerler/Uygulama Alanlan

Piezoelektrik malzemelerin kullanildig:1 cihazlar dort genel baslik altinda toplanabilir.

Bunlar: sensorler, iiretegler, aktuatorler(tahrikgiler) ve transdiiserlerdir(doniistiiriictiler).
2.4.1 Sensorler

Sensor, ivmelenme veya basing gibi fiziksel bir parametreyi elektrik sinyaline gevirir.
Baz1 sensorlerde fiziksel parametre direk piezoelektrik elemanin iizerine etkir ve
elektrik sinyalini olusturur. Bazen de sensdrde mevcut olan piezoelektrik elemana
akustik sinyallerin etkimesi sonucu olusan titresimlerle elektrik sinyali olusturulur.
Genellikle kurulan sistemler, sensorden gelen sinyalleri isleyerek duyulabilir,

goriilebilir veya hissedilebilir cevaplara doniistiiriirler (Int. Kyn. 4).

Piezoelektrik eleman kullanilarak yapilan sensorlerin eksenel ve fleksor olmak tizere iki
temel ¢esiti mevcuttur. Bu sensorlerin basitce yapilar1 Sekil 2.15°te verilmistir (Int.

Kyn. 4).

(a) eksenel sensor (b) fleksér sensor

seramik
elemanlar

seramik eleman
kuvvet

kuvvet
polarizasyon l T S

yéna ¥ / montaj  Polarizasyon
yuzeyi yonu

montaj yuzeyi(ayni zamanda alt elektrot)

Sekil 2.15. Piezoelektrik sensér gesitleri, (a) Eksenel sensor, (b) Fleksér sensér (Int. Kyn. 3)
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2.4.2 Uretegler

Ureteg olarak dizayn edilen piezoelektrik malzemeler, gerilim (voltaj) iiretirler. Bu
ozelliklerinden otiirli herhangi bir elektrot araliginda ark olusturabildiklerinden (Sekil
2.16) yakit atesleyicilerinde, gaz sobalari, kombi gibi cihazlarda, kaynak

ekipmanlarinda ve daha bircok cihazda piezo-cakmak (atesleme aparati) olarak

kullanilirlar.
(a) Ark aretimi (b) Sarj tretimi
Mekanik enerji
= I Elektronik
) E Mekanik . devreye
Seramik = Ark ckani.encrl —L__ baglanti
eleman = l g
§ T Seramik eleman i

Sekil 2.16. (a) Ark iiretimi, (b) Sarj iiretimi (Int. Kyn. 4)

Piezoelektrik atesleme sistemleri, kiigiik ve basittirler. Bu 6zellikleri baz1 durumlarda,
kalict miknatislar veya yiiksek voltaj doniistiiriiciileri ve kapasitorler gibi, alternatif
sistemlere gore avantaj saglar. Ayrica piezoelektrik bir elmandan elde edilen elektrik
enerjisini depolama imkani da mevcuttur. Cok kath kapasitorleri olusturmada kullanilan
teknikler cok kath piezoelektrik iireteclerinin yapiminda da kullanilmistir. Bu sekilde

iiretilen tiiretecler (Sekil 2.16b) elektronik devreleri beslemede kullanilan kuru pilleri

olusturmak i¢in kullanilmaya ¢ok elverislidirler (Int. Kyn. 3).

2.4.3 Aktuatorler

Tetikleyici veya tahrik¢i olarakta adlandirilabilen aktuatorler, elektrik sinyalini yiiksek
coziiniirliikte (hassas) dtelenmeye (yer degisimine) cevirirler. Aktuatorler, temel olarak
eksenel, enine ve fleksor aktuatdrler olarak gruplandirilirlar (Sekil 2.17). Aktuatdrlerin
gosterdigi yiiksek hassasiyetteki hareketten makinalarda kullanilan takimlarin hassas
sekilde kalibrasyonundan, g¢esitli sistemlerde kullanilan optik lens veya aynalarin

kalibrasyonuna kadar bircok yiiksek duyarlilik gerektiren uygulamada yararlanilir.
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Ayrica piezoelektrik aktuatorler, uygulamasina gore hidrolik valfleri, kiigiik hacimdeki
motorlar1 veya 6zel amacgli motorlar1 kontrol etmede de kullanilabililer. Aktuatorler, bir
cesit piezoelektrik motorlardir ve en biiyilk avantajlar1 elektromanyetik giiriiltii
olusturmamalaridir. Ayrica eger aktuatdriin gergeklestirdigi Otelenme engellenirse,

aktuator kullanilabilir bir kuvvet iiretmis olur (int. Kyn. 3).

(a) Eksenel aktuatér (b) Enine aktuatér (c) Fleksor aktuatér

V= Voltaj

E= Elektrik alani

P= Polarizasyon dogrultusu

h= Seramik elemanin kalinhgi
|I= Seramik elemanin uzunlugu
F= Uygulanan kuvvet

Sekil 2.17. Temel aktuator gesitleri (a-c) (Int. Kyn. 3)

2.4.4 Transdiiserler

Piezoelektrik trandiiserler, elektrik enerjisini ses veya sesiistii titresen mekanik enerjiye
cevirebilirler. Isitilebilen ses meydana getiren transdiiserlerin, ayn1 sekilde ses iireten
elektromanyetik cihazlara gore; kompaklik, basitlik, giivenilirlik ve yiiksek ses i¢in
gerekenden daha az enerji ihtiyaci gibi artilar1 vardir. Bu 6zelliklerinden dolay pil ile
calisan ve ses ilireten cihaz uygulamalarinda idealdirler. Piezoelektrik etki iki yonli
oldugundan transdiiserler, elektrik enerjisinden ultrasonik sinyaller iiretebildigi gibi ses
dalgasini da elektrik sinyaline doniistiirebilirler. Bu 6zelliginden dolay: transdiiserler
kullanilarak mesafe, akis, sivi seviyesi Olcen cihazlar gelistirilmistir. Bu cihazlarda
sinyal gonderme ve alma islemleri tek bir piezoelektrik transdiiserle yapilabildigi gibi
her iki islem igin ayr1 ayr1 piezoelektrik transdiiser kullanan cihazlar da mevcuttur.
Ayrica piezolektrik transdiiserlerden temizlemede, sivilarin atomizasyonunda, seramik

veya diger gevrek malzemelerin islenmesinde, plastik malzemelerin kaynak
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islemlerinde, medikal uygulamalarda vb. ultrasonik titresimler olusturdugu icin

yararlanilir (Int. Kyn. 3).

2.5 Kursunsuz Piezoelektrik Sistemler

Kursun esasli PZT seramiklere alternatif olarak gelistirilen piezoelektrikler baslica iki
ana gruba ayrilabilir. Bunlar rombohedral yapida perovskit Na0.5Bi0.5TiO3 (NBT) ve
KO0.5Na0.5NbO3 (KNN) sistemleridir. Kursunlu ve kursunsuz bazi piezoelektriklerin

karsilastirilmast Sekil 2.18°de verilmistir.
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Sekil 2.18. Curie Sicakligi ve “d;3” Sabiti (Lines ve Glass 1977)

2.5.1 Sodyum Bizmut Titanat Tabanh Piezoelektrik Malzemeler (Na0.5Bi0.5TiO3)

Bu malzeme sitemi, diger bircok kursunsuz malzeme sistemi gibi, ilk olarak 1960’ larda
Smolenskii tarafindan rapor edilmistir (Smolenskii vd. 1961). Fakat ¢ok fazla {izerinde
calisilmamistir ta ki kursunsuz malzemelerdeki son 20 yilda meydana gelen yogun
artisa kadar. NBT sisteminin bazi dielektrik ve optik dlglimleri ilk olarak 1990’larda
yapilan ¢aligmalarda rapor edilmistir (Suchanicz vd. 1990, Suchanicz vd. 1998, Tu vd.

1994). NBT sisteminin baslangictaki yapisal ¢alismalarinda kesin yapisinin anlasilmasi
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saglanamamistir (Suchanicz vd. 1995, Isupov vd. 1983). Fakat 2002 senesinde Jones ve
Thomas oda sicakliginda rhombohedral R3¢ uzay grubuna ait olan sistemin 1sitilirken
ilk dnce tetragonal yapiya ve daha sonra kubik sisteme doniistiigiinii buldular(Jones vd.
2002). NBT sistemi 325 °C gibi yitksek Cruie sicakligma ve 73 pC/N gibi bir
piezoelektrik sabitine sahip oldugu i¢in BT sistemine benzerdir ve gelecek vaad
etmektedir. Cruie sicaklig1 civarindaki NBT yapisinin sematik gosterimi Sekil 2.19° da

gosterilmigtir.

Bu malzeme ile ilgili ana sorunlardan bazilar1 yiiksek koarsif alan ve yliksek iletkenlik
degerleridir. Yiiksek iletkenlik konusunun nedeni sinterleme sirasinda bizmut
iyonlarmin buharlagmasidir. Bu konuyu agikliga kavusturan Hiruma fazla bizmut
ilavesiyle 6zdirencin arttigini kanitlamistir. NBT Cruie sicaklifindan oldukga diisiik
depolarizasyon sicakhigi ile (187°C) yiiksek sicakliklarda kullanim imkani
saglamaktadir (Hiruma vd. 2009). Bazi literatiir kaynaklar1 bu depolarizasyonun ana
fazin antiferroelektrik faz varligindan olustugunu ileri siirmektedir (Aparna 2006,
Sakata vd. 1976), fakat diger caligmalar bu ana fazin tamamen antiferroelktrik

olmadigmi iddaa etmektedir (Hiruma 2009). Bu soru halen cevaplanmamustir.

NBT sistemi koarsif alan1 diisiirmek veya piezoelektrik sabiti degerini arttirmak gibi
baz1 Ozelliklerin 1iyilestirilmesi i¢cin farklh katkilar eklenerek modifiye edilir. Sekil
2.20’de NBT’nin KBT ve BT ile olusturdugu ikili ve TUglii faz diyagramlari
gosterilmistir. NBT katkilar1 goz oniine alindiginda birgok yolla PZT sisteminden farkli
oldugunun teshis edilmesi 6nemlidir. PZT B yerlesim yoniinde kompleks iyon sistemine
sahiptir (Ti** ve Zr™), NBT ise A yerlesim yoniinde Bi**ve Na* karisimma sahiptir.
PZT sistemi ana olarak B yerlesim yoniinde aktiftir, bunun yerine NBT sisteminde A
yerlesim yonii daha efektiftir (Xiao vd. 2008). NBT sistemine yapilan katkilarinin
etkileri birgok farkli caligmada test edilmistir. Ornegin Xiao tarafindan yapilan
calismalarda Li* ve K' katkilarmm Na® yerlesimine gegmesiyle olagan {istii
degisiklikler gozlenmistir. Xiao NBT i¢in piezoelekrtik ve eslesme sabitlerinin sirasiyla
146 pC/N ve %36 degerlerine arttirilabilecegini ve Pb sistemlere yakin performans
gosterebilecek kursunsuz orta frekans filtresini iiretebilecek yiiksek depolarizasyon
sicakligini koruyarak koarsif alan1 3.7 kV/mm diistiriilebilecegini gostermistir (Xiao vd.

2008, Li 2006).
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Sekil 2.19. (NBT) sisteminin kristal yapisinin sematik gdosterimi.(Elena 2010).

2.5.2 Sodyum Potasyum Niyobat Tabanh Piezoelektrik Malzemeler
(K0.5Na0.5NbO3)

KNN sistemi bismut tabanli NBT ve KBT kompozisyonlarmin 6zel bir formu olan
(50/50) NaNbO3 ve KNbO3 kati hal soliisyonlarinin essiz bir formudur. Bu
kompozisyon morfotrobik faz smir1 (MPB) PZT’ nin kine benzer sekilde NaNbO3
antiferroelektrik (AFE) oldugu ve KNbO3 ferroelektrik (FE) (Ahtee vd. 1976, Maeder
vd. 2004) oldugu iki ortorombik faz bolgesi arasinda yer almaktadir. Malzemenin yapisi
50/50 kompozisyonunda ortorombiktir. KNN’ nin piezoelektrik katsayis1 katkilanmamais
NBT veya KBT’ nin sahip oldugu katsayidan yiiksektir (Li 2006), fakat geleneksel
iretim yontemleriyle iretildiginde yiiksek piezoelektrik degeri vermeyecektir (Maeder
2004). Sadece malzemeyi siradan kosullarla sinterlemek zor degil ayni zamanda
reaksiyona girecek tozlarin iiretimi 6zel bir dikkat gerektirmektedir. Piezoelektrik sabiti
148 pC/N degerine sahip yogun seramikler gelismis iiretim teknikleri kullanilarak Li
tarafindan iretilmistir (Li 2006). Geleneksel yontemlerle iiretilen katkisiz KNN’ nin
piezoelektrik sabiti 90 pC/N dur. KNN iiretim metotlar1 PZT’ nin yerine ge¢ecek kadar
iddaali olmasini1 engellemektedir, fakat son yillardaki Saito’ ya ait ¢aligmalar (Saito vd.

2004) bu sistem lizerinde daha ¢ok arastirma yapilmasini onciiliik etmistir.
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Saito iistiin piezoelektrik ozelliklerin, kristalografik yonlendirme ile bircok katki
yapilmig PZT bilesenlerinin normal aktiiator sinifi gibi goreceli olarak basarabilecegini
bulmustur (Saito vd. 2004). Saito’ nun yaymlarin1 takip eden yaymlarda KNN sistemine
yapilan katkilarin yaymlanmis olan makalelere olduk¢a fazla konu oldugu
goriilmektedir. KNN sistemine yapilan lityum, tantal ve antimuan gibi katkilarin ilavesi
ile geleneksel sinterleme yontemleri kullanilarak yiiksek yogunluklu malzeme
uretilmektedir. Bazi durumlarda katkilar ortorombik ve tetragonal polimorfik faz
gecisini (PPT) oda sicakligina diisiirerek piezoelektrik ozelliklerin gelismesi iginde
kullanilmaktadir(Hollenstein vd. 2005, Zang vd. 2006, Guo vd. 2005). Kompozisyon
bilesimi 50:50 Na:K oraninda dogal MPB sahip ve bu ozellik diisiik oda sicakligi
olmasmma ragmen bir malzeme bilesimi kompozisyonu belirlenirken hedef katk:
kullanilarak o6zellikleri yiikseltebilmektir. Dielektrik sabitinin 6l¢ii birimi sicaklik ile
ilgilidir ve Sekil 2.21°de ortorombik yapidan tetragonal yapiya gegen polimorfik faz
gecisi piki gosterilmektedir. Belli bash bazi katkilar eklendiginde bu sicaklikta diisiis
gozlenir, pik siddeti kiigiiliir ve sonucta gézden kaybolur (Guo vd. 2004). Bu yararl bir
etkidir ¢iinkii dielektrik sabitindeki artis piezoelektrik sabitindeki artis ile ilgilidir.
Asagidaki formiilde bu agikc¢a goriilmektedir.

dr]' - 29{;’515013!' (2.3)

Formiilde d;j piezoelektrik sabiti, Q;; elektrostriksiyon katsayisi, € goreceli dielektrik

sabiti,ep boslugun dielektrik sabiti ve P; polarizasyondur.

Bernard v.d. katkisiz KNN icin yogunluk degerini 3.94 g/cm’ olarak rapor etmislerdir.
Bu degerin teorik yogunlugun yaklasik %87 sine karsilik geldigi ifade edilmistir. Jaeger
ve Egerton ise sicak izostatik presleme ile 4.51 g/cm’ yogunluk elde edildigini rapor

etmislerdir.

31



Sicaklik (°C)
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Sekil 2.20. (a) NBT-BT faz diyagram (a) (Shrout ve Zhang) ve (b) NBT-BT-KBT faz diyagram
(Saito v.d. 2004).
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Sekil 2.21. [Lix (Na0.5K0.5)1-x]NbO3 ait degisik lityum konsantrasyonlarinda sicakligin bir
fonksiyonu olarak dielektrik sabitinin degerleri (Guo vd. 2004).
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3. MATERYAL VE METOD

Bu c¢alisma kapsaminda iiretilecek ve kullanilcak olan seramik malzemeler elektriksel
gerilime duyarli piezoelektrik malzemelerdir. Elektronik endiistrisinin beklentileri
dogrultusunda hali hazirda elektronik aygitlarda yaygin kullanilan ve yaklasik ag.%60
Pb igeren sistemlerin yerine yine hem iistiin 6zellikli hem de uzun 6miirlii malzemelerin
gelistirilmesi kritik dnem tagimaktadir. Gerek yeni kimyasal sistemlerin denenmesi
gerekse literatiirde rapor edilmis olan sistemlerin ele alinarak malzeme 6zelliklerinin
tekrarlanan elektriksel gerilim kosullarinda yorulma ve zamana bagimli olarak dis ortam
sartlarinda (1s1, 151k, radyasyon) yaslanma gibi sorunlarm anlasilmasi sorunun ¢dziimiine

katkida bulunacaktir.

Bu calismada iki kursunsuz piezoelektrik malzeme sistemi iizerinde calisilacaktir;
Ko.sNapsNbO; (KNN) ve NajsBipsTiOs (NBT). Temelde bu iki sistemin bazi katkilarla
(BaTiOs, LiSbOs, KosBigsTiO; gibi) kati ¢ozelti olusturarak modifiye edilmesi
geceklestirilecektir. Bu amagla kat1 ¢ozeltiye alma yontemi ile {iretilecek tozlar i¢in
yiiksek saflikta ticari hammaddeler kullanilacaktir. Uretim siiregleri ve deney programi

asagida detayli olarak agiklanmistir.
3.1 Deney Program

Sekil 3.1 ve 3.2°de tiim iiretim ve malzeme karakterizasyon siirecleri akis semasiyla

Ozetlenmistir.

1) Bigs (Nag7s Ko20 Lioos )osTiO3, 0.948(Kos Nags ) NbO3-0.052 LiSbO3, 0.948(Ko s
Naps ) NbO3-0.052 LiSbOs+%Imol Cu piezoelektrik malzemelerin regeteleri

hazirlanarak uygun hammaddelerin temini saglanmistir.

2) Regetelere uygun olarak toz karisimlar1 hazirlanmis ve uygun goriilen siirelerde, saf

su veya alkol ortaminda bilyeli yatay degirmende 6giitiilmiistiir.

3) Ogiitme isleminden sonra pyreks kaba alinan karisim etiivde sabit agirliga gelene

kadar kurutulmustur.
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4) Pyreks kaptaki kuru tozlar aliimina kroze i¢ine alinarak uygun goriilen sicaklik ve

stirede kalsinasyon islemi gergeklestirilmistir.

5) Kalsine edilen tozlara belirli miktarlarda saf su, baglayict ve asit katilarak tekrar

ogitilmistir.

6) Ogiitiilen tozlar tekrar pyreks kaba almarak etiivde sabit agirliga gelene kadar

kurutulmustur.
7) Faz (XRD) analizi yapilmistir.

8) Uretilen tozlarin tane boyutlarinin maksimum degerinin bilinmesi i¢in 90um araliga

sahip elek yardimi ile boyutlandirma islemi gerceklestirilmistir.

9) Celik kalip ile 6n sekillendirme yapilan ham numuneler soguk izostatik pres (CIP)

ile sekillendirilmistir.

10) Sekillendirilen numuneler belirli sicaklik ve siirede baglayici giderme islemi

gergeklestirilmistir.
11) Ham numuneler sinterlenmistir.
12) Sinterlenmis numunelere kutuplama islemi yapilmstir.

13) Mikro yapi1 (SEM) analizi, piezoelektrik sabiti Ol¢iimi, dielektrik sabiti ve

kapasitans degeri 6l¢limii, depolarizasyon analizi, su emme testleri yapilmistir.

35



25ml saf su
1ml NH,OH

25mm saf su

Iml NH,OH

:> HAMMADDELER<:)

0.60gr dispersant(PVA)

a

OGUTME (24 saat)

a

KURUTMA(105°C-17 saat)

a

KALSINASYON(650°C-3saat)

0.60gdispersant(PVA)

¢
et
i

C:
X
(-

JTME (24 saat)

a

KURUTMA (105°C-17 saat)

a

XRD ANALIZI

a

HAVANDA OGUTME VE ELEME (90pum)

a

SOGUK 1ZOSTATIK PRESLEME

a

(1500 bar)

BAGLAYICI GIDERME(550°C-3saat)

a

SINTERLEME (1125-1140-1200 °C-2 sa.)

a

AGIRLIK KAYBI ve ARSIMET YOGUNLUK OLCUMLERI

Sekil 3.1. Piezoelektrik seramik iiretimi akis semasi




Seramografik numune hazirlama

(zimparalama-tparlatma)

A 4

Numunelerin Au veya C
kaplanmasi

A 4

Optik ve Elektron mikroskobu (SEM) ile
yizey ve Mikrovapi incelemesi

A 4

[ Numunelerin Au kaplanmasi }

{ Oda sicaklig1 Kapasitans ve dielektrik kayip }

A 4

{ Numunelerin Kutuplastirilmasi (Poling) }

A 4

Numunelerin piezoelektrik sabitlerinin 6lgtimii
(ds33-metre ile)

|

Depolarizasyon Ol¢iimleri

Sekil 3.2. Elektriksel karakterizasyon stirecleri

37



3.2 Deneylerde Kullanilan Malzemeler

3.2.1 Kimyasal Tozlar

Bu calismada kullanilan tiim oksit ve karbonat esasli hammaddeler >%99 saflikta olup
ticari olarak Sigma-Aldrich firmasi tarafindan iiretilmistir. Tiirkiye’de Interlab-Eskisehir

firmasinca temin edilmistir. Asagida bu tozlara iliskin baz1 detayli bilgiler verilmistir.

3.2.1.1 Antimuan (IIT) Oksit (Sb203)

0.948(Kos5 Naps ) NbO3-0.052 LiSbO3+%1mol Cu ve 0.948(Kos Nags) NbO3-0.052
LiSbOs3; (KNN-LS) numunelerinin iiretimi i¢in hammadde olarak kullanilan Antimuan
(IIT) Oksit (Sby0O3) tozu 230898 katolog numarasina sahiptir ve Sigma-Aldrich firmasi

tarafindan tiretilmistir. Ortalama toz boyutu Sum ve saflig1 % 99 olarak rapor edilmistir.

3.2.1.2 Bizmut (III) Oksit (Bi203)

Bips (Nag 75 Ko20 Ligos )osTiO3 (BNKLT) numunelerinin {iretimi i¢in hammadde olarak
kullanilan Bizmut (IIT) Oksit (Bi,O3) tozu Sigma-Aldrich firmasi tarafindan iretimi ve
satig1 yapilmaktadir. 223891 katalog numarali toz ortalama 10um tane boyutuna ve %

99,9 safliga sahiptir.

3.2.1.3 Lityum Karbonat (Li203)

0.948(Kos Naps ) NbO3-0.052 LiSbO3+%1mol Cu, Bigps (Nag7s Koz Lioos )osTiO3
(BNKLT), 0.948(Ko5 Nags) NbO3-0.052 LiSbO; (KNN-LS) numunelerinin iiretimi i¢in
hammadde olarak kullanilan Lityum Karbonat (Li,O3) tozu Sigma-Aldrich firmasi
tarafindan tretilerek satis1 yapilmaktadir. 255823 katalog numarali toz % 99’ un

iizerinde safliga sahiptir.

3.2.1.4 Niyobyum (V) Oksit (Nb205)

0.948(Ko5 Naps ) NbO3-0.052 LiSbO3+%1mol Cu ve 0.948(Kos Nags) NbO3-0.052

LiSbO; (KNN-LS) numunelerinin iiretimi i¢in hammadde olarak kullanilan Niyobyum
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(V) Oksit (Nb,Os) tozu Sigma-Aldrich firmasi tarafindan tiretilerek satis1 yapilmaktadir.
208515 katalog numarali toz % 99,9 safliga sahiptir.

3.2.1.5 Potasyum Karbonat (K2CO3)

0.948(Kos5 Nags ) NbO3-0.052 LiSbO3+%1mol Cu, Bigs (Nag7s Kozo Lioos )osTiO3
(BNKLT), 0.948(Kq5 Nags) NbO3-0.052 LiSbO; (KNN-LS) numunelerinin iiretimi i¢in
hammadde olarak kullanilan Potasyum Karbonat (K,COs3) tozu Sigma-Aldrich firmasi
tarafindan iretilerek satis1 yapilmaktadir. 209619 katalog numarali toz % 99’ un

iizerinde safliga sahiptir.

3.2.1.6 Sodyum Karbonat (Na2CO3)

0.948(Kos Nags ) NbO3-0.052 LiSbO3+%1mol Cu, Bigs (Nag7s Ko2o Lioos )osTiO3
(BNKLT), 0.948(Kos Nags) NbO3-0.052 LiSbO; (KNN-LS) numunelerinin iiretimi i¢in
hammadde olarak kullanilan Sodyum Karbonat (Na,CO3) tozu Sigma-Aldrich firmasi
tarafindan {iretilerek satis1 yapilmaktadir. 223530 katalog numarali toz % 99,5’ un

iizerinde safliga sahiptir.

3.2.1.7 Titanyum (IV) Oksit (TiO2)

Bip s (Nap75 Koz Lig.os )osTiO3 (BNKLT) numunelerinin {iretimi i¢in hammadde olarak
kullanilan Titanyum (IV) Oksit (TiO») tozu Sigma-Aldrich firmasi tarafindan tiretilerek
satis1 yapilmaktadir. 241741 katalog numarali toz % 99’ un lizerinde safliga sahiptir.

3.2.1.8 Bakar OKksit

0.948(Kos Naps ) NbO3-0.052 LiSbO3+%1mol Cu numunelerinin {iretimi igin
hammadde olarak kullanilan Bakir Oksit (II) (CuO) tozu Sigma-Aldrich firmasi
tarafindan tretilerek satis1 yapilmaktadir. 248576 katalog numarali toz % 99’ un

iizerinde safliga sahiptir.
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3.2.1.9 Polivinilalkol (PVA)

Regetelerde baglayict olarak kullanilan Polivinilalkol (PVA) ’ {in iiretimi ve satisi
Sigma-Aldrich firmasi tarafindan yapilmaktadir. 563900 katalog numarali baglayici %

99’ un iizerinde suda ¢oziinme 6zelligine sahiptir.

3.2.1.10 Aseton (CH3COCH3)

Ogiitme isleminde kullanilan aseton (CH;COCH3)’ nun iiretimi ve satis1 Sigma-Aldrich
firmas1 tarafindan yapilmaktadir. 323772 katalog numarali alkol penol igcermez ve %

99,5’ in lizerinde safliga sahiptir.

3.2.1.11 Etanol (CH3CH20H)

Ogiitme isleminde kullanilan Etanol (CH;CH,OH)’ iin {iretimi ve satis1 Sigma-Aldrich
firmasi tarafindan yapilmaktadir. 459844 katalog numarali alkol % 99,5 in {izerinde

safliga sahiptir.

3.3 Numune Hazirlama
3.3.1 Toz Hazirlama

3.3.1.1 Ates Zaiyatinin Hesaplanmasi

Kullandigimiz tozlarin ates zayiatim1 (%A.Z.) bulmak icin her tozdan belli bir dl¢lide
alinip 105°C de sabit tartima gelinceye kadar (Niive-FN500 markali) etiivde kurutuldu.
Her toz i¢in belli miktarda (1 g) numune hassas terazide tartilarak alindi. Alinan bu
numuneler temiz bir alumina kroze i¢gine konup, 1000°C de pisirildi. Firinda pisen
iriinler oda sicakligina gelene kadar sogutuldu ve hassas terazide tekrar tartildi.
Sonuglara gore tozlarin ates zayiat1 degerleri asagidaki formiile gére hesaplandi.

Kuru agirlik—Pisme sonrasi agirlik

%AZ =

x100 3.1

Kuru agirlik
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3.3.1.2 Ogiitme

Hazirlanan regeteler ¢izelge 3.1-2-3’te verilmistir. Tozlarin hassas terazide tartimi
alinarak plastik sise icerisine, ortalama 3mm ¢apindaki zirkonya seramik bilyeler ve Y4
oraninda saf su veya etanol ilavesiyle birlikte konularak 6gilitme iglemi i¢in hazir hale
getirilir. 24 saat stireyle MSE-BM/01 markali bilyeli yatay degirmende (bkz. Resim 3.1)
ogiitlilen seramik tozlar1 pyrex cam kaba alinarak 17-19 saat siire ile Niive-FN500
markali etiivde 105 °C de sabit tartima gelene kadar kurutulmaktadir. Bu asamada
kullanilan degirmen ve etiiv Afyon Kocatepe Universitesi, Teknoloji Uygulama ve

Arastirma Merkezinde bulunmaktadir.

Resim 3.1 MSE-BM/01 markali bilyeli yatay degirmen

3.3.1.3 Kalsinasyon

Tiim regeteler igin kalsinasyon sicakligi 650 °C olarak belirlenmis ve 3 saat siire ile
Protherm-PLF 150/5 markali firinda 1s1] islem gergeklesmistir. Kalsinasyon firin rejimi

grafigi Sekil 3.3’te verilmistir. Kalsinasyon sicakligi belirlenirken karbonatlarin
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dekompozisyon sicakliklar1 g6z oniinde tutulmustur. Bu agamada kullanilan firin Afyon

Kocatepe Universitesi, Teknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezinde bulunmaktadir.

Kalsine edilen tozlara %35 oraninda PVA , % oraninda saf su veya etanol ve ortam
bazikligini diizenlemek amaciyla 100g toza 1ml NaOH ilave edilerek 24 saat siire ile
tekrar Ogiitiilmiistiir. Ogiitiilen tozlar pyrex cam kaba alinarak Niive-FN500 markali
etiivde 105 °C de 17-19 saat siire zarfinda tekrar kurutulmustur. Daha sonra tozlar 90
pm aralik ¢apima sahip elekten gecirilerek sekillendirme i¢in hazir hale getirilmistir. Bu
asamada kullanilan etiiv Afyon Kocatepe Universitesi, Teknoloji Uygulama ve

Arastirma Merkezinde bulunmaktadir.
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Sekil 3.3. Kalsinasyon firin rejimi
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Cizelge 3.1. Bij s (Nag7s Koo Liogs )osT103 seramiginin regetesi

Komp. | Mol | M.A. | Ag %AE. | BAZ | 1/1-AZ ljgﬂiildar
Bi,0; | 0.5 025 |465.95 | 116.4892 | 51.986 | 0.01586 | 1.0002 | 51.9973
Na,CO; | 0.375 | 0.1875 | 105.98 | 19.873 | 8.8688 | 3.0058 | 1.03099 | 9.14368
TiO, 1 1 79.867 | 79.867 | 35.648 | 0.00158 | 1.0001 | 35.6516
K:CO; | 0.1 0.05 | 13820 | 69102 |3.0838 | 4.0870 | 1.04261 | 3.21529
Li,CO; | 0.025 | 0.0125 | 73.89 | 0.923625 | 0.4121 | 3.4698 | 1.035945 | 0.42700
224.0738 | 100 100.043
Cizelge 3.2. 0.948 (K;5Nags ) NbO5 -0.052 LiSbO; seramiginin regetesi
Komp. | Mol | M.A. | Ag. %AZ. %BAZ | 1/1-AZ féﬂfmar
Sb,0; | 0.052 |0.026 | 291.517 | 7.579442 [ 3.919726 | 0.00179 | 1.0002 | 3.919
Na,CO; | 0.474 | 0.237 | 105.988 | 25.119156 | 12.99043 | 3.0058 | 1.03099 | 13.39
Nb, Os | 0.948 | 0.474 | 265.807 | 125.992518 | 65.15734 | 0.001 | 1.0001 | 65.22
K:CO; | 0.474 | 0.237 | 138.204 | 32.754348 | 16.9389 | 4.0870 | 1.04261 | 1766
Li, CO; | 0.052 | 0.026 | 73.89 | 1.92114 0.99352 | 3.4698 | 1.035945 | 1.029
193366604 | 100 101.2

Cizelge 3.3. 0.948 (K;5Nags ) NbO; -0.052 LiSbO3;+%1 mol Cu seramiginin regetesi

Komp. | Mol | M.AA. | Ag. %Ag | BAZ | 1/1-AZ :gﬁiklar
Sb,0; | 0.052 | 0.026 | 291.517 | 7.579442 | 3.919726 | 0.00179 | 1.0002 | 3.91972
Na,CO; | 0.474 | 0.237 | 105.988 | 25.119156 | 12.99043 | 3.0058 | 1.03099 | 13.393
Nb, Os | 0.948 | 0.474 | 265.807 | 125.992518 | 65.15734 | 0.001 | 1.0001 | 65.2225
K,CO; | 0.474 | 0.237 | 138.204 | 32.754348 | 16.9380 | 4.0870 | 1.04261 | 176607
Li, CO; | 0.052 | 0.026 | 73.89 | 1.92114 | 0.99352 | 3.4698 | 1.035945 | 1.02923
193.366604 | 100 101.22515
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3.3.2 Tozlarn Sekillendirilmesi

Kursunsuz sistemlerin PZT’ye kiyasla en temel sorunlarindan biri yiiksek yogunluk elde
etmenin gii¢ olusu ve porozitenin tam olarak elimine edilememesidir. Bu da elektriksel
ozellikler bakimmdan olumsuz bir durumdur. Bu ¢alismada tek eksenli kuru preslemeye
kiyasla daha yiiksek ham yogunluk amaci giidiilerek sekillendirmede soguk izostatik
presleme (Cold Isostatic Pressing, CIP) kullanilmigtir. Toz kalsine edildikten sonra
tekrar baglayic1 olarak PVA %5 oraninda katilmistir. PVA oda sicakliginda camsi
ozellik gosterdigi i¢in tozlar kroze iginde Niive FN/500 markali etiivde 70 °C’ ye
isitilarak PVA’ nin plastik 6zellik gostermesi saglanmis ve tozlar nemsiz preslenmek
iizere hazirlanmistir. Nem tozlarm alkali iceriginden dolayr sorun olusturmaktadir.
Tartim1 alinan tozlar 12 mm capa sahip silindir seklindeki pimli ¢elik kalip icine
konularak kuru presleme yontemiyle ¢ok diisiik basingta (30-40 bar), tozlarin birbirini
tutmasi amaci ile 6n presleme islemine tabi tutulmustur daha sonra latekse yerlestirilen
numuneler 1500 bar (150 MPa veya yaklasik 22000 psi) basincinda soguk izostatik
presleme yapilarak diger asamalara hazir hale getirilmistir. Kuru pres i¢in kullanilan
hidrolik pres Hidroliksan markali, soguk izostatik pres ise MSE-CIP-3000-WB
(bkz.Sekil3.2) markalidir ve Afyon Kocatepe Universitesi, Teknoloji Uygulama ve

Arastirma Merkezinde bulunmaktadir.
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Resim 3.2. MSE-CIP-3000-WB markal1 soguk izostatik pres
3.3.3 Baglayic1 Uzaklastirma

Hazirlanan numunelerin biinyesindeki baglayicilar1 uzaklastirmak amaci ile tiim
preslenen numunelere 550 °C sicaklik ve 3 saat siire ile firinda 1s1l islem uygulanmigtir.
Baglayic1 uzaklagtirmak istedigimiz sicakhiga dakikada 5 °C’ lik sicaklik artigi ile
cikilmistir. Bunun nedeni baglayicinin biinyeden uzaklasirken yapiya zarar vermesinin
oniline gegmektir. Kullanilan firm Protherm-PLF 150/5 markalidir ve Afyon Kocatepe

Universitesi, Teknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezinde bulunmaktadir.
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Sekil 3.4. Baglayici uzaklastirma firin rejimi
3.3.4 Sinterleme

Baglayic1 uzaklastirma islemi yapildiktan sonra dakikada 10 °C sicaklik artisiyla
kompozisyonlar i¢in daha Onceden belirlenen sicakliga c¢ikilmis ve bu sicaklikta

hedeflenen siire boyunca numuneler sinterlenmistir.

BNKLT numuneleri i¢in ise bu degerler 1125 °C de ve 2 saat, KNN-LS-C numuneleri
icin 1040 °C de 2 saat, KNN-LS numuneleri de 1140 °C de ve 2 saat siire boyunca
sinterleme islemi gerceklesmistir. KNN-LS numunelerinde referans olarak alinan
Shujun Zhang ve ekibine ait 2007 yilinda yayinlanan Characterization of lead free
(KO0.5Na0.5) NbO3-LiSbO3 piezoceramic yaymindaki sinterleme sicakligr 1160-1200
°C olarak belirtilmis fakat bu sicaklik degerlerinde numuneler platin levhaya yar1 eriyik
durumda yapigsmasindan dolayr daha diisiik sicakliklar denenmistir ve 1140 °C de
numunelerin seklen diizgiin elde edilmesinden ve sinterlemede gerekli yapilarin
olusmasindan dolayr bu sicaklilifa karar verilmistir. Yapilan elektron mikroskobu
analizlerinde numunelerin istenilen mikro yapiya sahip oldugu goriilmiis ve sinterleme
sicakliginin-siiresinin  yeterli oldugu anlagilmistir. Sinterlemede kullanilan firin
Nabertherm-HT16/17 markalidir ve Afyon Kocatepe Universitesi, Teknoloji Uygulama

ve Arastirma Merkezinde bulunmaktadir.
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3.3.5 Numunelerin Yiizeylerinin Parlatilmasi ve Elektrotlanmasi

Sinterlenen numuneler ilk olarak 1600 tane/cm®’lik silisyum karbiir (SiC) zimpara ile
daha sonra 0.2 mikronluk aliimina jel ile parlatilmistir. Parlatilan numuneler Bandelin
Sonorex markali ultrasonik banyoda temizlendikten sonra 105°C’de Niive-FN500
markal1 etiivde kurutulmustur. Daha sonra Baltec Sputtering-SCD/005 markali kaplama
cihazinda 100mA akim degerinde ve 75sn siirede altin ile kaplanmistir. Bu asamada
kullanilan ultrasonik banyo, etiiv ve kaplama cihazi Afyon Kocatepe Universitesi,

Teknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezinde bulunmaktadir.

3.4 Numunelere Uygulanan Testler

3.4.1 Mineralojik (Faz) analiz (X-Isim1 Kirinimi, XRD)

Karisim kalsine edilip ogitiildiikten sonra beklenilen fazin olusup olusmadigmi
anlamak i¢in XRD analizi yapildi. Analizler bakir (Cu) X-151mu tiipii ile 40 kV voltaj ve
30 mA akimda yapilmistir. Tarama 20-80 derece araligindadir. Tarama modu devamli
mod, tarama hiz1 dakikada 2 derecedir. Analiz Afyon Kocatepe Universitesi Teknoloji
Uygulama ve Arastirma Merkezinde bulunan Shimadzu XRD-6000 markali cihaz (bkz.
Resim 3.3) ile yapildi.
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Resim 3.3. Shimadzu XRD-6000 markali XRD
3.4.2 Mikro Yapi (Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)) Analizi

Taramali elektron mikroskobu analizi sinterlenmis numunelerin mikro yapisini
incelemek amaciyla amaci ile yapildi. Numuneler gelisi giizel sekilde kirilarak, mikro
yapiyt daha net gorebilmek icin kirik ylizeyleri incelenmistir. SEM’de inceleme
yaparken numunenin yiizeyinin elektron akisi saglayacak sekilde iletken olmasi
gerekmektedir. Bu nedenle kirik yiizeyler altin kaplandi. Kaplama Baltec Sputtering
markal1 kaplama cihazinda 100mA akim degerinde ve 35sn siirede altin ile yapildi.
Mikro yap1 analizi Afyon Kocatepe Universitesi Teknoloji Uygulama ve Arastirma
Merkezinde bulunan LEO 1430vp markali cihazda yapildi.
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Resim 3.4. LEO 1430vp markali SEM

3.4.3 Su Emme Testi

Su emme testi Arsimet yogunluk prensibine bagli kalmarak ve ASTM C373 kriterlerine
uygun olarak yapildi. (Bengisu 2001) Etiivde kurutulan numunelerin kuru agirligi (dry
weight (D)) alindi. Daha sonra 5 saat beher i¢inde saf su ile kaynatilan numuneler 24
saat suyla beraber oda sicakligima sogumaya birakildi. Numunelerin yas agirligi (wet
weight(W)) ve asili agirhigi (suspended weight(S)) Ol¢iildii. Asagidaki formiillere gore
bazi fiziksel 6zellik degerleri elde edildi.

3.4.3.1 Bulk Yogunlugu

Numunelerin bulk yogunlugu (B) degerleri formiil (3.2)’ye gore bulundu.
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Formiilde V goriiniir hacmi ifade eder.
3.4.3.2 Goriiniir Yogunluk

Numunelerin goriiniir yogunluk (GY) degerleri formiil (3.3) yardimi ile hesaplandi.

D
GY=———
(D-5) (3.3)
3.4.3.3 Goriiniir Porozite
Numunelerin goriiniir porozite (P) degerleri formiil (3.4) yardimi ile hesaplanda.
(W-D)
P=
(W-3S) (3.4)
3.4.3.4 Su Emme Degerleri
Numunelerin su emme (%SE) degerleri formiil (3.5) yardimi ile hesaplandi.
%sE =Y —2) 100
(3.5)
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3.4.4 Piezoelektrik Ozelliklerin Olciimii

3.4.4.1 Dielektrik Ozellikler ve Piezoelektrik Sabiti (d33) Ol¢iimleri

Tiim numuneler i¢in dielektrik 6zellikler oda sicakliginda 6lgiildii. Dielektriklik analiz
seti olarak Afyon Kocatepe Universitesi Teknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezinde
bulunan instek LCR-816 markali cihaz kullanildi. Elde edilen kapasitans (C farad) ve
dielektrik kayip (tan 8) degerlerinden dielektrik sabiti (&) degerleri

_ Cxh
Eg XA

g

r

(3.6)

formiilii ile hesaplandi. ‘h(metre)’ numunenin kalinligi, ‘€y(farad/metre)’ boslugun

elektriksel gecirgenligi, ‘ A(metre)’ numunenin yiizey alani degerleridir.

Piezoelektrik Sabiti (d33) Olgiimleri igin yiizeyleri iletken kaplanmis numunelerin
piezoelektrik sabiti dlciimleri olarak Afyon Kocatepe Universitesi Teknoloji Uygulama

ve Arastirma Merkezinde bulunan Piezo d3; Test cihazinda yapilmistir.
3.4.4.2 Yaslanma (Depolarizasyon) Ol¢iimleri

Kaplanmis numuneler Afyon Kocatepe Universitesi Teknoloji Uygulama ve Arastirma
Merkezinde bulunan kutuplama cihazinda 60° C’de silikon yag1 ortaminda
kutuplanmistir. Kutuplanan numunelerin Piezoelektrik Sabiti (d33) Ol¢timler belirli

zaman araliklariyla 6l¢iilmiis yaslanma davranisi incelenmistir.
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4. BULGULAR

4.1 Mineralojik (Faz) analiz (X-Isin1 Karakterizasyonu) Bulgular

4.1.1 0.948(K0.5 Na0.5 ) NbO3 - 0.052LiSbO3 Kompozisyonunun XRD Analizi

Sonuclan

Sekil 4.1’de (Kos Naps ) NbO; - LiSbO3; (KNN-LS) sisteminin XRD analiz sonucu
verilmistir. KNN-LS kompozisyonu kalsine edildikten sonra yapilan XRD sonuglarinda
ikincil fazlarm bulunmadigi1 sadece istenilen perovskit fazlarm var oldugu
goriilmektedir. A-yerlesiminde bulunan ( Kos Nags )" iyonlar1 yerine Li * iyonlarinin
yerlesmesi ve B-yerlesiminde Nb ile Sb elementlerinin degerliklerinin ayni olmasindan
dolay1 yer degistirmeleri amaglanmaktadir. XRD deseni literatiirde rapor edilenlerle
uyumludur (Saito 2006). Sekil 4.1’te goriildigii gibi Yaklagik 20=47° de bir pik
ayrigmasi s6z konusudur. Bu da daha 6nce deginildigi gibi yapinin tetragonal simetriye
sahip oldugunu ifade eder. Saito 2006 %5 Li katkisinin KNN-LS sisteminde
ortorombik-tetragonal morfotropik (iki fazli) kompozisyon oldugunu ifade etmistir.

Burada yapilan gézlemler kompozisyonun muhtemelen Sb ilavesiyle birlikte tetragonale

kaymis oldugu seklindedir.

(110)m

=@ KNN-LS
60001 _
=
S
2 o
o
2 30004 |S -
(dp] ~ 8[| o
S8 e & =
] o g8 <
= TS R S
_ S LR i
0 . . .
20 40 60 80

2 teta (Derece)

Sekil 4.1. KNN-LS sisteminin XRD analiz sonucu
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4.1.2 Bi0.5 (Na0.75 K0.20 Li0.05 )0.5TiO3 Kompozisyonun XRD Sonuglar

Sekil 4.2°de 650°C’de 3 saat siireyle kalsine edilmis Bips (Nagp7s Ko2o Ligos )osTiO3
(BNKLT) kompozisyonunun XRD sonucu gosterilmektedir. BNKLT kompozisyonunda
da kalsinasyon sonrasi yapilan XRD analiz sonug¢larinda ikincil fazlarin bulunmadigi
sadece istenilen perovskit fazlarm var oldugu goriilmektedir. Bu da K* ve Li"
iyonlarinin kat1 ¢ézelti olusumu esnasinda kristal latise diflize oldugunu gosterir. XRD
pikleri JCPDS card NO. 36-0340’a gore indekslenmis olup literatiirle (Yang 2009)
uyumludur. BNT-BT kompozisyonunun XRD analizinde oldugu gibi burada da 47°’de
bir pik ayrigmasi goriilmemektedir ki bu da incelenen numunelerin rombohedral
simetriye sahip oldugunu gosterir. Perovskit fazin kristal yapisinin ABO;3 seklinde ifade
edildigi bilinmektedir. BNT bazli kompozisyonlarda PZT esasli kompozisyonlardan
farkli olarak A-yerlesiminin degistirilmesi piezoelektrik 06zelliklerin iyilesmesini
saglamaktadir. A-yerlesiminde bulunan ( Biys Nags )** iyonlari yerine Ba **, ( Bigs
Kos)™, Ba *2- ( Bigs Kos )** iyonlarmin yerlesmesi piezoelektrik dzellikleri arttirdigt

icin BNKLT sisteminde bu hedeflenmistir.

O
§ O BNKLT
4000 H =
ks
< 2000 - O
» 2 =z g =
8 ha o O h /EL
= = S © S
N N
0 T T T T T 1
20 40 60 80

2 teta (Derece)

Sekil 4.2. BNKLT sisteminin XRD analiz sonucu
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4.1.3 0.948(K0.5 Na0.5 ) NbO3 - 0.052LiSbO3 +%1mol Cu Kompozisyonun XRD

Sonug¢lan
{110) ENN-L3+Cu
gooo -
$  &oon -
i ]
d 1 (100}
d E
e ]
¢ 4000 -
] (220
2000 (211)
] {210}
D —
20 25 30 35 40 45 50 55 850

2teta (derece)

Sekil 4.3. KNN-LS-Cu sisteminin XRD analiz sonucu

Sekil 4.3’te (Kos Naps ) NbOs - LiSbO3; -%1mol Cu (KNN-LS-Cu) sisteminin XRD
analiz sonucu verilmistir. KNN-LS-Cu kompozisyonu kalsine edildikten sonra yapilan
XRD sonuglarinda ikincil fazlarin bulunmadigi sadece istenilen perovskit fazlarin var
oldugu goriilmektedir. A-yerlesiminde bulunan ( Kos Nags )" iyonlar1 yerine Li *
iyonlarmin yerlesmesi ve B-yerlesiminde Nb ile Sb elementlerinin degerliklerinin ayni1
olmasindan dolay1 yer degistirmeleri amaglanmaktadir. XRD deseni literatiirde rapor
edilenlerle uyumludur (Saito 2006). Sekil 4.3’te goriildiigii gibi Yaklasik 206=47° de bir
pik ayrismasi sz konusudur. Bu da daha once deginildigi gibi yapmin tetragonal
simetriye sahip oldugunu ifade eder. Saito 2006 %5 Li katkisinin KNN-LS sisteminde
ortorombik-tetragonal morfotropik (iki fazli) kompozisyon oldugunu ifade etmistir.
Burada yapilan gézlemler kompozisyonun muhtemelen Sb ilavesiyle birlikte tetragonale

kaymis oldugu seklindedir.
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4.2 Mikroyapi (Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)) Bulgular

4.2.1 (K0.5 Na0.5 ) NbO3 - LiSbO3 Kompozisyonunun SEM Analizi Bulgulan

(Kos Naps ) NbO; - LiSbOs; kompozisyonuna ait SEM goriintiileri Sekil 4.4’da
verilmigstir. Gorlintlilerde numunelerin gézenek igerdigi goriilmektedir. LiSbO3 katkis1
arttirilarak morfotrobik faz sinirinda olmak kaydiyla sivi faz olusumunun arttirilmasi
hedeflenmistir. Buna ragmen istenilen yogunluk elde edilememistir. Bu problemle KNN
tabanl seramiklerde sik karsilasildigi bilinmektedir. Sekil 4.5 ve Sekil 4.6 EDX analizi
sonucunda elementlerin rastgele secilen bir bolgede homojen olarak dagildigini

gostermektedir.
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(b)

(c)

Sekil 4.4. a)5.00KX b)15.00KX ¢)10.00KX biiylitme 1140°C’de sinterlenmis KNN-LS
numunesinin SEM analiz sonuglar1
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Sekil 4.5. KNN-LS numunesinin EDX alan analiz goriintiisii

cpsfel
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Sekil 4.6. KNN-LS numunesinin EDX alan analiz grafigi
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4.2.2 Bi0.5 (Na0.75 K0.20 Li0.05 )0.5TiO3 Kompozisyonunun SEM Analizi Bulgulan

Bip s (Nag 75 Koo Ligos )osTiO3 kompozisyonuna ait SEM goriintiileri Sekil 4.7°de verilmistir.
Yapmin BNT tabanli seramiklere benzemesi Na, K ve Li iyonlarmnin yer degistirmelerinden
ve mikro yapiy1 etkilememesinden kaynaklanmaktadir. Sekil 4.8 ve Sekil 4.9 EDX analizi
sonucunda elementlerin rastgele secilen bir bolgede homojen olarak dagildigini

gostermektedir.
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Sekil 4.7.

numunesinin SEM analiz sonuglar1
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MAG: 10000 x

HV:20.0 kV.. WD: 26.1 mm

Sekil 4.8. BNKLT numunesinin EDX alan analiz goriintiisii
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Sekil 4.9. BNKLT numunesinin EDX alan analiz grafigi
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4.2.3. 0.948(K0.5 Na0.5 ) NbO3 - 0.052LiSbO3 +% 1mol Cu Kompozisyonun SEM

Analizi Bulgulan

Sekil 4.10. a)5.00KX b)15.00KX ¢)10.00KX biiyiitme 1040°C’de sinterlenmis KNN-LS-C
numunesinin SEM analiz sonuglar1
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4.3 Numunelerde Agirhk Kaybi ve Fiziksel Ozellikler

4.3.1 Agirhk Kaybi Bulgular %

Cizelge 4.1 BNKLT, KNN-LS-Cu, KNN-LS Numunelerinin % agirlik kayb1 degerleri

Baglayic1 Giderme Sonrasi
Agirlik Kaybi, %

Sinterleme Sonrasi

Agirlik Kaybi, %

BNKLT 5.6 2.314
KNN-LS 5.9 2.010
KNN-LS-C 6.2 2.078
4.3.2 Su Emme Testi Bulgulan
Cizelge 4.2 Su emme test sonuglari
Kuru Yas Asih Bulk Goriiniir Kapah Su
Numune | agirhk, | agirhk, | agirhk, | yogunluk, | Yogunluk, | porozite, | emme,
D@ |W® |[S@ |B(gem) |GY(gem’) |P %SE
BNKLT | 0.7087 |0.712 0.6003 | 6.3446 6.5378 0.0295 0.4656
KNN-LS | 0.7666 | 0.816 0.6285 |4.0710 5.5510 0.2665 6.5400
II%\I_IEI_ 0.8356 | 0.912 0.6501 | 3.1896 4.5045 0.2919 9.1550

4.4 Piezoelektrik Ozellik Analizi Bulgular

4.4.1 Dielektrik Ozellikler ve Piezoelektriklik Sabiti (d33) Bulgular

Ug farkli kompozisyona sahip numuneler igin ayr1 ayr1 bazi temel dielektrik 6zellikler

ve piezoelektrik yiik sabiti Ol¢iilmiistiir. Elektroseramiklerde ileri diizeyde

karakterizasyondan once Olciilmesi gereken en temel 6zellikler dielektrik sabiti (&) ve
dielektrik kayip (zand) degerleridir. Elektriksel 6zelliklerin 6l¢iimii igin secilen,
laboratuarda diizgiinlestirilmis yiizeylerine altin iletken kaplama (elektrotlama)

uygulanmis numunelerde bu 6lgiimler oda sicakliginda bir LCR metre yardimiyla iki
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ayr1 frekansta (100 Hz, 1kHz) o6lg¢iilmiistiir. Sicak yag banyosunda 4000 V DC ile
kutuplanan numunelerde ds3-metre yardimiyla piezoelektrik yiik sabiti (d33) degerleri de
Ol¢tilmiistiir. Elde edilen sonuglar Cizelge 4.3’de sunulmustur. Bu iki deger (& ve tand)
numunelerin genel kalitesi hakkinda fikir vermektedir. Degisik nedenlerden dolay1
sorunlu olan numunlerin diger 6l¢iim asamalarma gecilmeden belirlenmesi son derece
onemlidir. Bu o0zellikleri yetersiz olan numuneler genellikle diger pek ¢ok
elektroseramik Ozellikler bakimindan da istenen diizeyde olmamaktadir. LCR-metre ile
dogrudan oOlciilen deger kapasitans (C) tir. Dielektrik sabiti hesaplanarak bulunur.
Kapasitans 6l¢iim yapilan numune boyutlarma baglh bir degerdir. O nedenle malzeme
sabiti olarak Ol¢iit direk Olciilen kapasitans yerine dielektrik sabitidir. Cizelge 4.3’de
verilen degerler incelendiginde dielektrik sabitleri birbirine yakin degerlerdir. Ancak
BNKLT seramik numunesinde dielektrik kayip orani ¢ok daha diisiiktiir. Bu olumlu
ozelligin piezoelektrik Ozellik sabiti olan diz; degerine (105 pC/N) de yansidigi
goriilmektedir ki bu beklenen bir durumdur. Literatiirde dss degeri katkisiz BNKT icin
110 pC/N olarak rapor edilmistir. Li katkistyla 120 pC/N  degerine kadar
yiikselebilecegi ifade edilmistir (Chen 2009). BNKLT kompozisyonu bu c¢alismada
Olciilen deger ¢ok iistiin olmasa da literatiirde rapor edilene yakindir. Ancak
polarizasyon 6zellikleri bakimindan ¢ok daha iyi degerler Ol¢lilmiistiir. Tiim Ozellikler

kiimiilatif olarak diisliniildiiglinde Ozellikle kursun bazli PZT’ye alternatif olma

potansiyeli vardir.

Cizelge 4.3 BNKLT, KNN-LS-Cu, KNN-LS numuneleri igin dielektrik ve piezoelektrik
ozellikler. (C: kapasitans, &,: dielektrik sabiti, tand: dielektrik kayip, ds;: piezoelektrik yiik
sabiti)

C (pF) C(pF) |é&r &r Tano Tand | g33

(100 Hz) | (1kHz) | (100Hz) | (1IkHz) | (100Hz) | (1kHz) | (PC/N)
BNKLT 337 717 515 1095 0.1146 | 0.4625 | 77
KNN-LS 282 355 484 615 0.1030 |0.2052 | 116
KNN-LS-Cu | 467 1784 | 668 2681 0.3748 | 1.0070 | 126
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4.4.2 Yaslanma (Depolarizasyon) Ol¢iimii Bulgular

Numuneler 1.-10.-30.-50.-100.-300.-500.-1000.-3000.-5000.-10000.-30000.-50000.-
100000.” sn lerde dielektrik sabiti, dielektrik kayip ve piezolektrik yiik sabiti dl¢iimleri
yapilmis 1.sn’den 100000.sn’ye kadar olan degisim Cizelge 4.4 te yiizde (%) cinsinden

ifade edilmistir.

Cizelge 4.4 BNKLT, KNN-LS-Cu, KNN-LS Numuneleri i¢in depolarizasyonda zamanin etkisi
(€,: dielektrik sabiti, tand: dielektrik kayip, ds;: piezoelektrik yiik sabiti )

Kutuplama BNKLT KNN-LS | KNN-LS-Cu
voltaji
3kV dsz | %60 azalma %32 azalma %28.33 azalma
& %26 artis %10.22 art1s %2.5 artig
tand | %26.7 artis %10.14 art1s %2.6 artis
3.5kV ds3 %46.24azalma %30.18 azalma %22 azalma
& %23art1s %9.9 artis %2.8art1s
tand | %23.27 artis 9%9.8 artis 9%2.7 artis
4kV dss %40 azalma %?26.31 azalma %19.04azalma
& %20.10 art1s %38 .58 art1g %2.27 artis
tand | %21.10 artis %1 1artis %3.78 artis
S5kV dss %33.33 azalma 9%1.75 azalma 9%13.49 azalma
£ - - -
tand |- - -
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Cizelge 4.5 BNKLT Numunesi I¢in Zamana Bagl (ds3 ) Olgiimleri (Yaslanma)

Zaman 4KV SKV 6KV
Isn 30 54 77
10sn 28 52 73
30sn 26 49 71
50sn 24 47 69
100sn 23 45 67
300sn 22 44 65
500sn 21 42 63
1000sn 21 41 63
3000sn 20 39 62
5000sn 20 39 62
10000sn 20 39 61
30000sn 18 36 60
50000sn 18 36 60
100000sn 18 36 60
80
70
60 -}
o By
Sc%) .\o\.\.\ kv
= .\.7.7.\0—0—-
30 -_u\_\-\.
20 | | | 'I | T\.i.iT\'*'*'ll
10° 10' 10° 10° 10°* 10°

Zaman(sn)

Sekil 4.11.Kutuplanmig BNKLT igin 6l¢iilen ds; degerlerinin zamana baglh olarak degisimi
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Cizelge 4.6KNN-LS Numunesi i¢in Zamana Bagli (d3; ) Olgiimleri (Yaslanma)

Zaman 4KV 4.5KV SKV
Isn 57 71 116
10sn 55 69 113
30sn 53 68 111
50sn 51 67 111
100sn 50 67 110
300sn 49 66 109
500sn 48 66 109
1000sn 47 65 109
3000sn 44 64 108
5000sn 44 63 108
10000sn 43 62 107
30000sn 42 62 107
50000sn 42 62 107
100000sn 42 62 107
120
1104 \\*\\f—\f\ifi
100 1
90 “a 4KV
z o o
& 701
< 6o ;M
50 L‘\'\-\R‘\‘\_\wﬁ
401
30 b
10° 10 10 10° 10* 10°
Zaman (sn)

Sekil 4.12. Kutuplanmis KNN-LS i¢in dl¢iilen ds; degerlerinin zamana bagli olarak degisimi
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Cizelge 4.7 KNN-LS-C Numunesi Igin Zamana Bagli (ds3 ) Olgiimleri (Yaslanma)

Zaman 3.3KV 4KV 5KV
1sn 83 105 126
10sn 81 101 124
30sn 79 98 122
50sn 77 94 120
100sn 74 92 119
300sn 72 84 117
500sn 68 83 117
1000sn 65 78 113
3000sn 64 74 113
5000sn 64 70 112
10000sn 62 70 112
30000sn 60 69 110
50000sn 59 68 109
100000sn 59 68 109
125
120 4
115
110 —
105
100 \0\.
= 95 N —m— 3.3 kv
% 90 .] ®—o —e— 4 kv
=, 85 1 \.\. 5 kv
R e
75 -\-\ T
70 ~ oo o o
65 ] \-\-7-\
60 -y
55- T L | T LA | T L | T L | T L |
10° 10’ 10° 10° 10* 10°
Zaman(sn)

Sekil 4.13. Kutuplanmig KNN-LS-C i¢in 6l¢iilen ds; degerlerinin zamana bagli olarak degisimi
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Sekil 4.14 BNKLT, KNN-LS, KNN-LS-Cu numunelerinin 5 kV DC voltaj uygulanarak
kutuplanmasindan sonra 6l¢iilen ds;3 degerlerinin zamana bagl olarak degisimi
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5. SONUCLAR VE TARTISMA

KNN-LS kompozisyonunda yogunluk 4.071g/cm’ olarak bulunmustur. Onceki
¢alismalara yakm degerler elde edilmis.(4.3g/cm’® ) Piezolektrik sabiti ise onceki

calismalarda 265pC/N olarak bulunmusgken bu ¢aligmada 116pC/N olarak bulunmustur.

3

KNN LS Cu kompozisyonunda yogunluk 3.18g/cm” olarak dl¢iilmiistiir. Literatiirdeki

3

yogunluk 3.98g/cm” tiir. Piezolektrik sabiti 126pC/N olarak 6l¢iilmiistiir. Daha once

yapilan ¢alismalarda bu deger 118 pC/N olarak bulunmustur.

3 olarak bulunmustur. Literatiirdeki

BNKLT komposizyonunda yogunluk 6.344g/cm
¢alismalardaki yogunluk 6.701g/cm’ olarak bulunmustur. Ancak dielektrik sabiti ve
piezolektrik sabitlerde beklenen yogunluga ulasilamamistir. Literatiirdeki ¢aligmalarda
piezolektrik sabiti 171pC/N olarak bulunmusken bu c¢alismada bu deger 116 pC/N

olarak ol¢iilmiistiir.

BNKLT komposizyonunda yogunluk literatiire yakin bulunmasina ragmen elektriksel
ozelliklerde istenilen degerlere ulagilamamistir. Yaslanma BNKL’ te komposizyonunda

fazlaca gdriilmiistiir. Polarizasyonda 10° .sn ye kadar 4 kV da %40 azalma olmustur.

BNKLT sisteminde KNN-LS ye oranla yogunluk problemi ¢ok daha az yasanmaktadir.
KNN-LS sisteminde yogunluk biiyiikk problem olusturmaktadir. Dolayisit ile hem

mekanik hem elektriksel 6zellikler diger sistemlere nazaran diistiktiir.

Bakir katkis1 yogunlukta olumsuz etki yaparken yaslanma davramisinda olumlu etki

yapmis, yaslanmay1 geciktirmistir.

KNN-LS sisteminde yaglanma; 10° .sn ye kadar 4 kV da %26.31 azalirken bu bakir
ilavesinde %19.04’e diisiiyor. BNKLT de ise bu deger %40 olarak ol¢iiliiyor. Yaslanma
ozelliklerinde bakir katkist oldukca olumlu etki yapmistir. Bakirin katkismin diisiik

yogunluk problemi asildigi zaman PZT ye alternatif malzeme olabilir.
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Uygulanan elektrik voltaji arttikca piezolektrik sabiti degerleride artig gosteriyor. Ayni
zamanda da ugulanan elekrik voltajmin artmasida ayni zmalzemede yaslanmay1

geciktirici etki yapmustir.

Kursunsuz sistemlerin kursunlu sistemler gibi toksik olmayist bu malzemelerin giivenle

kullaniminin 6niinii agmaktadir.
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