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KNNS-BNW SERAMIKLERIN ZnO KATKISINA BAGLI OLARAK
DIELEKTRIK OZELLIKLERININ INCELENMESI

OZET

Seramikler, elektronik uygulamalarda bir¢ok amagcla kullanilan yaygin bir malzeme
grubudur. Gelisen teknolojik faaliyetler neticesinde bir¢ok alanda enerjiyi depolama
ve doniistiirme yeteneklerinden faydalanilan piezoelektrik malzemelere ihtiyag
duyulmaktadir. Piezoelektriklerin endiistride en yaygin kullanimi geleneksel
seramiklerden farkli olarak {iretilen sensorler, kapasitorler (kondansatorler),
aktiiatorler, doniistiiriiciiler ve dielektrik malzemeler olarak faaliyet gosteren ileri
teknoloji seramikleridir. Kursunun elektronik 6zelliklere pozitif katkilar sagladig
kesfedildikten sonra kursun-zirkonat-titanat (PZT) bilesimi endiistride kullanilan en
1yi piezoelektrik malzemelerden birisi olmustur. Ancak giiniimiizde yapilan calismalar
agir metaller igerisinde yer alan kursunu, yiiksek toksisite degerleri gostermesinden
dolay1 ¢evreye ve canliliga zararh etkileri olan bir tehdit unsuru olarak gérmektedir.
Bu sebeple kursun igermeyen malzeme gruplarina yonelim artmis ve arastirma
calismalar1 glinden giine hiz kazanmistir. Bunlar igerisinde ABOs tipi kristallesen
potasyum sodyum niyobat (KNN), potasyum stronsiyum niyobat (KSN), baryum
titanat (BT) ve bizmut sodyum titanat (BNT) gibi perovskit yapilar énem kazanarak
elektriksel oOzellikleriyle dikkat cekmistir. Kursun icermeyen malzeme gruplar
icerisinde KNN bilesimi yiiksek Curie sicakligi (Tc) ve diisiik dielektrik kayip
ozellikleri gdstermesi sebebiyle umut vadedici bir malzemedir. KNN gibi perovskit
seramiklerinin yaygim olarak kullanildig1 dielektrik malzemeler elektrik akimin
tasiyan serbest elektronlara sahip degildir ancak bir elektrik alan altinda polarize
olarak elektrik yiikiinii depolamada veya kapasitansi arttirmada kullanilabilirler.

Seramik malzemeler bilesimlerinde alkali ve toprak alkali bilesikler, silikatlar,
aliminatlar, metal oksitler bulunduran malzeme gruplarindan biridir. Bag
yapilarindaki iyonik ve kovalent durumlar, degisken kristalizasyon yapilar1 ve bilesim
kombinasyonlarinin fazla olmasi gibi sebepler neticesinde arastirma ve gelistirme
caligmalar1 devam etmektedir. Seramiklere cesitli katki maddeleri eklenerek kimyasal
ve mekanik oOzellikleri degistirilebilmekte ve bu sayede mevcut malzemelerin
gelistirilmeleri veya alternatiflerinin {iretilmesi saglanmaktadir.

Bu c¢alismada kursun icermeyen potasyum sodyum niyobat (KNN) tipi seramiklere
farkli oranlarda Zn0O katkisinin [0,955(Ko,52Na0,48) (Nbo,06Sbo,04)O3 —
0,045(Bio,sNao,s5)(ZnosWo5)03] seramik sistemi (KNNS-BNZW) iizerindeki dielektrik
ozelliklere etkisi aragtirilmigtir. Hammaddeler stokiyometrik oranlarda tartilarak ZnO
katkisiz KNNS-BNW ve agirlik¢a %0,05 - %0,1 ve %0,2 ZnO katkili olacak sekilde
hazirlanmistir. Seramik tozu {iretimi i¢in toz metalurjisi yontemi kullanilarak
hammaddeler bilyeli degirmende etil alkol ortaminda 6giitiilmiis ve kurutularak 890
°C sicaklikta 8 saat kalsinasyon yapilmistir. Ikinci kez o6giitme ve kurutma
asamalarindan gegirilerek elde edilen ZnO katkili ve katkisiz KNNS-BNW seramik
tozlar1 ayr1 ayr1 200 MPa basing altinda tek eksenli presleme yoOntemiyle
sekillendirilmistir.
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Geleneksel sinterleme metoduna gore 1160 °C sicaklikta 14 saat sinterlenerek iiretim
tamamlanmistir. Sinterlenen seramik numunelerin yogunlugu 6l¢itilmiistiir. Tozlarin ve
sinterlenmis seramik numunelerin karakterizasyonunda XRD, SEM ve EDS ile faz
analizleri, mikroyap1 Ozellikleri ve elementel analizi yapilmistir. Yapilan XRD
Olgiimlerinde  KNNS-BNW ve KNNS-BNZW seramiklerinin oda sicakliginda
perovskit kristal sisteminde oldugu, SEM incelemelerinde iiretilen KNNS-BNW ve
KNNS-BNZW seramiginin yogun bir yap: sergiledigi goriilmektedir. Dielektrik
Olctimler i¢in seramik numuneler glimiis pasta ile kaplanarak yiizeyleri iletken hale
getirilmistir. 50 Hz — 1 MHz araliinda farkli frekans ve sicaklik degerlerine bagh
dlgiimler yapilmis, kapasitans (C) ve kondiiktans (G) degerleri dlciilmiistiir. Ol¢iim
sonuglarindan dielektrik sabit (&r) ve dielektrik kayip (tand) degerleri hesaplanmuistir.
25 °C sicaklikta 1 kHz frekans ile yapilan dl¢timde %0.05, %0.1 ve %0.2 ZnO katkil
bilesimler i¢in & degerleri sirastyla 1113.4, 1302.2, 856.7 ve tand degerleri ise 18.72,
0.55 ve 4.09 degerleridir. Seramik bilesimlerin Curie sicaklig1 (Tc) yaklagik 240 “C’de
goriilmektedir. Dielektrik 6l¢tim degerleri incelendiginde tiretilen KNNS-BNW esasli
seramik bilesiminin kursun iceren seramik bilesimleri yerine kullanilabilecegi
goriilmektedir.
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INVESTIGATION OF DIELECTRIC PROPERTIES OF KNNS-BNW
CERAMICS DEPENDING ON ZnO ADDITIVE

SUMMARY

Ceramics are a common group of materials used for many purposes in electronic
applications. As a result of developing technological activities, piezoelectric materials
that benefit from their ability to store and convert energy are needed in many areas.
The most common use of piezoelectrics in industry is in advanced technology ceramics
that act as sensors, capacitors, actuators, transducers and dielectric materials produced
differently from traditional ceramics. After it was discovered that lead makes positive
contributions to electronic properties, the lead-zirconate-titanate (PZT) composition
has become one of the best piezoelectric materials used in industry. However, today's
studies see lead, which is among the heavy metals, as a threat that has harmful effects
on the environment and life due to its high toxicity values. For this reason, the trend
towards lead-free material groups has increased and research studies have accelerated
day by day.

Ceramic materials are a group of materials that contain alkali and alkaline (1A and 2A
groups in the periodic table) earth compounds, silicates, aluminates and metal oxides.
Their research continues due to the many combinations of ionic and covalent bonds,
variable crystallization structures and electron composition. By adding various
additives to ceramics, their chemical and mechanical properties can be changed, thus
enabling the development of existing materials or the production of alternatives.

The pyroelectric effect, which is the property of creating an electric polarization in a
material in response to temperature change, was studied by Cark Linnaeus and Franz
Aepinus in the 18" century, and René Just Haily and Antoine César Becquere
discovered a relationship between mechanical stress and electrical charge. As a result
of combining the pyroelectric feature with crystal behavior, electrical charge
accumulates when pressure is applied, and the first proof of the piezoelectric effect
was made by Pierre Curie and Jacques Curie in 1880, using tourmaline, quartz, topaz,
sugar cane and Rochelle salt (sodium potassium tartrate tetrahydrate) crystals.
Confirming the existence of the reverse effect demonstrated mathematically by Gabriel
Lippmann, the Curie brothers carried out studies on measurable proof of the
reversibility of electro-elasto-mechanical deformations in piezoelectric crystals. In the
following period, many studies were carried out on crystal structures showing
piezoelectric properties. In 1910, 20 natural crystal classes with piezoelectric
properties and their piezoelectric constants were published in the literature.

The piezoelectric effect was first used in sonars as ultrasonic submarine detectors
during World War I. The use of piezoelectric materials in sonar systems has aroused
interest thanks to the transducer by placing film-shaped quartz between two metal
(steel) plates and the hydrophone that enables the detection of the converted echo. Il.
During World War 11, research groups in the United States, Russia, and Japan
discovered a class of artificial materials called ferroelectrics that had piezoelectric
constants greater than those of existing natural materials. Thus, the first piezoelectric
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ceramic discovered was barium titanate (BaTiO3). Later, lead zirconate titanate (PZT)
materials were discovered and efforts to improve their properties began. As a result of
the increasing studies on the harmful effects of lead, many piezoelectric ceramic
classes with different layer structures have emerged. Among these, perovskite
structures such as potassium-sodium-niobate (KNN), potassium-strontium niobate
(KSN), barium-titanate (BT) and bismuth-sodium-titanate (BNT), which crystallize
into the ABOs type and show good electrical properties, have gained importance.
Among the lead-free material groups, KNN composition is a promising material due
to its high Curie temperature (Tc) and low dielectric loss properties.

Ceramics such as bismuth titanate (BisTi3O12), which have a bismuth-layer structure,
are important with their low piezoelectric constant and high Curie Temperature.
Additionally, high anisotropy occurs in the coupling factor. Thanks to these features,
they are used in high TC sensors, resonators and filtering. Tungsten bronze structured
materials such as Sr>.xCaxNaNbsO1s and SrxBaixNb2Os are used in electrooptical,
photorefractive and pyroelectric applications, microwave and high power laser
applications. BaTiOz and (Nao.sKo.s)NbO3s (KNN) type perovskite structured ceramics
with ABOs type crystal system are good ferroelectric materials. It is used in high power
applications and actuators. Anions and cations in the A" and B" regions in the ABO3
crystal structure are important for the change of crystal symmetries and phase
transformations.

Although dielectric materials such as KNN, where perovskite ceramics are commonly
used, do not have free electrons that can carry electric current, they have the property
of being polarized under an electric field. They flow. In this way, it is used to store
electrical charge or increase capacitance. Different materials are used in capacitors
because they show various electrical properties. Sodium and potassium, which are
volatile by nature, cause some difficulties in the production of KNN. Studies have been
carried out on the condensation of the KNN system for many years. Some of those;
pressure sintering method, spark plasma sintering method and the use of various
additions. Good electrical properties have been achieved by obtaining high densities
with pressure sintering or spark plasma sintering methods, but they are not preferred
because they are more expensive than traditional sintering and require detailed
research and optimization. Some negative properties of ceramics can be changed with
the help of additives added to the composition.

In this study, different amounts of ZnO addition to lead-free potassium sodium niobate
(KNN) type ceramics [0.955(Ko.52Nag.48) (Nbo.9sSbo.04) O3 —
0.045(BiosNaos)(ZnosWos)0s], its effect on the dielectric properties on the ceramic
system (KNNS-BNZW) was investigated. Raw materials were weighed in
stoichiometric proportions and prepared as pure KNNS-BNW and 0.05% - 0.1% and
0.2% ZnO added by weight. Using the powder metallurgy method to produce ceramic
powder, the raw materials were ground in a ball mill in ethyl alcohol environment,
dried and calcined at 890 °C for 8 hours. KNNS-BNW ceramic powders with and
without ZnO added, which were obtained by going through the second grinding and
drying stages, were shaped separately by the uniaxial pressing method under 200 MPa
pressure. According to the traditional sintering method, production was completed by
sintering at 1160 °C for 14 hours. The density of the sintered ceramic samples was
measured. In the characterization of powders and sintered ceramic samples, phase
analysis, microstructural properties and elemental analysis were performed by XRD,
SEM and EDS. In XRD measurements, it is seen that KNNS-BNW and KNNS-BNZW
ceramics are in the perovskite crystal system at room temperature, and in SEM

XXIV



examinations, the produced KNN ceramics exhibit a dense structure. For dielectric
measurements, ceramic samples were coated with silver paste and their surfaces were
made conductive. Measurements were made based on different frequencies and
temperature values in the range of 50 Hz - 1 MHz, and capacitance (C) and
conductance (G) values were measured. Dielectric constant (€r) and dielectric loss
(tand) values were calculated from the measurement results. In the measurement made
with 1 kHz frequency at 25 °C temperature, € values for 0.05%, 0.1% and 0.2% ZnO
doped compounds are 1113.4, 1302.2, 856.7 and tand values are 18.72, 0.55 and 4.09,
respectively. Ceramic compositions show a high Curie temperature (Tc) at
approximately 240 °C. When the dielectric measurement values are examined, it is
seen that KNNS-BNW-based ceramic composition produced can be used instead of
ceramic compositions containing lead.
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1. GIRIS

Malzemede sicaklik degisimi karsisinda elektriksel polarizasyon olusma 6zelligi olan
piroelektrik etki 18. yilizyilda Cark Linnaeus ve Franz Aepinus tarafindan ¢alisilmis ve
René Just Hatiy ve Antoine César Becquere mekanik stres ve elektriksel yiik birikimi
arasinda bir bagint1 oldugunu kesfetmislerdir. Piroelektrik 6zelligin kristal davranislar
ile birlestirilmesi sonucu basing uygulandiginda elektriksel yiik birikerek piezoelektrik
etkinin ilk ispatinin yapilmasi1 turmalin, kuvars, topaz, seker kamisi, Rochelle tuzu
(sodyum potasyum tartrat tetrahidrat) kristallerini kullanarak Pierre Curie ve Jacques
Curie 1880 yilinda yapmis oldu. Gabriel Lippmann tarafindan matematiksel olarak
gosterilen ters etkinin varligin1 dogrulayan Curie kardesler, piezoelektrik kristallerde
elektro-elasto-mekanik deformasyonlarinin terslenebilirliginin OSlgiilebilir ispatiyla
ilgili calismalar yaptilar. Bundan sonraki siirecte piezoelektrik 6zellik gosteren Kristal
yapilar1 i¢in bir¢ok calisma yapildi. 1910 yilinda 20 adet dogal kristal sinifi

tanimlanmis ve piezoelektrik sabitleri literatiire ge¢mistir [1,2].

Piezoelektrik etki ilk olarak I. Diinya Savasi sirasinda sonarlarda ultrasonik denizalti
dedektorii olarak kullanildi. Tki metal (gelik) plaka arasma film halinde kuvarslarin
yerlestirilmesiyle doniistiiriicii (transdiiser) ve c¢evrilen yankinin algilanmasini
saglayan hidrofon sayesinde sonar sistemlerde piezoelektrik malzemelerin kullanimi
ilgi uyandirmigtir [1,3]. 1l. Diinya Savas1 boyunca, ABD, Rusya ve Japonya’daki
arastirma gruplar1 mevcut dogal malzemelerin sahip oldugu piezoelektrik sabitlerden
daha biiyiik degerlere sahip olan ve ferroelektrikler olarak adlandirilan yapay bir
malzeme sinifi kesfettiler. Boylece kesfedilen ilk piezoelektrik seramik baryum titanat
(BaTi03) olmustur. Daha sonra kursun zirkonat titanat (PZT) malzemeleri kesfedilmis
ve ozelliklerinin gelistirilmesi ¢alismalari baglamistir. Kursunun zararlar1 neticesinde
artan ¢aligmalarla farkli tabaka yapilarinda birgok piezoelektrik seramik sinifi ortaya
cikmistir. Bunlar igerisinde ABOs tipi kristalleserek potasyum-sodyum-niyobat
(KNN), potasyum-stronsiyum niyobat (KSN), baryum-titanat (BT) ve bizmut-
sodyum-titanat (BNT) gibi iyi elektriksel 6zellikler gosteren perovskit yapilar 6nem

kazanmistir. Kursun igermeyen malzeme gruplari igerisinde KNN bilesimi yiiksek



Curie sicakligi (Tc), yiiksek elektriksel 6zellikler ve disiik dielektrik kayip 6zellikleri
gostermesi sebebiyle umut vadedici bir malzemedir [1,4,5].

Kat1 maddeler atom yapilarindaki diizene gore Sekil 1.1.’de gosterildigi gibi kristal,
polikristal ve amorf olarak siniflandirilirlar. Kristal yapili bir malzemede periyodik
atom dizilisleri kendini gosterir ve kiibik, tetragonal, hegzagonal gibi formlar goriiliir.
Enerji doniisiimiinde kullanilan cihazlar bu atom diizenlerine dayali kristalin veya
amorf malzemelerden yapilmaktadir. SiO, gibi birgok malzeme igin oda sicakligi
sartlarinda bu kristal formlarin {giini de igeren durumlar mevcut olabilir,
Malzemelerde elektriksel 6zellikler s6z konusu oldugunda kristal, ¢ok kristalli ve
amorf formlar farklilik gosterirler. Saf kristal igeren bir materyalde elektronlar daha
kolay akabilirken, amorf ve safsizlik igeren veya kristal kusurlar1 olan bir materyalde

absorbe edilme veya sagilma olasiliklar1 daha fazladir [1].
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Kristal Amorf Polikristal

Sekil 1.1. Kristal, amorf ve polikristal yapilar [1].

Seramik malzemelerde bulunan perovskit kristal yapisi onlar1 elektronik uygulamalar
icin 6nemli bir malzeme grubuna dontstiiriir. Bu Kkristal sistemini olusturan ABO3
yapisi sayesinde kristal sistemi belirli sartlar altinda hareket yetenegi kazanir ve enerji
depolamada bu 6zellikten faydalanilir.

Malzemeler, kendisine voltaj uygulandiginda farkli davranislar sergiler [6]. Kristalin
malzemelerde farkli kristal eksenlerine uygulanan voltaj farkli polarizasyonlara sebep

olur ve neticede indiiklenme oranlarini etkiler [1].

Iletken malzemelere bir voltaj veya elektrik alan uygulandiginda elektronlar kolaylikla
akarken dielektrikler olarak adlandirilan yalitkan malzemelerde elektronlar akmaz.
Yart iletken malzemeler ise kiigiik voltaj veya elektrik alaninin varliginda yalitkan
ozellikler gosterirken giiglii voltaj veya elektrik alan varliginda iletken o6zellikler

gosterir [1].



Piezoelektrik ve piroelektrik cihazlar, kapasitorler ve elektro-optik cihazlarin tiimii
ince bir dielektrik katmandan yapilmistir ve hepsinin caligma mantigi dielektrik
malzeme boyunca polarizasyon veya malzemede yiik olusturulmasini igerir. Mekanik
gerilimin sebep oldugu malzeme polarizasyonuna piezoelektrik malzemelerde
rastlanir ve enerji doniisiim cihazlarinin temelini olusturan mekanik enerjiyi elektrige,
elektrigi mekanik titresimlere doniistiiren ¢ift tarafli ¢alisma prensibi gosterebilirler.
Sicaklik degisimi piroelektrik cihazlarda, optik elektrik alani ise elektro-optik

cihazlarda malzeme polarizasyonuna neden olur [1].

Bir malzemenin kristal yapisi ve icerdigi simetri elemanlari, malzemenin piezoelektrik
veya piroelektrik olup olmadigini ve malzemede hangi eksenler boyunca
piezoelektrikligin veya piroelektrikligin meydana gelebilecegini belirlemede yardimei

olabileceginden bu alanda aragtirmalar devam etmektedir [1].






2. LITERATUR ARASTIRMASI

2.1. Seramik Malzemeler

Bir seramik malzemenin {iretimi sirasinda toz sentezi yapilir. Katkilar ve baglayicilar
eklenerek karistirma, sekillendirme, sinterleme islemleri uygulanir. Bu sekilde
seramik malzemenin iiretimi tamamlanmis olur. Sinterleme islemi metal tozlarinin
veya seramik tozlarmin termal enerji ile bir araya getirilerek yogunlastiriimasi
islemidir ve kiitle tasinma mekanizmalarini igerir. Sinterleme islemi kat1 faz ve sivi
faz sinterleme olarak temelde ikiye ayrilir. Kat1 faz sinterlemede tozlar ergime
olmadan kati durumda yogunlasma gosterirken sivi faz sinterlemede tozlar sivi
durumda yogunlagsma gosterir ve bu durum genelde diisik mekanik o6zelliklerle
sonuglanir. Ayrica viskoz akis ve sivi gegis sinterlemesi olarak iki farkl: sinterleme

prosesi mevcuttur [7].

Seramikler geleneksel yontemlerle iiretildiginde rastgele dizilmis taneler barindirir. Bu
durumda fiziksel ozellikler tane 6zelliklerinin ortalamasi alinarak belirlenir ve tek

kristal yapilara kiyasla diisiik degerler ortaya ¢ikar [8].

Ileri teknoloji seramikleri dikkat edilmesi gereken daha ¢ok parametre bulundurur.
Seramiklerin kompozisyonlari, kristal yapilar1 ve mikroyapilar1 birgok ozelligi
etkileyen onemli degiskenlerdir [9]. 1990’larda yonlenmis mikroyapilarin
kesfedilmesiyle [10-12] tek kristale yakin degerler elde edilmistir ve bu durumun
piezoelektrik 6zellikleri iyilestirebilecegi goriilmiistiir [3,13].

2.2. Tleri Teknoloji Seramikleri

Seramik malzemelerin teknolojide ve elektriksel uygulamalarda kullanilabilirligi
anlasildiktan sonra seramik gruplarina olan ilgi artmis ve arastirmalar yapilmaya
baglanmistir. Baglangi¢ tozlarinin safligi, tane boyutu, sekli, mikroyapidaki dagilim
modeli, sinterlenebilirligi, kompozisyon olusturabilme yetenekleri, faz yapilar1 ve
kristal sistemleri gibi parametreler kontrol altinda tutularak seramik malzemelerin

Ozellikleri artirilmaya c¢alisilmistir. Perovskit yapilar iyi elektriksel o&zellikler



gostermektedir. Kursunun elektriksel o6zelliklere katkisi olumlu olmustur fakat

toksisite i¢erdiginden kullanimi sinirlandirilmaktadir [3].

Gegtigimiz yillarda, (Bi,Na)TiOs (BNT), BaTiOs (BT) ve (K,Na)NbOs (KNN) tabanl
sistemler dahil olmak iizere kursun igermeyen perovskit ferroelektrik seramikler
tizerinde kapsamli calismalar yapilmistir [14-16]. Bunlar arasinda, KNN bazli
seramiklerin tstiin piezoelektrik 6zellikleri ve yiiksek Curie sicakligi (Tc) nedeniyle
toksik etki yaratabilen kursun bazli seramiklerin yerini almak i¢in en umut verici
alternatif oldugu diistiniilmektedir [11,12,17,19,20].

Curie sicakligi, malzemenin ferroelektrik 6zelliginin ortadan kalkip paramanyetik faza

gectigini ifade ettigi icin dnemlidir [21].

2.3. Kristal Yapilar

Kristal malzemelerdeki atomlar periyodik bir diizene sahiptir ve elementlerden veya
bilesiklerden olusabilir. Bir kristaldeki atomlarin diizenini tanimlamak icin kafes ve
hiicre terimleri kullanilir ve bu birimler birbirini tekrarlayarak malzemelerin temelini

olusturur.

14 olas1 ti¢ boyutlu Bravais kafesi vardir [1,22]. Kristal yap1 ayn1 zamanda temeli de
icerdiginden daha fazla olas1 kristal yap1 vardir ve igerdikleri Simetri elemanlarina gore
kristal nokta gruplarina ayrilirlar. Kristal yap: ters simetriye sahipse kristalin simetri
merkezi denilen sentrosimetriye sahiptir. 32 olasi kristal nokta grubu vardir. Bunlardan
20 tanesi kutupsal bir eksene sahiptir ve bazilar1 kristal iginde eksenin zit uglarinda
farkli formlara sahiptir. 21’inin simetri merkezi yoktur yani ters simetri icermez. Bu
malzemeler kutup ekseni boyunca mekanik olarak zorlanirsa eksenin farkli
taraflarinda farkli miktarlarda ytik birikir. Kristal yapisi sentrosimetrik olmayan kristal
nokta gruplarindan herhangi birine ait olan dielektrik kristal malzemeler
piezoelektriktir. Kristal nokta grubunun ters simetriye sahip (inversiyon simetrisi)
olmayan veya sentrosimetrisi olmayan kristal yapilar hem piezoelektrik hem de
Pockels elektro-optigidir. Kristal nokta gruplar1 yerine kristal uzay gruplarina
siiflandirirlar [1,23]. 32 adet kristal nokta grubu bulunurken 230 adet kristal uzay
grubu bulunmaktadir. Kristal uzay gruplart donme, ayna diizlemleri ve 6telemelerin

birlesimini de igerebilen simetri doniistimlerine dayanmaktadir.



Malzemenin kristal yapist ve simetri elemanlart malzemenin piezoelektrik veya
piroelektrik olup olmadigini ve hangi eksenlerde olusacagini belirlemede 6nemlidir.
Kristal yapinin ters simetri igerdigi durumlarda malzeme piezoelektrik olabilir [25].
Bu etki malzemeye belirli bir eksen boyunca baski uygulandiginda olusabilir veya
kristal eksenlerin yoniine gore rastgele bir yonelimdeki mekanik gerilme igin
olusmayabilir. Ornegin malzeme polarizasyonu asimetrik triklinik yapida rastgele bir
gerilme ile meydana gelebilirken diger kristal nokta gruplarinda sadece belirli eksenler
boyunca gerilmelerde polarizasyon iiretilir. Bu nedenle matris, piezoelektrik gerinim
katsayisi i¢in 6nemli bir faktordiir. Bununla birlikte ¢ogu kristalde farkli eksenlere
uygulanan gerilimler farkli miktardaki yiiklerin yer degistirmesine neden

olabileceginden farkli malzeme polarizasyonlari tiretilir [1].

2.4. Perovskit Yapilar

Atomlarin bir araya gelip bir diizen olusturmasiyla kristal yapilar meydana gelir.
Piezoelektrik malzemelerin biiylik cogunlugunu olusturan perovskit yapisina sahip
kristaller ABO3 formiiliine sahip oksit mineraller kategorisinde yer alir ve kiibik kristal
birim hiicre yapis1 sergiler. Basit kiibik yapida olan ideal perovskitler i¢in en yaygin

ornek CaTiOz mineralidir ve Sekil 2.1.’de gosterilmektedir [26,27].

Perovskitler A ve B ile temsil edilen ve birden fazla katyon barindirabilen bir yapi ile
X atomu veya O ile gosterilen oksijenden meydana gelir. Perovskit bilesimlerinin
farkli fazlar ve faz gecislerine sahip olmasi yapisal ve elektriksel ozelliklerini
etkilemektedir. Fazlar1 belirlemek amaciyla XRD analizleri yapilarak farkli kristallerin
varligi, DSC, TGA gibi termal analizler yapilarak faz gegislerindeki 1sisal degisimler
olciilebilir. Ayrica dielektrik sabit ve dielektrik kayip faktoriiniin 6lgiildiigii dielektrik
Olctimler ve ferroelektrik Slgiimler yapilarak perovskit yapisinda mevcut bulunan

fazlar tanimlanabilir.

Bazi perovskit kristalleri kiibik yapiya benzer ancak tam olarak kiibik degildir. Bu tiir
kristaller pseudokiibik (yalanci kiibik) olarak nitelendirilir. Pseudokiibik yapilar
malzemenin fiziksel ve elektriksel ozelliklerini etkileyebilir. Perovskit yapisinda
kristallesen yapilar daha yiiksek piezoelektriklik gostermeleri nedeniyle dnemli bir

gruptur [28-30].



Perovskite : caTioy
Rocca Sella dykes, Rublana, Metropolitan City of Turin, Piedmont, Italy

Perovskite : caTioz

Rocca Sella dykes, Rubiana, Metropolitan City of Turin, Piedmont, Italy
——

Perovskite : CaTiO;

Akhmatovskaya Kop', Nazyamskie Mountains, Zlatoust, Chelyabinsk Oblast, Russia

Sekil 2.1. Baz1 dogal perovskit kristalleri (CaTiO3) [25].



2.5. ABOs Yapis1 ve Faz Gegisleri

Kristal birim hiicreyi olusturan ABOs3 yapisinda, kdse noktasi olan A(0,0,0) K, Na, Pb,
Ba gibi biiyiik ¢apa sahip alkali veya toprak alkali katyon, merkezde B('%, Y4, ¥2) Nb,
Ti, Mg, Zr gibi kiiciik ¢capa sahip katyon ve hiicre yiizeyinde (Y%, ¥4, 0) oksijen atomlari
bulunur [7,31]. Sekil 2.2.’de KNN yapis1 gosterilmektedir.

KwNa@-xNbOs, KTaxNb-xOs, BaTiOs, PbTiOs, PbZruxTixOs, SrTiOs gibi oksit
gruplartyla olusan seramikler ABOs kimyasal formiiliine sahiptir. Kosede oksijen
atomlarinin bulundugu oktahedral bosluklar1 kiigiik katyonlarin ve on iki yiizli
bosluklar1 daha biiyiik katyonlarin doldurdugu yap1 bir oktahedra agi olusturur [26].
Perovskit yapilarin temelini bu ag birliktelikleri olusturmaktadir. Farkli kristal

sistemleri igerebilir ve bunlar arasinda faz sinirlar1 ve gegisler goriilebilir.

C
L
a
©x - N
0> ;
w | S
¢

Sekil 2.2. Saf KNN kristal yapis1 [32].

Kursun bazli seramikler ¢oklu ferroelektrik faz sinirlar1 gésterir. Yapilan arastirmalar
sonucunda KNN bazli seramiklerde de ¢oklu ferroelektrik faz sinirlarinin oldugu tespit
edilmistir. Bilesim tasarimiyla fazlar arasindaki rombohedral - ortorombik (R-O) veya
ortorombik - tetragonal (O-T) faz gegisleri, R-O-T fazinin bir arada bulunmasi ve buna
karsilik gelen alan yapilarmin gosterecegi karakteristik ozellikler seramiklerin
elektriksel performansina etki eder [12,20,33-36].

Bilesimlerde 0.035 < x < 0.047 araliginda olan tiim seramiklerin [4] oda sicakliginda
R-O-T faz birlikteligi gosterdigi ve kutuplama sirasinda ferroelektrik alanlarin daha
kolay hizalanmasina yol acabildigini, X = 0.045 olan seramiklerin piezoelektrik
katsayisinin (ds3) ¢ok yiiksek oldugu bulunmustur [4]. O-T faz gegisi sirasinda alan

yapisindaki dinamik degisiklikler veya tetragonal fazdaki termal kararsizliklar ve



kolay depolarizasyon meydana gelmesi piezoelektrik ozellikleri etkiler [37-39]. Bu
sebeple ortorombik faz daha kararlidir [35,40].

Calismalar, (K,Na)NbO3 veya (K,Na)(Nb, Sb)Os i¢ine (Bi,Na)ZrOs ve (Bi,Na)HfO3
gibi baz1 ABOs tipi maddelerin dahil edilmesinin O-T faz gegis sicakligini (To -7)
azaltabildigini gostermistir. R — O faz gegis sicakligiin (Tr -o) artmasit ortorombik
fazin sicaklik araligini sinirlandirir. Ortorombik faz iyice daraltilirsa polimorfik bir R-
T faz sinir1 belirir. Boyle bir R-T faz sinir1, piezoelektrikligi etkileme agisindan kursun
zirkonat titanatta (PZT) g6zlemlenen klasik morfotropik faz sinirina (MPB) oldukga
benzer sekilde davranabilir [4,12,35] ve oda sicakligina yakin R-T faz gegisine
ugrayan KNN bazli seramik sinifi iyi piezoelektrik 6zellikler gosterebilir [39].

KNbO3 ve NaNbOs bilesiklerinde bazi benzerlikler bulunur. KNbOsti¢ii ferroelektrik
olan dort polimorfu olmasi agisindan BaTiOz’e benzerken NaNbOz ise anti-

ferroelektrik yapida olmasiyla PbZrOz’e benzer [3,41].

2.6. KNN Seramikler

PZT ile temsil edilen kursun zirkonat titanat bilesimleri istiin 6zellikli piezoelektrik
malzemeler olarak ultrasonik doniistiiriiciiler, aktiiatorler ve sensorler gibi bir¢ok
teknolojik iriinde yaygin olarak kullanilmaktadir [4,12]. Fakat kursunun toksisitesi

nedeniyle bunlarin yerine kursunsuz alternatifleri aragtirllmaktadir [4,41].

Seramik potasyum sodyum niyobatin (KosNaos)NbOs (KNN) kesfi 1959 yilinda
olmustur. [42,43]. 2004 yilinda KNN bazli seramiklerin daha yiiksek piezoelektrik
ozelliklere (d33 = 416 pC/N) sahip oldugu bildirildiginden beri [11] kursun igermeyen
(K,Na)NbOs tabanli seramikler biiyiik ilgi gérmektedir [39].

KNN tozlar1 iki yontem kullanilarak sentezlenebilir. Birinci yontem, hammadde olarak
KNDbO3 ve NaNbOs ikili oksitlerinden olusan kompozisyonlarin temin edilmesi veya
sentezlenmesi, ardindan da istenen stokiyometriye gore karistirilmasi seklindedir.
Ikinci yontem ise geleneksel kati hal sentezi kullanilarak oksit veya karbonat
bilesenlerinin karigtirtlip kalsine edilmesi ile istenilen stokiyometrideki toz elde
edilmesidir [9]. Kat1 hal sentezi kolaylig ile endiistride kullanima daha uygun ve ucuz
bir yontem olmasindan dolay: tercih edilir. KNN malzemesinin tiretimi sirasinda nem
hassasiyeti olan karbonatlarin tartim sirasinda stokiyometriden sapmaya neden olmasi

ve istenmeyen fazlarin meydana gelmesi ayrica K* ve Na* gibi alkali metal iyonlarinin

10



buharlagsmas1 sebebiyle bilesim ve fazlar degiseceginden gozenek olusumlari [18]
meydana gelerek hem diisiik yogunluga [18,44] hem de sinterleme davranisinin

diismesine sebep olmaktadir.

Gozenekler birbirleriyle baglanti olusturarak piezoelektrik bir malzemeyi iletken hale
getirip fonksiyonunu kaybetmesine yol agabilirken [12,45] sinterleme siiresinin
uzamasi Curie sicakliginin katyon buharlasmasindan kaynaklanan bos konumlarin

neden olabilecegi azalma egilimine sebep olur [18].

Yogunluk problemleri i¢in yogun arastirmalar yapilmis ve bazi c¢alismalarda
hammaddeler 6nce firinda kurutulmus, 6zel kosullarda saklanarak nem kapmamalari
icin ugrasilmistir [12,45,46]. Kalsinasyon sicakligi ve siiresi degistirilerek ve tozlarin
tane boyutu kontrol altinda tutularak ¢aligmalar yapilmustir [47]. Sinterleme prosesinin

etkileri de tiretim i¢in 6nemli bir noktadir [48,49].

Sinterleme prosesi metal veya seramik igerikli tozlara, basing ve sicaklik uygulanmasi
ile yogunluk kazandirilan bir tiretim islemidir. Tane boyutu, sekli, dagilimi, fazlarin
ve gozeneklerin boyutlari ve dagilimlari, sinterleme sicakligi ve siiresi gibi degiskenler
mikroyapiya etki ederek iiretilmesi hedeflenen malzemenin fiziksel 6zelliklerini ve
elektriksel 6zelliklerini etkilemektedir [18,42,50].

Genel anlamda tane boyutu biiyiik olan seramiklerin yogunlugu diisiik, tane boyutu
kiiciik olan seramiklerin yogunlugu yiiksek olacaktir. Ancak tane boyutu
kiiciildiigiinde tane sinir1 yogunlugu artacagindan seramiklerde artan i¢ gerilmeye
sebep olacaktir. Sinterlemenin diisiik sicaklikta olmasi, tane boyutunun istenilen
incelikte elde edilmesinin zor olusu gibi problemler de yogunlugu etkilemektedir
[12,45,49]. Bu sebeple optimum sinterleme siiresi ve sicakliginin se¢ilmesi énem arz
eder [18].

Yogunlugu artirmak igin farkli sinterleme prosesleri denenmistir. Sicak izostatik
presleme (HIP), plazma sinterleme (PS) ve sicak presleme (HP) sinterleme gibi
teknikler yiiksek maliyet ve karmasik siire¢ gerektirir [16,18]. Basingli sinterleme [45],
spark plazma sinterleme [11,48,54] gibi yontemler uygulanarak yiiksek yogunluklar
elde edilebilmis fakat ayrintili islemler gerektirmesi, arastirma ve optimizasyonunun
karmasik olmasi gibi nedenlerle kisitlayici ve pahali bir sistem oldugundan fazla tercih

edilmemektedir.
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Cesitli ilavelerin kullanilmasi ve stokiyometri degistirme gibi yontemler yogunlugu
arttirmak igin bir diger alternatiftir [3,11,21,41,45]. KNN bilesiminin teorik yogunlugu
4,51 glem®tiir [21].

Yogunlugu etkileyen parametrelerden biri de fazlarin tiridir [12,55]. KNN bazli
seramiklerin faz yapist kabaca {200} kirinimlarla belirlenebilir ve bu nedenle 44° ile
47° arasindaki XRD piki yon verici olabilir. Kirinim zirvelerinin giiclii olmasi faz
miktarinin yiiksek oldugunu gosterir [18]. XRD piklerinde tek bir kirinim zirvesi tek
bir yapiy1, boliinmiis kirinim zirvesi birkag fazin bir arada bulunabilir olacagini soyler.
Seramiklerde faz yapisi ile igerigindeki farkliliklar, taneler arasinda farkli gerilmelere
sebep olabilir [56]. KNN bazli seramiklerde faz sinirt diizenlemeleriyle veya yeni faz

siirinin olusturulmasiyla elektriksel performanslar yiikseltilebilir [12,42].

Morfotropik faz sinir1 Sekil 2.3.’te goriildiigi gibi potasyum sodyum niyobat (KNN)
seramikleri icin yiiksek elektromekanik etkiler gosteren bir bolge oldugundan buna
gore diizenlenen bilesimler avantajlidir. Morfotropik faz sinirinda iki kristal faz
birbirinden bir ¢izgi ile ayrilir fakat bu noktada her iki fazi birlikte bulundurur. Saf
KNN igin sicaklik 224°C oldugunda morfotropik faz sinirinda ortorombik - tetragonal
gecis goriilmektedir. Bilesimde Fo1 ve Foz olarak iki ayr1 ortorombik yap1 olusur ve
yapilar yaklasik %52 NaNbOs igerir. KNN seramikleri sahip oldugu ¢oklu faz
gecigleri, O-T faz gecis sicakliginin 224°C olmast ve 430°C’lik Curie sicaklig ile
KNbOs benzeri yap1 sergiler. Bu 6zellikleri sebebiyle KNN igerikli piezoseramikler
oda sicakliginda stabil davranis sergiler [7,41].
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Kompozisyon modifikasyonlari ile KNN bazli seramiklerde piezoelektrik 6zellikleri
gelistirmek i¢in bazi ¢alismalar yapilmistir. Erken evrelerdeki ¢aligmalar esas olarak
(KosoNaoso)NbOs'te K'*’nin kismen degistirilmesi seklindeydi. Nal*> nin Li'* ile
degistirilmesi ve Nb®’nin Ta>* ve/veya Sb°' ile degistirilmesi ile ilgili ¢alismalar
yapilmstir [39]. Ortorombik fazda Fe** (0,55 A), APP* (0,72 A), Zn?* (0,75 A) Ti**
(0,75 A), Mg?* (0,75 A)'nin yaricaplar1 Nb®"'nin (0,64 A) yaricapina yakindir. Yarigap
eslestirme kuralma gore Fe**, AI¥*, Zn?*, Ti** ve Mg?* iyonlar1, Nb®* iyonlarmmn yerini
almak iizere B bolgesine girebilir. Daha sonra Bi®* (1,38 A) iyonlar1 daha biiyiik olan
Na* (1,39 A) / K* (1,69 A) iyonlarinin yerini almak iizere A bolgesine girer. Kafes
sistemine giren yabanci atomlar birim hiicre i¢indeki atomlarin yerel olarak yer
degistirmesine neden olur ve simetrik 6zellikleri etkileyerek KNN malzemesinin
kendine 6zgii i¢ ozelliklerini degistirmesiyle sonuglanir. Kafes konumlarina giren
katki maddeleri NbOg oktahedron yapisinin bozulmasini azaltabilen ve kristal yapinin
simetrisini iyilestirmeye neden olabilen bir etki yaratir [57].

2.6.1. KNN seramiklere yapilan katkilar

Arastirmacilar KNN seramiklerine yapilan katkilar tizerinde ¢alisarak bir¢ok sonug
elde etmislerdir. Bu ¢alismalar igerisinde katyon veya bilesimleri ABOs3 Kristalindeki
A ve B bolgelerine eklemek, yer degistirme gibi yontemler kullanarak difiizyon hizini
degistirmek, kristal yapida degisiklikler olugturmak, yogunlugu artirmak ve elektriksel
Ozelliklerini iyilestirmek gibi hedefler wvardir. Sinterleme mekanizmasinin
iyilestirilebilmesi i¢in A bolgesinde bosluklarin olusturulmasi amaciyla sisteme
fazladan B iyonlarinin katilmasi veya daha yiiksek valans degerlerindeki katkilarla A

iyonunun yer degistirmesinin saglanmasi gerekmektedir [3,41].

e KNN bazli bir seramikte piezoelektriklik R-O-T fazlarmin bir arada varligiyla
elde edilebilir. Sb elementiyle yapilan katkilamada (1-xX)KNNS-xBNH
seramiklerinde Tr-o gecisi katkilama ile artmistir [4,58,59].

e Sb* (0,60 A) iyon yaricapt Nb®"den (0,64 A) kiigiik oldugu icin Sbh’nin Nb
bolgelerine dahil edilmesi durumunda kafes parametreleri azalr. Bu durum
tane boyutunun azalmasii saglar ve daha fazla Sb katkilamanin sinterlemeye
yardimet olacagini gosterir. Elde edilen tane boyutu biiyiik oldugunda seramik
yogunlugu disiiktiir. Tane boyutu kiigiildiikge de seramik yogunlugu yiiksek
olmaktadir [49].
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LiSbOs ile yapilan katkilamada Li* ve Sb* iyonlar1 birlikte ortorombik-
tetragonal faz doniisiim sicakligini diistirtir. Curie sicakliginda ise belirgin bir

degisim olmamustir [3,60].

Lityum katkis1 ile ortorombik-tetragonal faz gecisinin meydana geldigi
goriilmiistiir [61, 62]. %6 kadar eklenen Li elektromekanik 6zelliklerde gozle
goriiliir bir artis saglamistir. Ancak %8 Li katkis1 yapida ikincil fazlar
olusturarak elektromekanik 6zelliklerde diisiis meydana getirmistir. Li katkinin
yant sira KNN yapisina LiTaOs, LiSbOs, BaTiO3z, SrTiOs gibi katkilar
kullanilarak elektriksel 6zellikler gelistirilmeye calisilmistir [7,60,63,64].

Li ve Ta katkilanmasi ile faz sinirinin diizenlenmesi malzemelerin elektriksel
performansini artirabilir. Ozellikle faz siir1 oda sicakligia yakin oldugunda

elektriksel 6zellikler iyilesir [42].

KNN sistemine katkilanan Bi®* iyonlar1 hizli tane biiyiimesini baskilayarak
ince taneli bir mikromorfolojiye yol agabilir ve boylece yogunlasmayi 6nemli
dlciide gelistirebilir [57,65,66]. Eklenen Bi**'un ABO3 perovskit yapisindaki
A iyonunun konumunu degistirmesi nedeniyle tane boyutunda azalma
meydana gelir. Bunun nedeni Bi®*" atom yaricapmin Na* ve K* atom
yarigapindan kiiciik olmas1 sebebiyle oksijen oktahedral yapisinin bozulmasi
olabilir. Katki konsantrasyonu x=0,2'ye esit veya daha biiyiik oldugunda
gozenekler artacaktir. Bu sebeple konsantrasyon makul sekilde ayarlanmalidir.
Katki oran1 x=0,4 oldugunda trigonal fazin orani artar ve oda sicakliginda
ortogonal-trigonal faz yapisini olusturdugundan dielektrik sabiti artar. Ayrica

Bi2Os ile katk1 yapmak kagak akimi engelleyebilir [42].

Tane boyutlar da piezoelektrik 6zellikler tizerinde biiyiik bir etkiye sahiptir.
La ve Mn KNN bazli seramiklerde diizensiz tane boyutu ve kagak akim

sorununu ¢ozebilir [42].

KNN yapisina fazladan eklenen Nb°*, Mg?* veya Ba sinterlemeyi iyilestirmeye

yardimet olmaktadir [3,67].

Baryum miktarinin molce %4’¢ kadar eklenmesiyle tane boyutu diisiiriilmiis

ve seramik yogunlugu artirilmistir [3,46].
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KNN yapisina Ba?*, Ca?*, Sr?* eklenerek iyon degisimi yapildiginda faz
doniisiim sicakliklar diisiis gostermistir. Mg?* ise herhangi bir farka sebep
olmamistir. Ca®* ve Sr?* ilaveleri yogunluk, gegirgenlik ve piezoelektrik yiik
sabitini artirmistir [3,68].

CuO katkilamasi KNN tabanli seramiklerde sinterlenme davranmisi ve

elektriksel 6zellikler tizerinde olumlu etki yaratmistir [3,69].

KTaOs, (KT), KsCuNbgO23, (KCN), Ks4CuisTaiooe, (KCT) bilesiklerinin
eklenmesi ile yogunlugun ve elektromekaniksel ozelliklerin artirildig:
gorilmustiir [3,70-72].

KNNS-BZH-xBNZ seramiklerinde (BiosNaos)ZrOs (BNZ) katkilama orani
arttiginda Curie sicakliginin diistiigii gortilmektedir [20].

KNNS-BF-0.03BNZ seramiginde R-O-T faz birliktelikleri goriiliirken bu
durum yiiksek piezoelektrik o6zellikler ve termal yaslanma kararlilig

gostermesine sebep olmustur [35].

BiScOs katkilanmigs KosNaosNbOs (KNN) seramiklerinde gevsetici
ferroelektriklerin iki 6nemli 6zelligi olan gecirgenligin frekans dagilimi ve

daginik faz geg¢isi elde edilmistir [7].

Ko.sNaosNbO3 — Ba2NaNbsO1s seramiginde kristal yap1 ortorombikten eskenar
dortgen faza degistirilerek (O-T) kayip tanjant1 0,03'ten diisiik ve 450 °C’ye
kadar dayanikli yiiksek bir sicaklik araligi olugturulmustur [7].

KNN-Nbzn seramiklerinde mikron alt1 boyutta taneler elde edilmis, bu da

yiiksek gegirgenlik (¢' = 1130) ve diisiik kayipla sonuglanmistir [7].

2.6.2. ZnO katkisinin KNN yapisina etkileri

Son zamanlarda calisilan ve malzeme o6zelliklerinin gelistirilmesine katkida bulunan

ilavelerden birisi de ZnO olmustur. Yapiya katilan %1 mol ZnO ilavesi dielektrik

sabiti, piezoelektrik yiik sabiti ve diizlemsel baglasim faktoriinii artirmis ve boylece

piezoelektrik 6zelliklere olumlu etkiler yapmustir [73].

ZnO yapida sertlestirici bir etki yaratabilecegi icin artirilan ZnO miktart ile

ozelliklerde diisiis olmaktadir fakat ayn1 zamanda suya kars1 hassasiyeti azaltmaktadir.

Yapilan c¢alismalarda sinterlemeyi iyilestiren etken ZnO katkilamasiyla meydana

15



gelen sivi fazdir. Yogunlagsma ve tane boyutunun arttigi da ¢alisma sonuglarinda
goriilmektedir [3,7,11,73,74].

2.7. Piezoelektrik Malzemeler

Piezoelektrik malzemeler fonksiyonel materyallerin 6nemli tiyeleridir ve mekanik
enerji ile elektrik enerjisi arasindaki doniisiimii saglayan transdiiserler, sensorler,

aktiiatorler i¢in 6nemli malzemelerdir [4,5,12,75-77].

Bir malzemenin piezoelektriklik ve ferroelektriklik sergilemesine neden olma islemine
kutuplama denir. Malzemeye yeterince biiyiik bir gerilim uygulanirsa, malzeme pil
gibi giicli bir harici elektrik alanina yerlestirilirse veya mekanik stres olusturulursa
degerlik elektronlarinin hafifge yer degistirmesi sebebiyle kutuplasma (polarizasyon)

meydana gelir.

Kutuplasma sonucunda atomun yapist degismez, atomlarin konumlandig: kristal yap1
degisir. Malzeme ¢evresinde elektriksel alanlar olusur. Etki ortadan kalktiginda ise
malzemedeki kutuplasma yavascga ortadan kalkar ve zamanla eski haline doner. Bu
etkiye piezoelektrik etki denir. Bu temel prensibe dayanarak voltaj uygulamasini
gerektirmeyen bir sekilde malzeme polarizasyonunun indiiklenebildigi bir yontem bir
kondansatoriin kendi kendini sarj edebilmesinde veya mekanik enerjinin diger
formlara doniistirildigi enerji dontisim cihazlari ¢ok ¢esitli kullanim alanlart
bulabilir. Buna 6rnek olarak enerji doniisiimiinii iceren piezoelektrik, piroelektrik ve
elektro-optik cihazlarin tiimii ve sensorler verilebilir. Bu tiir kutuplama etkisiyle

piezoelektrik olan bir malzeme elektret malzeme olma 6zelligi gosterebilir [1,78].

Piezoelektrik 6zellik morfotropik faz sinir1 gosteren malzemelerde yiiksek degerler

gosterdigi i¢in mikroyapi kontrolii elektriksel 6zelliklerin artmasi igin 6nemlidir [3].

Piezoelektrik malzemeler alaninda kursun esash bilesimler siklikla goriilmektedir
[79]. PbZr«Ti1xOz (PZT), PbZn1sNb2;303 - PbTiOs (PZN-PT) ve PbMg13Nb2303 -
PbTiO3 (PMN-PT) bilesimleri morfotropik faz sinirinda (MPB) iyi elektro-mekaniksel
ozellikler gosterir [41,80]. Seramikler malzemelerde piezoelektrik yiik sabiti (dsz) 700
pC/N iken, PMN-PT ve PZN-PT tek kristallerinde 1500-2500 pC/N degerlerindedir.
Iyi elektriksel 6zellikler gostermelerine ragmen kursunun zararh etkilerinden dolay1

kursun icermeyen alternatif malzemeler arastirilmaya devam etmektedir [3].
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Bizmut tabakali yapida olan bizmut titanat (BisTi3O12) gibi seramiklerde piezoelektrik
sabiti disiik, Curie sicakligr yiiksektir. Bu ozellikleriyle Tc sensorlerde, filtreleme

uygulamalarinda ve rezonatérlerde kullanimi yaygindir [3].

Tungsten bronz yapisindaki Sra.xCaxNaNbsOis ve SrxBaixNb2Os malzemeler
piroelektrik uygulamalar, fotorefraktif, elektro-optik, mikrodalga ve yiiksek giic lazer

uygulamalarinda yaygin olarak kullanilmaktadir [3,9].

Srx-1BisxTi2xTaxOg (BizTiTaOg) sistemindeki bilesimler 900°C iizerinde bir Curie
sicakligina sahiptir. Mekanik Kkalite faktoriiniin 13500 degerlerinde olmasi ile yiiksek
piezoelektrik 6zellikler gostermektedir [3,81,82].

ABOs kristal sistemi gosteren BaTiOs ve (NaosKos)NbOz (KNN) perovskit
seramiklerinin ferroelektrik 6zellikleri iyidir [13,83]. Devinim saglayici ve yiiksek gii¢
uygulamalari gibi alanlarda kullanilir. Kristal yapidaki A ve B bolgelerinde simetri

degisimi ve faz doniisiimleri ile elektriksel 6zellikleri gelistirilebilir [3].

BaTiOs ve PZT basing karsisinda tepki verip voltaj iiretebilmesi sebebiyle elektrik
devresini ani olarak tamamlar ve atesleyici sistemlerde kullanilir. Bu uygulama ayni

zamanda ¢akmaklar, mutfak ocaklar1 ve el feneri i¢in kullanilmaktadir [3,41].

Birinci Diinya Savagi sirasinda ordu, tekneleri ve denizaltilar1 tespit etmek igin aktif
olarak sonar sistemleri gelistirmistir. Glinlimiizde su kiitlelerinin derinligini 6l¢mek ve
baliklar1 tespit etmek igin sonar sistemler kullanilmaktadir [84]. Sonar goriintiileme
ayn1 zamanda elektrik devrelerini analiz etmek ve celik ile kaynaklardaki kusurlari ve

catlaklari tespit etmek i¢in de kullanilmaktadir [1,84].

Ultrasonik verici ve alici, titresim sensorleri, osilatdr ve disk materyaller bazi kiiciik
piezoelektrik devre bilesenleridir. Sekil 2.4. ve Sekil 2.5.°de bazi ornekler
gosterilmektedir. Bir¢ok piezoelektrik cihaz sensor olarak bazi tus ve klavyelerde,

hoparlérler, mikrofonlar ve zillerde kullanilabilmektedir [1,85].

Piezoelektrik cihazlar fiziksel aktivitelerden, sivinin hareketinden veya riizgardan
enerji yakalayabilir ve bunu cihaza gii¢ saglamak igin elektrik enerjisine
doniistiirebilir. Dize yerlestirilen bir piezoelektrik cihazin 0,85 mW (miliWatt) enerji
tiretmesi [86], ve ayakkabiya yerlestirilen bir cihazin da ylirime sirasinda 8,4 mW
enerji iiretmesi, bir tren istasyonunun elektrik tiretmek i¢in platformlara piezoelektrik
cihazlar yerlestirmesiyle malzemelerin kullanim alanlarina yeni katkilar sunulmustur

[1,86].
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Tiim uygulamalar icin tek bir en iyi malzeme aday1 olmayacagindan dolay1 istenilen
caligma ortamina uygun olarak bir piezoelektrik sensor veya enerji doniisiim cihazi iyi
elektriksel yalitkanlik gosteren, biiyiik piezoelektrik gerinim sabitlerine sahip ve
kirilgan olmayan malzemelerden secilmelidir. Ayrica termal 6zellikleri de g6z 6niine

alinmalidir. Boylece tekrarlanan gerilimler karsisinda kalic1 hasar olusmaz [1,84].

Sekil 2.4. Cesitli uygulamalar i¢in kullanilan piezoelektrik disk materyaller ve ince
film ZnO seramik kaplamalar [85].

Sekil 2.5. Ultrasonik dalga tespit sensorti [85].

2.8. Ferroelektrik Malzemeler

Ferroelektrik  ozellik, elektrik alan olmadiginda da malzemede Kkarsilikli
kutuplanmalarin  birbirini  tetikleyerek kendiliginden olustugu bir durumdur.
Ferroelektrik malzemeler, daha 6nce bir enerji kaynagi uygulanmigsa, harici bir

mekanik stres veya elektrik alan1 olmasa bile malzeme polarizasyonuna sahip olabilir.
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Ferroelektrik etki sicaklikla smirlidir. Bir¢ok ferroelektrik malzeme igin bu etkiler
yalnizca Curie sicakligi adi verilen diisiik bir sicaklikta meydana gelir. Malzemeler
Curie sicakliginin tizerinde 1sitildiginda ferroelektrik etki ortadan kalkar [84]. Curie
sicakliginda ferromanyetik maddeler kalici miknatishik durumundan paramanyetik

duruma gegtigi igin Kritik bir sicakliktir.

Ferroelektrik malzemeler amorf, kristal veya polikristal olabilir Baryum titanat gibi
kristaller iyi ferroelektrik malzemelerden biri olmasi sebebiyle kapasitér yapiminda
kullanilir. Bu ozellikleri ile ufak bir miktarda kullanildiginda dahi iyi dielektrik

sonuglar verirler [3].

Bir ferroelektrik malzemenin malzeme polarizasyonu, bir malzeme polarizasyonunun
daha 6nce indiiklenip tetiklenmesine bagli olabilir. Bir malzemenin durumu ge¢misine

bagliysa malzemede histerezis durumu bulunmaktadir [1].

2.9, Dielektrik Malzemeler

Dielektrik &zellik yalitkan malzemeleri kapsayan bir ozelliktir. iki iletken plaka
arasinda vakum (bosluk) bulunmasi1 durumunda plakalar farkli yiiklerle yiiklenir.
Plakalar arasinda bosluk bulundugundan herhangi bir yiik akis1 yoktur. Plakalar
arasina iletken bir malzeme konuldugunda ise bir yiik akist1 meydana gelir. Yikli
plakalar arasina dielektrik malzeme konuldugunda ise plakalar ve dielektrik malzeme

karsilikli zit yiiklerle yiiklenerek kalict veya gegici ¢ift kutuplanma olusturur [3].

Elektromanyetik alanlar iletken ve yalitkan malzemelerde farkli etkilesimler
icerisindedir. Iletken malzemeler elektromanyetik alana yerlestirildiginde yiizey
yiikleri ve akimlari olusur ve malzemedeki elektromanyetik alan hizla sifira yaklasur.
Yalitkanlarda ise ¢ok az zayiflayarak bozulmadan yayilir ve atomlarindan bagimsiz
elektron bulunmadigi i¢in yiizeyde higbir yiik veya akim birikemez. Bir dielektrikteki
malzeme polarizasyonunun biiyiikligi, uygulanan elektrigin giiciiyle orantilidir
[1,87]. Ancak elektrik alanin frekansmin belirli bir seviyeyi agmasi durumunda

malzeme iletken hale geger [3,88].

Ohm cinsinden diren¢ R, farad cinsinden kapasitans C ve Henry cinsinden endiiktans

L, cihazlarin elektriksel 6zelliklerini tanimlamada kullanilan ifadelerdir. Ayrica;

19



Ozdirenc (Resistivity) p ile gosterilir ve birimi Qm, dielektrik sabit (permittivity) € ile
gosterilir ve birimi F/m, gecirgenlik (permeability) p ile gosterilir ve birimi H/m’dir.

Bu ozellikler frekansa baglidir.

Frekans bagimliligi 6nemli olmasina ragmen bazi1 durumlarda goz ardi edilebilir. Yari
iletkenlerde gegirgenlik frekansin gii¢lii bir fonksiyonudur. Dielektrik sabiti € (o) ve
ozdireng p (®) bagimsiz degildir ve eger p sabit kabul edilirse frekansin bir fonksiyonu
olarak bunlardan biri biliniyorsa digeri tiiretilebilmektedir. Bu iliski dielektrik dagilim

formiilii [15] veya Kramers Kronig iliskisi [87] olarak ifade edilir [1,78].

Elektromanyetik dalgalar veya yiikler bir cihazdan ge¢emediginde direng (Resistance)

olusurken bir malzemeden gecemediginde 6zdireng (resistivity) olusur.

Bir malzeme boyunca manyetik alanda akimdan kaynaklanan enerji depolama
yetenegine gecirgenlik (permeability, p) denilir. Gegirgenlik malzemeler igin,
endiiktans ise bu 6zellige sahip cihazlar igin tanimlanan bir ifadedir. izolator olarak da
adlandirilan yalitkan malzemelerin gecirgenlikleri po'a yakindir. Goreceli gecirgenlik
ur Esitlik 2.1°de gosterilmektedir [1].

il
W, =— 2.1
7 (2.1

2.9.1. Kapasitorler
Kapasitorler en yaygin devre bilesenlerinden biridir ve elektrik alan1 depolayabilme
ozellikleriyle enerji depolanmasinda kullanilirlar. Kapasitorler genel tanimiyla

iletkenlerden yapilan ve bir dielektrik katmanla ayrilmis cihazlardir.

Kapasitoriin birikmis yiikii depolama, dolayisiyla enerji depolama yeteneginin bir
olgtisii olan kapasitans (C) genellikle farad (F) cinsinden belirtilir. Dielektrik sabit €,
bir yalitm malzemesinin F/m cinsinden dagitilmis kapasitansin1 tanimlar [1]. Sekil

2.6.’da bir kapasitor gosterilmektedir.
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Sekil 2.6. Kutuplanmis paralel plakali a) Bosluk (vakum) ortaminda bir kapasitor b)
Dielektrik malzeme kullanilmis bir kapasitor [89].

Plakalarin kesit alan1 A = | - w ve plakalar arasindaki mesafe d olan diizgiin bir paralel
plakali kapasitor gosterilmistir. Plakalar arasina dielektrik sabiti € olan bir malzeme
yerlestirildiginde olusan kapasitoriin kapasitanst asagida Esitlik 2.2 olarak

verilmektedir.

c= A (2.2)
== .

Bir cihaza ait elektriksel 6zellikler tartisilirken kapasitans, direng ve endiiktans tek bir
karmasik 6l¢ti olan empedans altinda birlestirilir. Baz1 metinlerde kompleks dielektrik
sabiti €« = €+jp ve kompleks gecirgenlik p* = pu + jpmag Olarak tanimlanir. Burada p,

istya donastarilen enerjiyi temsil eder.

Kapasitorler birer enerji depolama cihazlaridir ve gevresinde yiik biriktirme prensibine
gore enerji depolar. Dielektrik sabit, bir malzemede enerji depolama yeteneginin bir

oOl¢iistidiir, kapasitans ise bir cihazda enerji depolama yeteneginin bir 6lglistidiir.

Devre elemanlarindan biri olan kapasitoriin i akimi ile v voltaji arasindaki iliski Esitlik
2.3’te su sekildedir:

v
i=C= (2.3)

Kapasitans (C) bir sabittir. Kapasitorlerin arasindaki farklar1 kapasitans degerleri

olusturur. Kapasitoriin yapiminda kullanilan malzeme tiirleri farkli 6zellikler gosterir
[1].
Seramik kapasitorlerin genis bir calisma sicakligi araliginda yiiksek dielektrik

gecirgenlige (€o) Ve diisiik kayip tanjanta (tand) ulasmasi1 beklenmektedir [57].
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Kapasitorler DC dalgay1 AC sinyalinden ayirma, iletisim sinyallerini filtreleme, giic
kaynaklarini stabilize etme gibi uygulamalarda siklikla kullanilan enerji doniistiiriicti
cihazlardir. Benzerlik agisindan kapasitorler ve piller elektrik enerjisi depolar fakat
temel fark piller enerjiyi elektrotlarinda kimyasal olarak depolarken kapasitorler ise
kullanilan dielektrik malzemede meydana gelen pozitif ve negatif yiiklerin
polarizasyonunu kullanir [1].

Yiksek sicakliklarda yiiksek frekanslara dayanim, kii¢iik hacim ve biiyiik 6l¢ekli
entegrasyona yonelik siirekli ihtiyaglar olmasi, elektronik ekipmanlar1 giderek daha
agir ¢alisma kosullarina dayanmaya zorlamaktadir [90-94]. Yiiksek elektrik alani
altinda ve >200 °C sicaklikta giivenle calisan, yiiksek dielektrik gecirgenlige sahip,
diisiik kayipl tanjant kapasitorler biiyiik ilgi gormektedir [57,94,95].

Elektronik devreler igin kapasitor segerken her kapasitoriin kendine ozgii bir
kapasitans ve maksimum voltaj degeri oldugundan, kapasitoriin hasar gérmemesi igin
maksimum degerlerin agilmamasina dikkat edilmelidir. Sekil 2.7. ve Tablo 2.1°de bu

degerler verilmektedir.

Kapasitor Tiirleri

ol
10 p=
Elektrolitik
102
104
o
o
[+
=
& 10
172}
=2
8
@ 10°8F
<
(=%
v
10 10}
Mika
124 5
10 Seramik
10.1.: 1 1 " 1 1 1
10°! 10° 10! 102 10° 104 10°

Maksimum Voltaj Degeri (Volt)

Sekil 2.7. Farkli kapasitor tiirlerinin maksimum voltaj degerleri ve kapasitans araligi

[1].
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Tablo 2.1. Kapasitor tiirlerinin diizgiin ¢alisabildigi deger araliklari [1].

Kapasitor Tiirii Kapasitans Voltaj
Elektrolitik kapasitor 107-1F 1-1000 V
Seramik kapasitor 101 -510*F 1-50.000 V
Mika kapasitor 1pF-0,1 uF 100 — 2500 V
Kagith kapasitor 1nF-20pF 100 -700 V

Kapasitor segiminde su noktalar goz 6niine alinmalidir [1]:

Sicaklik stabilitesi dikkat edilmesi gereken bir faktordiir. Seramik ve
elektrolitik kapasitorlerin sicaklik degisimine duyarliligi polimer veya vakum
kapasitorlere gore daha fazladir. Kapasitorler £%5 veya +%10 gibi toleranslara

sahip olabilir.

Kapasitorde meydana gelen kiigiik bir sizinti (kagak) olmasi durumunda
depolanan enerji uzun siire muhafaza edileceginden dikkate alinacak diger bir
nokta bu kisimdir. Biiyiik bir sizint1 var ise bu durumda devreyle baglantisi
kesilen kapasitor hizli bir sekilde desarj olur. ideal kosullarda bir kapasitriin

sizint1 icermemesi gerekir.

Dikkat edilecek diger faktor esdeger seri direngtir. Malzemelerin sahip oldugu

ozdireng tiim kapasitorler i¢in bir miktar sonlu dirence sahip olmalarini saglar.

Elektrolitik kapasitorler hari¢ ideal bir kapasitoriin kullanim émrii onlarca yil
bozulmadan c¢alisacak sekilde, frekanstan etkilenebilirlik, maliyet,

kullanilabilirlik, boyut gibi 6zellikleri dikkate alinarak tasarlanir.

Kapasitor dielektrikleri igerdikleri dielektrik malzemenin tiiriine gore kat1 dielektrik

icermeyen vakum, polyester, polipropilen, polistiren, polikarbonat, Teflon ve mylar

gibi polimer tiirleri, seramik, cam, kompozit ve kristaller gibi malzemeler olarak

simiflandirilir. Bu dielektrikler su 6zellikleri igerir:

Vakum dielektrikli kapasitorler, ¢ok diisiik sizinti veya yiiksek gerilim igeren

uygulamalar igin tercih edilir.
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Elektrolitik kapasitorler icerisinden yiik akabilen bir sivi elektrolit ve iginde kati
malzemelerin birlesiminden olusur. Elektrolitik kapasitorlerde pozitif ve negatif
terminaller oldugundan polarizedir dolayisiyla devredeki kapasitoriin yonii dnemlidir.
Gerilimin tersine ¢evrilmesi dielektrik maddeyi ¢ozerek kapasitorii tahrip eder.
Elektrolitik kapasitorler kiigiik olmasina ragmen biiyiik kapasitansa sahiptir. Ayrica

elektrolitik kapasitorlerin 6mrii sinirhidir ¢linkii sivi zamanla bozunabilir [96,97].

Elektrokimyasal kapasitorler enerji depolama sirasinda elektrolit ile kati1 ara ylizeyinde
Helmholtz tabakasi1 denilen bir elektrokimyasal katman c¢ifti olusur ve bu katman

ciftinin kalinlig1 elektrolitin konsantrasyonuyla belirlenir [97].

Mika bir mineraldir ve pulsu katmanlara sahip olmasi dolayisiyla ¢ok ince dielektrikler

tiretilebilir. Genellikle kiigiik s1zint1, yiiksek dogruluk ve sicaklik kararlilig1 gosterirler
[1,96].

Kagith kapasitorler kalay veya aliiminyumdan yapilan plakalara parafin emdirilen
kagidin yapistirtlmasiyla elde edilir. Bu durum yalitkanlik kalitesini artirmaktadir.

Seramik kapasitorler uygulanan biiyiik gerilimleri tolere edebilir, ¢ok fazla akima
dayanabilirler fakat diisiik kapasitans degerleri, orta derecede sizinti ve
uygulamalarinda gegici voltaj artig1 goriilebilir. Seramik kapasitorlerde kusurlu iletim,
calisma sicakligi araliginda biiytik bir kayip tegetiyle sonuglanir [1,98,99]. Seramik
kapasitorlerin bazilari piezoelektriktir. Bu kapasitorler titrestirildiginde veya mekanik
bir etki kargisinda devrede giiriiltii olustururlar. Seramik kapasitorler i¢ yapisindaki
porozitelerden dolay:r kirilgan olmasina ragmen iyilestirmeler yapildiginda yiiksek

dielektrik sabit degerleri gosterdiginden yiiksek enerji yogunlugu olusturabilirler [97].

Cam-seramik kapasitorlerde bir dezavantaj olarak gozenekliliklerinden kaynakli
kirtlgan olan seramiklerin cam-seramikler olarak ergitme-dokiim islemiyle seramik
kristal fazin ¢okeltilmesi esasiyla iiretildikleri icin gozenekliligi ve kristalin boyutu

kontrol edilebildiginden gelismis kirllma dayanimi saglamaktadir [97].

Polimer esasl kapasitorlerin tiretimi kolaydir ve yiiksek voltajlara dayanim gosterir.
Disiik dielektrik sabit ve kayip gostermesi sebebiyle enerji depolamada kullanilirlar
[97]. Polimer-seramik kompozit kapasitorlerde iistiin olan o6zellikler dielektriklerde
toplanir. Polimerlerin kirilmaya kars1 olan dayanimi ve seramiklerin yiiksek dielektrik
sabit degerinden faydalanilarak polimer-seramik kompozit malzemeler tiretilmektedir.

Fakat yiiksek kirilma dayanimi, yiiksek dielektrik sabit ve diisiik dielektrik kayip ayni
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anda elde edilemediginden (PZT), baryum titanat (BT) gibi katkilar eklenmektedir
[97].

Ince film kapasitorler buhar biriktirme yontemleri ile Nb2Os, Al2Os, ZrO,, Ta20s ince
film oksitler ile yar1 iletken SiC, elmas, GaN gibi ince filmler iiretilmektedir. Diistik
partikiil boyutlu ve yiiksek biriktirme hiziyla yiiksek kalitede iiretilmesi hedeflenen
amorf filmler tane sinirlarinda veya dielektrik malzeme ile metal arayiizeyinde kirilma

ihtimali 6nlenir [97].

2.9.2. Dielektrik sabit

Kapasitorlerde iletken plakalar arasinda yalitkan malzemeler kullanilir. Yalitkan
boyunca voltaj uygulandiginda elektronlar atomlarina bagh kalarak ¢ekirdek
hizalarindan hafif¢e hareket eder. Bu durumda polarizasyon olusur ve elektronlarin
elektrik alanda yonlenerek negatif ve pozitif yiikler seklinde plakalar tizerinde
birikmesine sebep olur. Kapasitoriin olusmasinda etkili olan bu faktdre ayn1 zamanda
kapasitoriin sarj1 denir ve olusan voltaj, plakalarda biriken yiik ile orantilidir. Desarj
durumunda ise bu yiikler tekrar elektronlar iizerinden elektrik enerjisine doniistir [1].
Meydana gelen yiik miktart (Q) Esitlik 2.4°te gosterilmistir ve su sekilde
hesaplanabilir.

Q=Cv (2.4)

Formiiliin zamana gore tiirevi alindiginda Esitlik 2.5 ile ifade elde edilir.
aQ . dv
ac ' U de

Uzerine uygulanan voltajin bir fonksiyonu olarak bir kapasitérde depolanan enerji E

(2.5)

Esitlik 2.6 ile verilir.

E = ! Cv? = ! 2.6
= (v =—Qu (26)
Kapasitoriin kapasitansi hesaplanirken Esitlik 2.7 kullanilir.
Q
C =— 2.7
v (27)

C farad cinsinden kapasitansi ifade eder ve birimi Coulomb/volt’tur.

Q Coulomb cinsinden depolanan yiik miktarini ve v uygulanan voltaji (gerilim) ifade
eder. Malzemeler ayrica & olarak ifade edilen ve Esitlik 2.8°de verildigi gibi birimsiz

bir 6l¢ii olan bagil dielektrik sabiti ile de tanimlanabilir.
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€ = — (2.8)
Oldugundan,

€=¢,.€, (2.9)
Esitlik 2.9 ile de ifade edilebilir.

Eger kapasitoriin iletken plakalar1 arasinda kalan boélgede vakum veya bosluk
bulunuyorsa Esitlik 2.10 kullanilir.
€A
d
Vakumun dielektrik sabiti burada € = € ile tanimlanir.

C= (2.10)

Eger kapasitoriin iletken plakalar1 arasinda kalan bolgede bir dielektrik malzeme
bulunuyorsa Esitlik 2.11 kullanilir.

A €A
"d d
Burada C kapasitans, A plakalarin alani, d plakalar arasindaki mesafe, € vakumun
(veya boslugun) dielektrik sabiti olarak adlandirilan 8,854 x 1012 *F/m’dir. € dielektrik

C =€, (2.11)

malzemenin dielektrik sabitidir.

€ skaler bir biyukliktir ve €’dan biyiktir. Bu durumda € dielektrik sabiti
degistiginde depolanan enerjinin miktar1 degiseceginden kapasitans degeri de
degisecektir. Vakum eger € > £o olan bir dielektrik materyal ile degistirilirse daha fazla
polarizasyon saglanacagindan depolanan enerji ve dolayisiyla kapasitans artar. €r
degerinin oran1 ise 1’den biiyiiktir ve depolanan yiikk miktarindaki artigi

gostermektedir [27].

Dielektrik sabiti €, birimsiz bir 6l¢ii olan bagil dielektrik sabiti €, birimsiz bir 6l¢ii
olarak gecirgenligi ifade eden elektrik duyarliligi ye ve kirilma indisi n gibi ifadeler
tarihsel siire¢ icerisinde farkli 6lgtimlerle ifade edilebilir [1]. xe ve & Esitlik 2.12 ve
Esitlik 2.13 ile ifade edilen birimsiz 6l¢iilerdir.

€

=—-1 2.12
ve
€
€ =— (2.13)
€o
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Malzeme polarizasyonu cebirsel ifadeler ile ye ve & cinsinden Esitlik 2.14 ile ifade
edilebilir.

P = (€ — 1)EE = €yx,E (2.14)
Yer degistirme alani D ve elektrik alam yogunlugu E cinsinden malzeme

polarizasyonu tanimlanabilir. Maxwell denklemlerinde bu iki vektor alami Esitlik

2.15’te su sekilde goriilmektedir:
D=¢E (2.15)

C/m? cinsinden malzeme polarizasyonu P, malzemedeki elektrik alan1 D ve bos

uzaydaki E elektrik alan: arasinda da bir iligki vardir ve

P=D-¢&,E (2.16)
veya
P=(€—-¢€,)E (2.17)

Seklinde Esitlik 2.16 ve Esitlik 2.17 ile ifade edilir. Esitliklerde tanimlanan €0 serbest
uzaym ve € bir malzemenin dielektrik sabitini ifade etmektedir. Tablo 2.2.’de bazi

malzemelerin bagil dielektrik sabitleri verilmistir.

Tablo 2.2. Baz1 malzemelerin bagil dielektrik sabitleri [1,100,101].

Malzeme Bagil Dielektrik Sabit (€r)
Bosluk 1.0
Teflon 2.1
Kagit 3.0

Kuvars (Si10») 3.1
ALO3 9.0
Mika 6.0
VA{0)) 25
Taz0s 25
TiO; 50

PbS 161
BaSrTiOs 300
PbTe 360
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Tablo 2.2’ deki verilerden, drnegin € = 258y olan Ta.Os bir malzemenin hava ile dolu

bir kapasitorden 25 kat fazla enerji depoladigi anlagilmaktadir.

2.9.3. Dielektrik kayip

Dielektrik malzemeler her ne kadar yiik depolamay1 artiran 6zellikler gosterse de
uygulanan elektrik alan kacak akim yaratarak malzemede bir istnma meydana getirir.
Depolanmig enerjinin yaninda 1s1 seklinde bir miktar enerji kaybedilir ve durum
dielektrik kayip (tand) veya kayip tanjant olarak isimlendirilir. Malzemelerde ayni

zamanda 1sinmadan kaynakli termal bozulma meydana gelir.

Kayip igermeyen ideal bir kapasitore siniis dalgasi seklinde bir AC gerilim
uygulandiginda akim ve gerilim arasinda 90° faz agis1 meydana gelirse kapasitorde
kayip yoktur ancak normal sartlarda malzemelerde bu faz farki 90° degildir ve 90 - &
kadar gecikme olusur. Gecikme miktar1 tand ile tanimlanir ve kayip faktoriini

olusturur.

kayip

toplam

1 v ' I = VCw

a) b)
Sekil 2.8. Vektorel olarak gosterilen gerilim (V), akim (I) ve kayip agilar1 [26,102].

Sekil 2.8.’de gosterildigi lizere, kayip akim ¢ = 0 ise lioplam = lyiik Ve lkayp = O olur.
Kayip oldugu durumda sapma agisi o ile gosterilir ve bu agmin tanjant1 (tand) kayip
miktarm1 belirtir. Uygulanan frekansa gore bu degerler degisir ve yiiksek degerler

kaybin yiiksek oldugunu ifade etmektedir [26].

Kondiiktans (o) i¢in [102, 103]:

0o=— (2.18)
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wdCtand
o= — (2.19)

Ve agisal frekans o igin:
w = 2nf (2.20)

Esitlik 2.18, Esitlik 2.19 ve Esitlik 2.20 kullanilarak dielektrik kayip (tand) Esitlik 2.21
ve Esitlik 2.22 ile ifade edilebilir [102, 103].

t S—IR— 1 2.21
o =1 T WRC (221)
Ve
¢ 5—0’4 2.22
an = (2.22)

Burada o kondiiktans (iletkenlik), A plakalarin yiizey alani, ® agisal frekans (rad/sn),
f uygulanan frekans (Hz), d dielektrik plakalarin kalinligi, C kapasitans, V voltaj, Ir
kayip akim, Ic yiiklenme akimidir [102, 103].

Cok kristalli malzemeler i¢in dielektrik kayip ve dielektrik sabit genellikle yiiksektir.
Dielektrik kayb1 etkileyen elektronik polarizasyon, iyon hareketi, iyon titresimi ve
deformasyon gibi mekanizmalar bulunmaktadir. Seramik malzemeler igin iyon
hareketi, sicaklik ve frekans tand’y1 etkileyerek kapasitor dzelliklerini degistiren bir
parametredir. Sicaklik tand’y1 artirmaktadir [104]. Dielektrik kayip miktarinin
olgtilmesi, malzemenin kullanilmasi diisiiniilen ortam igin iyi bir performans gosterip

gosteremeyecegini belirlemede 6nemli bir rol oynar.

2.9.4. Dielektrik seramik malzemeler

Birgok piezoelektrik malzeme iyi bir dielektrik malzemedir. Bu sebeple yaygin bir
kullanim alanina sahiptir. Piezoelektrik cihazlarda ve dielektrik malzemelerde kristal,
amorf veya polikristal gibi farkli malzeme tiirlerinin avantajlar1 ve dezavantajlar
vardir. Cok kristalli veya amorf malzemelerin avantaji, cihazlarin silindir ve kiire gibi

farkli sekillere daha kolay doniistiiriilebilmesidir [1,84].

Yiiksek sicaklik kapasitor uygulamalarinda diisiik kayipli ve biiytlik gegirgenlige sahip
malzemeler onemlidir. Onceki raporlar dielektrik kaybin tane boyutunun
kiiciiltiilmesiyle azalabilecegini belirtmigse de dielektrik kaybin azalmasi ayni
zamanda dielektrik gecirgenligin feda edilmesine dayandigi i¢in optimum sartlarin

saglanmasi onemlidir [7].
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Seramik kapasitorlerin artan c¢alisma sicakligi araliginda genellikle dielektrik
gecirgenligi de azalir. Dielektrik gegirgenlik ve genis sicaklik araligi stabilitesini

artirmak i¢in seramiklerde faz gegisini indiiklemek 6énemli bir stratejidir [7].

Bu durumun bir 6rnegi olarak La katkili SrTiOs seramiklerinde yiiksek elektriksel
gecirgenlik sonuglarina karsin dielektrik kayip yiiksektir ve sicaklik kararliligi disiik
degerlerdedir [7,105].

BaTiOsz esashi seramiklerde ¢okeltme ve sol-jel yontemi birlestirilerek ¢ekirdek-gift
kabuklu bir mikro yap1 iretilmis ve diisiik dielektrik kaybiyla birlikte yiiksek
gecirgenlik degerine sahip oldugu gorilmiistiir. Cekirdek-kabuk mikro yapisi
dielektrik performansini artirmada 6nemli bir rol oynasa da kafes uyumsuzlugu yiiksek
sicaklik kosullarinda yeni bir kayip getirerek seramik kapasitorlerin kullanildigi

sicaklik araligin1 daraltabilecektir. [7].

KNN seramiklerinde yogunluk ve polarize 6zellikler nedeniyle kayip tanjant degerleri
degistigi i¢in bu noktalara dikkat edilmelidir. Kompozisyon iyilestirmeleri, katkilama
ve perovskitteki A ve B bolgesinde yapilan degisiklikler dielektrik 6zelliklerin olumlu
yonde degismesine katki saglar [7].

2.10. Piroelektrik Malzemeler

Piroelektrik malzemelerin  kullanildigi  cihazlar sicaklik  farkini  malzeme
polarizasyonuna ve dolayisiyla elektrige  donistirebilir  veya malzeme
polarizasyonunu sicaklik farkina doniistiirebilirler [1]. Sekil 2.9.’da 6rnek bir kullanim

gosterilmistir.

Bazi piroelektrik malzemelerde 1sitma veya sogutma da malzemenin polarizasyonuna
neden olur. Bu etki temelde oda sicakliginda stabil olan birden fazla kristal yapiya
sahip malzemelerin 1sitma ve sogutma Yyoluyla bir kristal yapidan digerine
dondstirtlebilir  6zellikte olmasindandir. Malzemenin tekrarlanan 1sitma ve
sogutmaya dayanabilmesi ve kullanisli olabilmesi igin nispeten yiiksek bir erime

sicakligina sahip olmasi gerekir [1].

Piroelektriklik, baryum titanat (BaTiOs), kursun titanat (PbTiOz), potasyum hidrojen
fosfat (KH2POg), siilfiirler, selenitler ve GeTe gibi telliiridler olan kalkojenit camlar

dahil olmak tizere bir dizi malzemede incelenmistir [1,22,23].
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Bir uygulama igin piroelektrik malzeme secerken piroelektrik katsayis1 ve termal
ozellikler dikkate alinmalidir. Birgok malzeme yalnizca piroelektrik Curie sicakligi

olarak bilinen bir sicakligin altinda piroelektriklik sergiler [1,2].

Kizilotesi 15181 tespit etmek igin tasarlanan bazi optik dedektorler ve sicakligi 6lgmek

amacli sensorler piroelektrik etkiyi kullanir [1].

Sekil 2.9. Fiberglas ve seramik malzemeden olusan piroelektrik sensor [106].

2.11. Elektro — Optik Uygulamalar

Elektro-optik cihazlar, optik elektro manyetik radyasyonu malzeme polarizasyonuna
veya tam tersi sekilde dontstiirebilir. Bu cihazlar da bir dielektrik katman etrafinda

inga edilmistir ve dielektrik katmandaki malzeme se¢imi cihazin davranisini belirler
[1].

Bazi kontrol edilebilir optik cihazlar elektro-optik malzemelerden yapilmistir. Bu tiir
cihazlara ornek olarak kontrol edilebilir lensler, prizmalar, faz modiilatérleri,
anahtarlar ve kuplorler verilebilir [87]. Bu cihazlarin ¢aligmasi tipik olarak iki lazer
1s1nint1 igerir. Bu 1sinlardan biri cihazin malzeme polarizasyonunu kontrol eder. ikinci
1s11n yogunlugu, fazi veya elektromanyetik polarizasyonu, cihazdan gegerken degisir.
Bu elektro-optik cihazlarin kombinasyonlari, optik hesaplama uygulamalari igin

kontrol edilebilir optik mantik kapilari ve ara baglantilar yapmak i¢in kullanilir.

Baz1 yeniden yazilabilir bellekler ve sivi kristal ekranlar i¢in elektro-optik malzemeler
kullanilmaktadir [87].
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3. DENEYSEL CALISMALAR

3.1. Materyal ve Yontem

Bu caligmada, piezoelektrik malzemelerden biri olan potasyum-sodyum-niyobat
(KNN) tipi perovskit yapili seramik malzeme grubunun dielektrik 6zelliklerini
incelemek ve mevcut dielektrik ozelliklerindeki degisimi gozlemlemek amaciyla
geleneksel toz metalurjisi yontemiyle iretilen yeni bir KNNS-BNW bilesimi

olusturulmustur.

Caligmanin devaminda, KNNS-BNW ve ZnO katkilamasi yapilarak hazirlanan
[0,955(Ko,52Nao 48) (NDbo,96Sho,04)O3— 0,045(BiosNao,s)(ZnosWo,5)03] formiiliine sahip
KNNS-BNZW seramiginin tozlar1 ve sinterlenmis numunelere karakterizasyon
analizleri yapilarak olusturulmasit hedeflenen seramik malzemenin mikroyapi

incelemeleri, faz analizleri, yogunluklar1 ve dielektrik 6zellikleri aragtirilmistir.

3.2. Uretim Prosesi

3.2.1. KNNS-BNW seramigi toz iiretim agsamalari

KNNS-BNZW seramiklerinin geleneksel kati hal reaksiyon metodu kullanilarak
tiretimi yapilmustir. Uretime ait izlenecek deneysel islem adimlar1 Sekil 3.1.°de
belirtilmektedir.

3.2.2. Kullamlan hammaddeler

Baslangic hammaddeleri olarak yiiksek saflik derecesinde olan potasyum karbonat
(K2CO03), sodyum karbonat (Na.COs3), niyobyum pentaoksit (Nb2Os), antimon trioksit
(Sb203), bizmut oksit (Bi>Oz), tungsten oksit (WO3) kullanilmis ve ardindan dielektrik
Ozelliklerindeki degisimi incelemek iizere cesitli oranlarda ¢inko oksit (ZnO)
eklenerek katkili ve katkisiz KNNS-BNW seramik tozlar1 olusturulmustur.

Hammaddelere ait 6zellikler Tablo 3.1.’de gosterilmistir.



Tablo 3.1. Calismada kullanilan hammaddeler.

Hammadde Saflik (%) Tedarik Edilen Firma
K2CO3 >99.5 Carlo Erba

Na2COs3 >99.5 Carlo Erba

Nb20Os >99.5 Alfa Aesar

Sbh,03 >99 Sigma-Aldrich

Bi.O3 >98 Acros Organics

WOs3 >99.99 Nanografi Nano Tech.
Zn0 >99 Merck

o OZiitme
+Etil alkol icerisinde 180 devir/dk donme hiziyla 22 saat 6giitme yapilmasi
« Ogiitme sirasinda @ = 3-5 mm ¢apinda ZrO, bilye kullanilmasi

= KUrutma

*100 °C - 24 saat etiivde kurutma

=] Kalsinasyon
*890 °C sicaklikta 8 saat kalsine edilmesi

s ikinci Ogiitme
*180 devir/dk dondiirme hizi ile 12 saat 6giitme
+Ogiitme sirasinda @ = 3-5 mm capinda ZrO, bilye kullanilmasi

=ad  KUrutma
*100 °C - 24 saat etiivde kurutma

= Eleme

* 100 pm elek alt1 boyut

Presleme

+200 MPa tek eksenli presleme

=l Sinterleme

*1160 °C - 14 saat sinterleme

mad  Karakterizasyon Islemleri

*Ham tozlar i¢in SEM, XRD, EDS analizleri
*Stokiyometrik oranda karistirilan tozlar icin SEM, XRD, EDS analizleri

*Sinterlenmis numuneler i¢in SEM, XRD, EDS analizleri, yogunluk ve
dielektrik 6l¢iimleri

Sekil 3.1. KNNS-BNW seramik iiretiminde izlenilen deneysel islem adimlari
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3.2.3. Ogiitme ve kalsinasyon

Yiiksek safliga sahip hammaddeler olas1 nemlenme ihtimaline kars: tartim 6ncesinde
kurutma islemine tabi tutulmustur. Hammaddeler ZnO katkili ve katkisiz olmak iizere
stokiyometrik orana gore hesaplanarak 4 dijit hassas terazide tartilmis ve plastik
(HDPE nalgene) kap igerisinde gaplari 3-5 mm araliginda degisen zirkonyum oksit
(ZrO.) bilyeler ile hacimce 1:3 orani olacak sekilde etil alkol ortaminda 180 rpm
(devir/dk) hizinda 22 saat Sekil 3.2’de gosterilen mse markali degirmende
ogiitiilmiistiir. Ogiitme sonrasinda bilyeler siiziilerek alinmis ve alkol-toz karistmindan
alkoliin ucurulmasi i¢in 100 °C sicakliktaki etiivde 24 saat kurutulmustur. Kuruyan

tozlar elenerek aliimina kroze igerisine alinmustir.

Sekil 3.2. Ogiitme islemlerinde kullanilan degirmen.

Baslangi¢ tozlarinda var olan karbonat formundaki bilesiklerdeki karbondioksitin
(CO2) ugurulmasi amaciyla elektrikle ¢alisan rezistansli (Protherm Furnaces) firinda
5°C/dk 1sitma hiziyla 890 °C sicaklikta 8 saat kalsinasyon yapilmistir. Kalsinasyon
isleminde karbonatli bilesiklerin pargalanmasi sirasinda meydana gelen genel

reaksiyon denklemi esitlik 3.1°de verilmistir.
MeCOs3kat) — MeO at) + CO2(gaz) (3.1)

Buna gore katkili ve katkisiz KNNS-BNW seramigi iiretimi asamasinda bilesime
katilan karbonatli bilesiklere yapilan kalsinasyon sonucunda olusan kimyasal

reaksiyonlar asagida Esitlik 3.2 ve Esitlik 3.3’de verilmistir.

K2COskan) - K20 (kat) + CO2(gaz) (3.2

Na2COsxat) — Na2Okat) + CO2(gaz) (3.3)
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Kalsinasyon isleminden sonra tozlar yeniden 12 saat dgiitme ve 24 saat kurutma
asamalarina tabi tutularak hem hammaddelerin birbiriyle karismalart hem de istenen

tane boyutuna ulasilmasi saglanmastir.

3.2.4. Sekillendirme ve sinterleme

Kurutulan tozlarin kaliba yapigmamasi igin presleme oncesinde kalip yaglayicisi
olarak %>5°1ik ¢inko stearat karigimi ile kalip yaglanmistir. Tozlar ¢ap1 @ = 15 mm olan

silindirik paslanmaz ¢elik kalip kullanilarak d=1,5 mm kalinliginda olacak sekilde tek
eksenli pres ile 200 MPa basing altinda preslenerek Sekil 3.3’de gosterildigi gibi sekil

verilmigtir.

Preslenmis numuneler aliimina kap igerisinde kendi tozu igerisine gomiilerek
sinterleme firinina konulmustur. Tozlarin kendi tozu igerisine gomiilmesi ile KNNS-
BNZW yapisindaki ugucu oksit bilesiklerin sinterleme sirasinda yapidan ayrilmasini
minimum seviyeye indirmek ve bu sayede hesaplanan stokiyometrik orandan

minimum sapma elde etmek amaglanmustir.

Sinterleme islemi i¢in 10 °C/dk 1sitma hizi kullanilarak 1160 °C sicaklikta 14 saat
boyunca numuneler sinterlenmistir. Firin sicakligi dogal soguma ile oda sicakligina
gelene kadar bekletildikten sonra numuneler firindan ¢ikarilmis ve karakterizasyon

islemleri icin yiizeyleri metalografik olarak hazirlanmistir.

Sekil 3.3. 200 MPa basing uygulanarak preslenmis numuneler.
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3.3. Karakterizasyon Islemleri ve Kullamlan Cihazlar

3.3.1. Mikroyapi analizleri

Mikroyapilarin belirlenmesi igin yiiksek safliktaki baglangic tozlari, kalsinasyon
oncesi ve sonrasindaki tozlar, 6gilitme sonrasi tozlar ve yiizey iletkenliginin saglanmasi
amaciyla yiizeyi altin/paladyum alasimi ile kaplanmis 1160°C’de sinterlenmis katkili-
katkisiz KNNS-BNW seramik numuneler karbon bant {izerine yapistirilmis ve JEOL
JSM-6060LV markali taramali elektron mikroskobu (SEM) kullanilarak farkli
biiylitme oranlarinda incelenmistir. Tiim tozlarin ve sinterlenen seramik numunelerin
SEM goriintiilerinden tanelerin morfolojik ozellikleri, tane sekli, tane boyutu, tane

dagilimlari ve yiizey goriintimleri belirlenmistir.

3.3.2. Faz analizleri

Kristal yapilarin belirlenebilmesi amaciyla X-1s1m1 difraktometresi (XRD) ile analiz
yapilmistir. Bu yontemde X-1s1n1 hedef malzeme iizerine gonderilir ve her bir fazin
kendine 6zgii atomik diizenine gore kirilmasi nedeniyle karakteristik dlgiimler elde

edilir.

Faz analizi igin yiiksek safliktaki baslangig¢ tozlari, kalsinasyon oncesinde ve
sonrasindaki tozlar, 6glitme sonrasi tozlar ile 1160°C’de sinterlenmis seramik
numunelerin incelenmesi yapilmistir. Rigaku marka X-1sin1 kirinim cihazi kullanilarak
L = 1.54059A dalga boylu Cu/K, Cu(40kV,30mA) radyasyonu ile 20 = 25° — 90°

arasindaki yansima agilari araliginda 6l¢tim alinmistir.

Faz tespitinde MDI/JADE7 ve X’pert Highscore Plus 3.0 paket programlart
kullanilmistir. Bu programlarin ¢alisma prensibi, bilesimde yer alan elementler
secildikten sonra program kendi veri bankasini tarayarak bilesimin en uygun fazlar ile
eslestirilmesini saglar. Bu sayede olusmasi beklenen fazlar veya fazlarda meydana

gelen degisimler ve bilesimlerin kristal yapilari belirlenmis olur.

3.3.3. EDS analizleri

Kimyasal bilesimi tespit etmek amaciyla element analizi yapilmasi i¢gin SEM cihazina
entegre edilen EDS (enerji dagilimli spektrometre, IXRF Systems, 500) cihazi
kullanilmistir. SEM analizi sirasinda karbon bant {izerine yapistirilmis numuneler
tizerindeki 6rnek bir bolgeden segilen alanda EDS analizi yapilmaktadir. Elde edilen
veriler hem tozlarin hem de sinterlenmis katkili-katkisiz seramik numunelerin

elementel analizlerini ve yiizdelerini vermektedir.
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3.4. Yogunluk Olciimleri

ZnO Kkatkili olarak tiretimi tamamlanan sinterlenmis seramik numunelerin yogunluk
Olgtimleri i¢in suyun kaldirma Kkuvvetinden yararlanilan Archimedes teknigi
kullanilmistir. Bunun i¢in 6ncelikle seramik numuneler nemlenme ihtimaline karsi
agirliklart sabit kalincaya kadar etiivde kurutulmus ve hassas terazide kuru agirliklar
(Wa) olgiilmiistiir. Ardindan her bir numune ayr1 ayr1 saf su igeren beherlere alinarak
isitilmis ve 10 dakika boyunca kaynayan su igerisinde muhafaza edilerek biitiin
gozeneklerin su ile dolmasi saglanmistir. Belirtilen siire sonunda seramik numuneler
beher iginden alinarak Archimedes diizeneginde askida (Whb) saf su igerisinde
tartilmistir. Suyun kaldirma kuvveti Wb degerinin daha diisiik ¢ikmasina neden
olmaktadir. Ardindan numuneler sudan ¢ikarilip tizerlerinde birikmis fazla su islak bir
bez ile alinmig ve yas agirhiklart i¢in havada (Wc) tartilmistir. Yogunluk

hesaplamalarinda kullanilan formiil Esitlik 3.4°te verilmektedir.

Wa
Wc—-Wb

Bulk yogunluk(p) = X psu (3.4)

Burada psu degeri, tartimin yapildigi ortam yogunlugunu ifade etmektedir. Yogunluk

Ol¢timlerinde saf su ortami kullanilmis ve dl¢timler oda sicakliginda yapilmustir.

3.5. Dielektrik Olgiimler

3.5.1. Deneysel hazirhik islemleri

Sinterlenmis seramik numunelere dielektrik 6zelliklerin 6l¢iimiiniin yapilabilmesi i¢in
yiizeye elektrotlama islemi yapilmasi gerekmektedir. Bu sayede numunede iletken
yiizeyler olusturularak elektrik akimi verilebilmektedir. Bunun igin 6ncelikle seramik
numunelerin yiizeyleri zimpara ile diizgtin hale getirildikten sonra kumpas ile ¢ap ve
kalinlik 6l¢timleri alinmistir. Ardindan iletken yiizey olusturabilmek i¢in scp-giimiis
pasta ile kaplanip 500 °C sicaklikta 1 saat pisirilmis ve dogal soguma ile oda
sicakligina sogutulmustur. Numune kenarinda kalan giimiis pasta kisa devre
olusturmamasi igin temizlenmis, sadece iki paralel yiizeyde olacak sekilde giimiis

pasta uygulanmustir.

3.5.2. Dielektrik sabit ve dielektrik kayip ol¢iimleri
Dielektrik olciimlere baglamadan 6nce deney diizeneginde kalibrasyon yapilarak
Olgtimlerdeki olas1 sapmalarin engellenmesi amaglanmistir. Dielektrik dlgtimler igin

numuneler Sekil 3.4. ve Sekil 3.5.’de gosterildigi gibi iki tarafi da iletken olan deney
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diizenegine yerlestirilerek bir kapasitor devresi olusturulmus ve sabit sicaklikta 50 Hz—
1 MHz frekans araliginda LCR metre ile (HIOKI IM3536 LCR Meter) dlgiimleri
alinmigtir. Sicakliga bagli 6lgiimler i¢in oda sicakligi ile 320 °C sicaklik araligi ve sabit

bir frekans degeri kullanilmustir.

Olgiim sonuglarindan kapasitans (C) ve kondiiktans (G) degeri elde edilmistir. Bu
degerler kullanilarak dielektrik sabit (€;) ve dielektrik kayip (tand) degerlerine ait

hesaplamalar yapilmistir.

Sekil 3.4. Metal plakalar arasina yerlestirilen dielektrik 6l¢iim numunesi

Sekil 3.5. Dielektrik dl¢ltimlerde kullanilan LCR metre
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4. DENEYSEL SONUCLAR VE TARTISMA

4.1. Ham Tozlara Ait Analizler

4.1.1. Ham tozlara ait SEM analizleri

KNNS-BNW seramigi tiretiminde kullanilan ham tozlara ait SEM goriintiileri Sekil
4.1.°de gosterilmektedir. Buradan, a) Na2CO3 50 pm’den biiyiik iri taneli, b) Nb2Os
ortalama 5-10 pum keskin koseli ve ince ¢) Sb203 1 um ¢ok ince d) Bi2O3 25-50 pum iri
ve keskin koseli €) WO3 10 um’den biiyiik iri f) ZnO 5 um’den kiigiik keskin koseli

ve ¢ok ince tane yapisi sergilemektedir.

(R}

15kU_ | XS, 888
|

Sekil 4.1. Ham tozlara ait SEM goriintiileri a) Na2COs, b) Nb2Os, ¢) Sb20s3, d) Bi2Os,
e) WOg, f) ZnO



1SkU X108, 066 M Lum
& ¥

Sekil 4.1.(Devami) Ham tozlara ait SEM goriintiileri @) Na,COs, b) Nb20Os, ¢) Sh.03,
d) Bi20s3, €) WO3, f) ZnO

4.1.2. Ham tozlara ait XRD analizleri
Baglangi¢ tozlariin X-1sinlar1 difraksiyon analizleri Sekil 4.2.’de gosterilmektedir.
XRD sonuglarindan, tozlarin ICDD numaras: verilen pdf kartlarindaki referans

piklerle uyumlu oldugu ve safsizlik icermedigi goriilmektedir.

1260 -
840 [ KoCO,
420 | ICDD #00-011-0655
O .J L. 1 I“.L PR I P I‘...“‘I.l..L I‘L. [ I_l. [ I
1320 -
880 [ Na,CO,
440 | ICDD #00-008-0448
0 PR I I RPN RN TR U T U N R R R N N
1770
1180 F Nb,Os
590 [ ICDD #00-037-1468
g 0 P I I R I R I AR R R R U R R T
< 4800 -
® 3200 | Sb,04
8 1600 | ICDD #01-071-0365
-CE O- ‘I 1 1 |lf 1 |l. 1 l|“| L . 1 ‘I‘ L+ 1 .
5700 -
3800 [ BI1,0;
1900 | ICDD #03-065-2366
0- | - Il. | | .JI.‘. 1 .lll..ll.llll.‘.l-‘. 1 .‘II.’I L Il. 1 .
9600
r ZnO
gggg - 1 1 ICDD #01-080-0075
O I | I I T I I | l. | IL 1 .1 I‘.lll PR TR T
1530
C WO
1020 - 3
510 ICDD #01-072-1465
0 | | | | | | | | | | | | | | |

10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 85 90
Derece (20)
Sekil 4.2. Ham tozlara ait XRD analizleri
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4.1.3. Ham tozlara ait EDS analizleri

Sekil 4.1.”de mikroyapilar1 verilen ham tozlara ait EDS alan taramasi analiz verileri

Sekil 4.3.’de gosterilmektedir. Yapilan elementel analiz sonucundaki pikler ytiksek

saflik oranlarmma sahip hammaddelerin oldugunu ve herhangi bir safsizlik veya

empiirite maddeler igermedigini gostermektedir.
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Sekil 4.3. Ham tozlara ait EDS analizleri a) NaCO3z b) Nb2Os c) Sh.0s d) Bi>O3

e) WOs3 f) ZnO
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4.2. Sinterleme Oncesi Numunelerin Analizleri

4.2.1. Sinterleme 6ncesi numunelerin SEM analizleri

Stokiyometrik oranda hesaplanarak katkili ve katkisiz olarak hazirlanan seramik tozlar
oglitme-kurutma islemlerinden sonra, kalsinasyon isleminden sonra ve tane boyutunu
inceltmek amaciyla ikinci 6glitme - kurutma asamalarindan sonra olmak iizere ii¢
farkli sekilde 6rnek alinarak taramali elektron mikroskobunda incelenmistir. Yapilan
SEM analizine ait tane morfolojilerini igeren goriintiiler Sekil 4.4. — Sekil 4.7.’de
gosterilmektedir. Kalsinasyon sonrasinda biitiin toz karisgimlar1 daha homojen bir

yapidadir. Ikinci 6giitme isleminden sonra tane yapilar1 incelmistir. Biitiin tozlar kdseli

bir yap1 sergilemektedir.

Sekil 4.4. KNNS-BNW numunesine ait SEM goriintiileri a) Kalsinasyon oncesi
b)Kalsinasyon sonrasi ¢) Ikinci 6giitme sonrasi

Sekil 4.5. %0,05 ZnO katkili bilesime ait SEM goriintiileri a) Kalsinasyon oncesi
b)Kalsinasyon sonrasi ¢) Ikinci 6giitme sonrasi
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Sekil 4.4. %0,1 ZnO katkili bilesime ait SEM goriintiileri a) Kalsinasyon oncesi
b)Kalsinasyon sonrasi ¢) ikinci 6giitme sonrasi

Sekil 4.5. %0,2 ZnO katkili bilesime ait SEM goriintiileri a) Kalsinasyon oncesi
b)Kalsinasyon sonrasi ¢) Ikinci 6giitme sonrasi

4.2.2. Sinterleme dncesi numunelerin EDS analizleri

Katkili ve katkisiz KNNS-BNW seramigi iiretiminde kullanilan kalsinasyon 6ncesi,
kalsinasyon sonras1 Ve ikinci 6giitme - kurutma asamasindan gegen seramik tozlari igin
yapilan EDS analizleri Sekil 4.8. — Sekil 4.11.”de gosterilmektedir. K, Na ve Nb yapida
en fazla bulunan elementtir. Bu yiizden en yiiksek pik degerini vermektedir. Katkisiz
KNNS-BNW ve ZnO katkili KNNS-BNZW seramik tozlarinda kalsinasyon sonrasi
potasyum ve oksijen piklerinde azalma goriilmiistiir. %0,05 ZnO ve %0,1 ZnO katkili

seramik tozlarindaki Na miktari kalsinasyon sonrasinda artmistir.

a) b) | )

bl o ladl o
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Sekil 4.6. KNNS-BNW numunesine ait EDS géruntiileri a) Kalsinasyon éncesi b)
Kalsinasyon sonrasi c) Ikinci 6gilitme sonrasi
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Sekil 4.7. %0,05 ZnO katkili bilesime ait EDS goriintiileri a) Kalsinasyon 6ncesi b)
Kalsinasyon sonrasi c¢) Ikinci 6giitme sonrasi

el . Specmm] — Specmml

2) b) 0

Sekil 4.8. %0,1 ZnO katkili bilesime ait EDS goriintiileri a) Kalsinasyon oncesi
b)Kalsinasyon sonrasi ¢) Ikinci 6giitme sonrasi

el - el . Sl

a) b) c)

Sekil 4.9. %0,2 ZnO katkili bilesime ait EDS goriintiileri a) Kalsinasyon oncesi
b)Kalsinasyon sonrasi ¢) ikinci 6giitme sonrasi

4.3, Sinterlenmis Numunelerin Analizleri

4.3.1. Sinterlenmis numunelerin SEM analizleri

Katkisiz KNNS-BNW ve ZnO katkili olarak hazirlanan toz karigimlari sinterlendikten
sonra mikroyap1 tayini igin SEM analizi yapilmistir. Yiizey ve kirik yiizey
goriiniimlerinden alinan farkli biiylitme oranlarindaki SEM goriintiileri Sekil 4.12. ve
Sekil 4.13.’de verilmektedir. Tane yapilarinda perovskit kristalleri goriilmektedir.
Katkisiz KNNS-BNW ve %0,1 ZnO katkili seramiklerde ince taneli yogun bir yap1
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gortilirken %0,05 ZnO katkili seramikte yuvarlak iri taneli yap1 %0,2 ZnO katkilt

seramikte tane irilesmesinin oldugu koseli taneler goriilmektedir.

Sekil 4.10. Sinterlenmis numunelerin yiizey goriinimleri a) KNNS-BNW, b) %0,05
ZnO, ¢) %0,1 ZnO, d) %0,2 ZnO katkili numuneler

% "‘%‘_‘?.3?999

Sekil 4.11. Sinterlenmis numunelerin kirik yiizey goriintimleri a) KNNS-BNW,
b)%0,05 ZnO, ¢) %0,1 Zn0O, d) %0,2 ZnO katkili numuneler
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Sekil 4.11. (Devam) Sinterlenmis numunelerin kirik ylizey goriiniimleri a) KNNS-
BNW, b) %0,05 ZnO, c) %0,1 ZnO, d) %0,2 ZnO katkili numuneler

4.3.2. Sinterlenmis numunelerin XRD analizleri

KNNS-BNW seramiklerini tiretmek i¢in ZnO katkili ve katkisiz olarak hazirlanan
numunelere sinterlendikten sonra XRD analizi yapilmistir ve sonuglar Sekil 4.12.de
gosterilmistir. Pik degerlerinden yapilarin perovskit yapisindaki sodyum-potasyum-
niyobat (KNN) yapisinda kristallendigi goriilmektedir.

KNNS-BNW numunesi igin; Monoklinik ve hexagonal yapilar bir arada bulunur.
%0,05 ZnO numunesi ortorombik ve monoklinik yapidadir. %0,1 ZnO numunesi
monoklinik ve hexagonal yapidadir. %0,02 ZnO numunesinde ise monoklinik,

hexagonal ve ortorombik fazlar bir arada bulunmaktadir.

6500

« monoklinik KNN e KNN S -BNW
6000 . + ortorombik KNN [~ 0,05 210
5500 - °beyagamahKNN [ 0500

Siddet (a.u)

I
30 40 50 60 70 80 0
Derece (26)

Sekil 4.12. Katkisiz ve ZnO katkili KNNS-BNW seramiklerinin XRD analizi
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ZnO katkili seramiklerde katkilama miktarindaki degisme ile oda sicakliginda faz
yapisinin degistigi goriilmektedir. Katkisiz KNNS-BNW seramigi i¢in, 20 ~ 45° 'de
cift tepe goriilmektedir. Katkilama orani arttikga piklerde birlesmis bir yap1 goriiliir.
Bu durum fazlarin bir arada bulundugunu dogrular. K.Wang [51] ve H. Du’nun [52]
calismalarinda da benzer durum mevcuttur. Ortorombik faz, tetragonal fazdan kararl

durumdadir ve Weizeng Yao [35] ve Y. Gao’nun [40] yaptigi ¢alismalar ile tutarlidir.

4.3.3. Sinterlenmis numunelerin EDS analizleri

ZnO katkil1 ve katkisiz olarak iiretilen seramik numuneler sinterlendikten sonra EDS
analizi alinmistir. Elde edilen elementel analiz verileri Sekil 4.15.’de goriilmektedir.
Buna gore sinterlemeden 6nce ve sonra alinan EDS 6l¢timlerinin birbiriyle uyumlu

oldugu goriilmektedir.

Specwani _ Spednan]

a) b)
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Sekil 4.13. Sinterlenmis numunelerin EDS analizi a) KNNS-BNW b) %0,05 ZnO
€)%0,1 ZnO d) %0,2 ZnO

49



4.4, Sinterlenmis Numunelerin Yogunluk Olg¢iimleri

Uretimi tamamlanan degisen oranlarda ZnO katkili KNNS-BNZW seramiklerinin
Archimedes metodu ile yogunluklar1 dlgtilmistiir. Elde edilen yogunluk degerleri saf
KNN yapist ile karsilastirilarak nispi yogunluk hesaplanmistir. Elde edilen yogunluk
degerleri Tablo 4.1.°de gosterilmektedir. Buna gore, az miktarda eklenen ZnO ile
yogunluk artarken, ZnO miktarinin daha da artirilmasiyla diisen yogunluk degerlerine
rastlanmistir. %0,05 ZnO ve %0,1 ZnO miktari sirasiyla %92,5 ve %93,08 degerleriyle
yapida en yiiksek yogunluk degerlerini olustururken, ZnO miktar1 %0,2 oldugunda
yogunluk azalmistir. Bu ¢alismaya benzer olarak Xuming Pang ve ark. [53] yaptigi

caligmada da artan ZnO miktariyla diisen yogunluk degerlerine rastlanmaktadir.

Tablo 4.1. Seramik numunelere ait 6l¢iilen yogunluk degerleri.

Bilesim Teorik Yogunluk Olgiilen Yogunluk Nispi Yogunluk
() (g/cm3) (g/cm3) (%)

0,05 ZnO 4,51 4,18 92.5

0,1 ZnO 4,51 4,198 93,08

0,2 ZnO 4,51 3,108 70

4.5. Dielektrik Olciimler

Sinterlenen ZnO katkili KNNS-BNZW seramiklerinin dielektrik 6zellikleri, degisen
frekans ve degisen sicakligin bir fonksiyonu olarak 6l¢iilmiistiir. Her bir numune ayr1
ayr1 deney diizenegine yerlestirildikten sonra 6l¢iilen kapasitans (C) ve kondiiktans
(G) degerlerinden dielektrik sabit (€/) ve dielektrik kayip (tand) hesaplanmuistir.
Olgiimler 50 Hz ile 1 MHz arasinda yapilmistir. 1 kHz — 1 MHz araligindaki degerler

esas alinmustir.

4.5.1. Sabit sicaklikta degisen frekans ile yapilan él¢iimler

Degisen frekansa bagl olglimlerde sinterlenmis numunelerin dielektrik sabit () ve
dielektrik kayip (tand) degerleri i¢in oda sicakligi olan 25 °C’de 50 Hz — 1 MHz
araliginda 6l¢iim alinmistir. Bu degerler Tablo 4.2.°de ve Sekil 4.16. ile Sekil 4.17.’de

gosterilmektedir.

Yapilan olgtimlerde ZnO katkili olarak {iiretilen KNNS-BNZW seramik numuneler,
yuksek dielektrik sabiti (&) degerleri gostermektedir. Artan frekansa gore yapilan

Ol¢iimlerde dielektrik sabiti azalirken dielektrik kayip degerlerinde de azalma
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goriilmektedir. Biitlin bilesimler igerisinde yapilan oOlglimlere gore en yliksek
dielektrik sabiti (€r) degerlerini %0,1 ve %0,05 ZnO katkili bilesimler gostermektedir.
Dielektrik kayip degerleri incelendiginde en diisiik tand degerlerini %0,1 ve %0,2 ZnO
katkil1 bilesim vermektedir. Katkilama oran1 degistiginde dielektrik sabit ve dielektrik
kayip degerleri de degismektedir.

Tablo 4.2. 25 °C sicaklikta olgiilen dielektrik sabit (€r) ve dielektrik kayip (tand)
degerleri.

Bilesim Dielektrik Sabit (€r) Dielektrik Kayip (tand)
1kHz 10kHz 100kHz 1MHz 1kHz 10kHz 100kHz 1 MHz
0,05 znO 11134 748,92 593,98 391,73 18,72 3,53 0,89 0,06

01ZnO 13022 74520 33409 72,72 055 041 085 099

02ZnO 8567 40593 200,63 91,88 4,09 1,06 07 027

5000

. —e— 0.05 ZnO
4500 + 0.1Zn0O
1 —v¥—0.27Zn0

4000 +
3500 —
3000 —
2500 —

2000

Dielektrik sabit (/)

1500 ~
1000

500

0 hILLA | T L | T L | T L | T
107 10° 10* 10° 10°
log Frekans (Hz)

Sekil 4.14. 25 °C’de artan frekansa gore dielektrik sabit (€r) degerlerindeki degisim
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100

1 —e— 0.05 ZnO
90 H 0.1 ZnO
1 —v—0.22Zn0
80 -
70 -

Dielektrik kayip (tand)

10? 10° 10* 10° 108

log Frekans (Hz)

Sekil 4.15. 25 °C’de artan frekansa gore dielektrik kayip (tand) degerlerindeki degisim

4.5.2. Sabit frekansta degisen sicaklik ile yapilan dl¢iimler
Degisen sicakliga bagli 6l¢iimlerde 320°C’ye kadar olan sicakliklar ve 1 kHz — 1 MHz

arasindaki sabit bir frekans degeri kullanilmistir.

4.5.2.1. Bilesimlerin birbirine gore karsilastirilmasi
Dielektrik sabit (€/) ve dielektrik kayip (tand) degerlerine ait sonuglar Sekil 4.18. —

Sekil 4.25. arasinda gosterilmektedir.

Buna gore;

—  Sicakligin arttig1 6lgimlerde dielektrik sabitinde (€r) artis goriiliirken dielektrik
kayip (tand) ise diisiik sicakliklarda azalan ve sonra artan bir yol izlemektedir.

—  Olgiim sonuglarindan, ZnO katkili olarak iiretilen seramiklerdeki dopant
maddenin dielektrik 6zelliklere pozitif etki ettigi goriilmektedir.

—  Elde edilen dielektrik 6lgiim sonuglarindan bazi numunelerdeki diisiik yogunluk
ve diisiik tane boyutu olmasina ragmen KNN bazli diger seramikler ile
karsilastirilabilir seviyelerde degerler elde edilmistir. Bu sonug¢ Jiahao ve ark.
[49] yaptig1 ¢aligsma ile benzerdir. %0,2 ZnO bilesiminde goriilen difiizyon faz
gecisi Liu ve ark. yaptigi ¢calisma [57] ile benzerlik gostermektedir.
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Sekil 4.16. 1 kHz frekansta %0,05 ZnO, %0,1 ZnO ve %0,2 ZnO seramikleri i¢in artan
sicakliga gore €r — T degerlerindeki degisim grafikleri

1 kHz
20

—e— 0.05 ZznO
18 - 0.1zn0O
—v—0.22Zn0

10 H

Dielektrik kayip (tand)

T T T T T T T
50 100 150 200 250 300
Sicaklik (°C)

Sekil 4.17. 1 kHz frekansta %0,05 ZnO, %0,1 ZnO ve %0,2 ZnO seramikleri i¢in artan
sicakliga gore tand — T degerlerindeki degisim grafikleri.
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10 kHz
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Sekil 4.18. 10 kHz frekansta %0,05 ZnO, %0,1 ZnO ve %0,2 ZnO seramikleri i¢in
artan sicakliga gore €r — T degerlerindeki degisim grafikleri.

10 kHz
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Sekil 4.19. 10 kHz frekansta %0,05 ZnO, %0,1 ZnO ve %0,2 ZnO seramikleri i¢in
artan sicakliga gore tand — T degerlerindeki degisim grafikleri.
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100 kHz
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Sekil 4.20. 100 kHz frekansta %0,05 ZnO, %0,1 ZnO ve %0,2 ZnO seramikleri i¢in
artan sicakliga gore €r — T degerlerindeki degisim grafikleri.
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Sekil 4.21. 100 kHz frekansta %0,05 ZnO, %0,1 ZnO ve %0,2 ZnO seramikleri i¢in
artan sicakliga gore tand — T degerlerindeki degisim grafikleri.
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1 MHz
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Sekil 4.22. 1 MHz frekansta %0,05 ZnO, %0,1 ZnO ve %0,2 ZnO seramikleri icin
artan sicakliga gore €r — T degerlerindeki degisim grafikleri
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Sekil 4.23. 1 MHz frekansta %0,05 ZnO, %0,1 ZnO ve %0,2 ZnO seramikleri i¢in
artan sicakliga gore tand — T degerlerindeki degisim grafikleri.
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4.5.2.2. Bilesimlerin frekansa gore karsilastirilmasi

Dielektrik olgtimleri yapilan seramik numunelerin dielektriksel davraniglari igin
1kHz—-1 MHz araligindaki frekanslarda artan sicakliga bagli olarak Sekil 4.26. — 4.31.
araliginda dielektrik sabit ve dielektrik kayip grafikleri ¢izilmistir. Buradaki verilerden

malzemenin dielektrik tepe noktasi ve Curie sicakligi tahminleri yapilabilmektedir.
a) %0,05 ZnO katkih bilesim

Sekil 4.26°da farkli sicakliklarda farkli frekans degerlerinde sicakliga bagli yapilan
Olciim sonuglart goriilmektedir. Elde edilen verilere gore %0,05 ZnO katkili bilegsimin
Tc (Curie sicakligi) 240 °C civarlarindadir. Artan sicaklikla birlikte dielektrik sabit (&)
degerinde hafif bir artis olmus ve Curie sicakligina yaklasan sicaklik degerlerinde
maksimum artig gostermistir. Curie sicakligmin iizerindeki sicakliklarda dielektrik

sabit degeri azalmaktadir.

Sekil 4.27°de farkli sicakliklarda farkli frekans degerlerinde sicakliga bagli yapilan
Olciim sonuclar1 goriilmektedir. Elde edilen verilere gore, artan sicaklikla birlikte
diisiik dielektrik kayip (tand) goriilmektedir. Frekans degerleri arttiginda dielektrik

kayipta bir diisiis s6z konusudur.

0.05 ZnO
7000
—8— 1 kHz
1 10 kHz
6000 - 100 kHz
||—v—1MHz
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-8 4000 1
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Sekil 4.24. %0,05 ZnO katkili KNNS-BNZW bilesiminin 1 kHz — 1 MHz arasinda
(€r) — T degerlerindeki degisim
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Sekil 4.25. 9%0,05 ZnO katkili KNNS-BNZW bilesiminin 1 kHz — 1 MHz arasinda
(tand) — T degerlerindeki degisim

b) %0,1 ZnO katkil bilesim

Sekil 4.28°de artan sicaklik ve artan frekans degerlerine gore sicakliga baglh alinan
Olctim sonuglar1 goriilmektedir. Buna gore %0,1 ZnO katkili bilesimin Curie sicaklig
yaklasik 240 °C civarlarindadir. Curie sicakligina kadar sicaklikla beraber dielektrik
sabiti degerlerinde artis goriilmektedir ve bu noktadan sonra degerlerde azalma soz

konusudur.

Sekil 4.29°da artan sicakliga gore dielektrik kayip (tano) degerlerindeki degisim
goriilmektedir. %0,1 ZnO katkili bilesim icin diisiik dielektrik kayip degerleri

goriilmektedir.
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Sekil 4.26. %0,1 ZnO katkilt KNNS-BNZW bilesiminin 1 kHz— 1 MHz arasinda (&r)—
T degerlerindeki degisim
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Sekil 4.27. %0,1 ZnO katkili KNNS-BNZW bilesiminin 1 kHz — 1 MHz arasinda
(tand) — T degerlerindeki degisim
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) %0,2 ZnO katkih bilesim
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Sekil 4.28. %0,2 ZnO katkilt KNNS-BNZW bilesiminin 1 kHz— 1 MHz arasinda (&r)—
T degerlerindeki degisim
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Sekil 4.29. %0,2 ZnO katkili KNNS-BNZW bilesiminin 1 kHz — 1 MHz arasinda
(tand) — T degerlerindeki degisim

60



5. SONUCLAR VE ONERILER

5.1. Sonuclar

Uretilmesi  hedeflenen potasyum sodyum niyobat (KNN) tabanl
[0,955(Ko,52Nao 48) (NDo,96Sh0,04)O3 — 0,045(Bio,sNao,5)(ZnosWo,5)O3] bilesim
formiiliine sahip KNNS-BNZW seramik numuneler basariyla tiretilmistir.
Uretilen seramik numuneler icin elde edilen yogunluklar KNN icin 4,51 g/cm?
olan teorik yogunluga gore hesaplanmistir. Katki yapilan numunelerde %0,05
ZnO iceren bilesim 4,18 g/cm? ile %92,5 yogunluk, %0,1 ZnO igeren bilesim
4,198 glem? ile %93,08 yogunluk, %0,2 ZnO igeren bilesim ise 3,108 g/cm? ile
%70 yogunluk degeri gostermektedir.

Bilesimler birbiri ile kiyaslandiginda ZnO miktar1 seramik numunelerin
yogunlugunu artirmig fakat miktarin daha fazla artirllmasi yogunlukta diisiise
neden olmustur. Yogun numunelerde dielektriksel 6zellikler daha iyidir. Bu
sebeple uygun katkilama miktar sec¢ilmelidir.

SEM incelemelerinde artan ZnO miktariyla tanelerin kiibik formda perovskit
kristalleri sergiledigi goriilmiistiir.

XRD incelemelerinde iiretimi tamamlanan ZnO katkisiz KNNS-BNW ve ZnO
katkili KNNS-BNZW seramik numunelerinin perovskit kristal yapisi
sergiledigi goriilmiistiir.

EDS incelemelerinde liretilen tozlarin ve sinterlenmis numunelerin birbiriyle
uyumlu oldugu goriilmiistiir.

Perovskit yapisi igerisinde farkli kristal fazlarin bulundugu ve bu ¢oklu faz
birlikteliklerinin dielektrik 6zelliklere olumlu katki yaptig1 diistiniilmektedir.
Elektriksel Ol¢timler i¢in sabit frekans — degisen sicaklik ve sabit sicaklik —
degisen frekans degerleri kullanilarak kapasitans ve kondiiktans Ol¢limleri
yapilmistir. Buradan dielektrik sabit ve dielektrik kayip hesaplanmistir.
Frekansa bagli 6l¢iimlerde 50 Hz — 1 MHz degerleri kullanilmistir. Frekans
arttiginda dielektrik sabitinin diistiigli goriilmiistiir. 25°C sicaklikta 1 kHz



frekansta %0,05 ZnO 1113,4 €r degeri gosterirken %0,1 ZnO 1302,2 &r ve
%0,2 ZnO 856,7 €r degeri gostermektedir.

Dielektrik kayip ise frekans arttiginda azalma egilimindedir. 1 kHz frekansta
%0,05 ZnO 18,72 tand degeri gosterirken %0,1 ZnO 0,55 tand ve %0,2 ZnO
4,09 tand degeri gostermektedir.

Sicakliga bagl Olglimlerde oda sicakligindan baglayarak 320°C’ye kadar
1sitilan numunelerden ve 320°C’den tekrar oda sicakligina kadar sogutulan
numunelerden 6l¢im alinmigtir. Artan sicaklikla birlikte dielektrik sabit (€r)
degerinde artig olmus fakat dielektrik kaybin (tand) da arttig1 goriilmustiir.
%0,05 ve %0,1 ZnO katkili1 seramik numunelerin Tc (Curie sicakligi) 240 °C
civarlarindadir. Dielektrik sabit (&) Curie sicakliginda maksimum deger
gostermistir. Curie sicakliginin tizerindeki sicakliklarda dielektrik sabit degeri
azalmaktadir. Katkilama oram1 Curie sicakligmin belirlenmesinde etkili
olmustur.

ZnO katkisinin dielektrik o6zellikler lizerinde olumlu etkisi bulunmaktadir.
Katkilama oranina gore bu 6zellikler degismektedir.

Dielektrik 6l¢tim degerleri incelendiginde katkili ve katkisiz olarak iiretilen
KNNS-BNZW esasli seramik bilesiminin kursun igeren seramik bilesimleri

yerine kullanilabilecegi goriilmektedir.

5.2. Oneriler

Uretimi tamamlanan katkisiz KNNS-BNW ve ZnO katkihi KNNS-BNZW

seramiklerinin 6zelliklerini daha detayli anlayabilmek i¢in asagida belirtilen Oneriler

caligmalara 151k tutabilir.

Potasyum sodyum niyobat tabanli seramiklerin {iretimi sirasinda kullanilan
hammaddelerin ugucu oksit ve karbonat formlari sinterleme sirasinda yapidan
uzaklasarak stokiyometriyi degistirebileceginden KNNS-BNZW bilesimine
daha iyi etkileri olabilecek bir sinterleme prosediirii gerekebilir.

KNNS-BNW bilesimine daha farkli oranlarda eklenen ZnO miktarinin veya
daha farkli katki maddelerinin mikroyapida ve elektriksel oOzelliklerde
meydana getirecegi degisimler incelenebilir.

Uretimi tamamlanan katkili ve katkisiz KNNS-BNW seramik numunelerinin

diger elektriksel 6zellikleri incelenebilir.
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Gozenek bosluklar1 kacak akima sebep vermis olabileceginden daha detayl
incelemeler yapilabilir.

Kristal sistemi icerisinde bulunan fazlar ve faz birlikteliklerinin yapida
kararsizlik olusturup olusturmadigi ve bu fazlarin yonlendirilebilir olup
olmadig1 daha detayl arastirilabilir.

Daha diisiik ve daha yiiksek sicakliklarda kristal fazlarin nasil bir davranis

sergileyecegi daha detayl1 incelenebilir.
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