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KATI-HAL REAKSIYONU ILE SENTEZLENEN Ba,Sr,. TiO;’ IN ELEKTRIKSEL,
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Tez Danigmani: Yrd. Dog. Dr. Hasan GOCMEZ

OZET

Bu ¢alismada farkli Ba/Sr oranlarinda kati-hal reaksiyonu ile elde edilen Ba, Sty ,TiO;
(BST) seramiklerinin firetimi amaglanmustir, Yiiksek safiktaki oksitler (BaCOs, SrC0Os, TiO)
stokiyometrik oranlarda kangtirilip tek yonlii presleme ile sekillendirilmis farkli sicakbiklarda
(1250 °C, 1300 °C ve 1350 °C) sinterlenmigtir. Elde edilen numunelerin faz analizleri ve
mikroyap1 karakterizasyonlann X-igmmlan difraksiyonu ve SEM kullamlarak yapilmistr. Ba/Sr
orammmn BST seramiklerinin dielektrik ve piezoelektrik oOzelliklerine etkisi elektriksel
karakterizasyon ile elde edilmigtir.

Anahtar Kelimeler: BST, Diclektrik, Kati-hal reaksiyonu, Piezoelektrik.



ELECTRICAL PROPERTIES OF SOLID-STATE SYNTHESIS Ba,Sr..TiOs

Muharrem UZUN
Ceramic Engineering, M.S Thesis, 2005
Thesis Supervisor: Assist. Prof. Dr. Hasan GOCMEZ

SUMMARY

The aim of this study is to produce in different Ba/Sr ratio Ba,Sr,..TiO; ceramics with
solid-state reaction. For this study high pure oxides (BaCOs;, SrCOs, TiO;) were mixed in
stoichiometric proportion, then shaped by-uniaxial pressing method and sintering various
temperatures (1250 °C, 1300 °C ve 1350 °C). Phase idendification and microstructural analysis
were carried out X-ray diffraction and SEM. The effect of Ba/Sr ratio on electrical properties of
BST were obtained with electrical characterization.

Key Words: BST, Solid-state reaction, Dielectric, Piezoelectric.
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1.GIRiS

Seramik malzemeler ¢ok genis elektriksel ozelliklere sahiptirler. Baz seramik
malzemeler mikemmel yaltkandirlar. Bunlar ¢ok giigli bir elektrik alanda dahi elektrik
alkamimin gegmesine izin vermezler. Bazi seramik malzemeler yar iletkendirler. Bunlar elektrik
akiminin sadece belirli kosullar altinda ya da belirli bir enerji esigine ulasildifinda elektrik
akiminin gegmesine izin verirler. Baza seramik malzemeler ise iletkendirler ve bu malzemeler
elektrik akimnin gegmesine izin verirler.

Bazi seramik malzemeler elektrigi iletmezler fakat malzeme igerisinde yik
polarizasyonn meydana gelir. Bu tiir malzemeler elektrik yiikiini depolayabilmek i¢in kapasitor
olarak kullamlir.

Ferroelektrik seramikler, 1940° h yillarda, yiiksek dielekirik katsayisma sahip baryum
titanat kapasitorlerin kesgfi ile dogmugturlar. O zamandan beri, multi milyar dolathk bir
endiistrinin  kalbi haline gelmigtir Bu geligmeler, yiiksek dielektrik sabitine sahip
kapasitorlerden baglayip, pozitif sicaklik katsayih parcalar, piezoelekirik transduserler ve
elektrooptik 1 valflerine kadar uzamr. Malzeme, iki bilesimsel sisteme dayamr. Bunlar,
baryum titanat ve kursun-zirkonyum-titanattir. Son yillarda ferroelekirik seramiklerde meydana
gelen gelismeler, su Omeklerle agiklanabilir; medikal ultrasonik kompozitler, yiiksek yer
degisimli aktuatorler, photostroktorler, piezoelektrikler ve entegre devreler igin ince ve kalin
filmler.

Ferroelekirik malzemelerden baryum titanata cesitli katkilar yaparak elektriksel
ozelliklerinin modifikasyonu miimkindir. Bu katkilardan biride stronsiyomdur. Baryum
stronsiyum titanat (BST) yiiksek dielektrik sabiti, genig bir aralikta kontrol edilebilir Cruie
sicaklifina sahip oldugundan mikroelektronik cihaz, kapasitor, piezoelektrik ve pyroelektrik
sensor, dinamik rasgele erigilebilir hafizalarda (DRAM), resonator, elekirik alan kontrol bilegeni
olarak kullammlan mimkiindiir. Mikrodalga frekans arahfmda dogik dieletrik kayip
degerlerine sahip olduklarindan mikrodalga teknolojisinde bityiik ilgi uyandirmaktadirlar.



2. PIEZOELEKTRIK OZELLIK

Gerilme uygulandifinda bazi malzemelerin tek kristallerinde polarizasyon meydana
gelir. Malzemenin bir tarafi pozitif yiik igerirken diger tarafi negatif yiik igerir. Bu etkiye
piezoelektriklik denir. Piezoelektriklik terimi basing elektrikligi olarak agiklamr [1].

2. 1. Simetri-Piezoelektrik Ozellik iligkisi

Biitiin kristaller, 32 farkli sinifa veya nokta grubuna ayrdirlar (Sekil 2.1). Bu 32 alt
grup, 7 temel alt sisteme aynliw. Bunlar, triklinik, monoklinik, ortorombik, tetragonal,
rombohedral, hegzagonal ve kiibiktir. Bu 32 nokta grubunun 21 tanesi merkezi simetri
gostermeyen (piezoelektriklik igin gegerli sart), 20 tanesi piezoelektriktir. Bir smif merkezi
simetriye yakmdr [1].

32
Simetrik Nokta Grubu
1
21 11
Merkezi Simetri Olmayan Merkezi Simeiri (piezoeclektrik
l olmayan )
20
Piezoelekirik
I
10
Pyroelektrik
i
Alt Grup
Ferroclektrik 3
Tungsten Bronz Oksijen oktahedral Pyroklor Tabakah Yap:
PbNb,O, ABO; Cd,Nb,O, BiTi;04,
Seramik
|
I ] | ] | |
BaTiQ, PZT PLZT PT PMN (Na,K)NbO,

Sekil 2.1. Piezoelektrik ve alt gruplarmn simetri iizerine iligkileri [1].



Piezoelektrik etki, Pierre ve Jacques Curie tarafindan 1880 yilinda icat edilmigtir.
Piezoelektriklik, Curie’ ler tarafindan, laboratuarlarda tek kristal biiyiiterek ortaya konulmugtur.
En iyi piezoelektrik malzemeler Pb(Zr,Ti)O;, BaTiO; ve kuvarstir. Bunlara ilave olarak,
zincblende (ZnS), borasit, tourmaline, topas, seker ve Rochelle tuzu verilebilir. Cizelge 2.1, baza
piezoelektrik malzemeleri gostermektedir. Biitiin bu kristaller, ortak bir 6zellige sahiptir.
Bunlarm hi¢biri merkezi simetriye sahip degildir.

Cizelge 2.1. Cegitli piezoelektrik malzemeler [2].

Kuvars

BaTiOs, Pb(Zr, Ti)Os, KNbO;

Perovskit yapiya sahip diger baz titanatlar, niobaytlar, tantanatlar

Rochelle tuza (NaKCH,O5. 6H,0)

Guanidine aluminum sulfate hydrate [CN;HsAI(SO4)2.H;0]

NiSQO;.6H,0

ZnS, CdS
Zn0

GaAs

BiWQg, BizTiNbO;

KH;PO,

LiNbO;

SbSi

B‘dCOF4

HCl

NaNo,

Thiourea

Triglycine sulfat

Lityum salfat

Tourmaline

Piezoelektrikliin katilar igerisinde anlasilmas: igin dncelikle malzemelerin yapilarim
iyl bilmek gerekir. i¢ yapilarm dzelliklerini anlamak igin bir tek kristal diigiinelim. Bu kristal,



belirli bir kimyasal kompozisyona sahiptir ve iyonlardan meydana gelir. Her bir atom negatif
veya pozitif yiik igerir. Bu atomlar belirli bir diizene goére dizilirler. Birim hiicrenin merkezi
noktast,

e Merkezi simetridir.

e  Eksenlerin dondiirildiigii noktadir.
e Ayna diizenidir.

¢ Bunlann hepsidir.

Merkezi simetri olay: su sekilde agiklanir. Bir kristal, merkezi bir noktaya sahiptir. Bu
merkezden bir dogra gegtifi digsinildiiginde, difer yiizeyde bagka bir dogru ile kesistigi
gdzlenir. Bu dogrunun olusturdugu simetriye merkezi simetrigi denir. Sekil 2.2a° da bu durum
gorilmektedir. a ve g cizgisi bir nokta ile kesilir. Sekil 2.2b’ de bir simetri ¢izgisi gizilebilir.
Sekil 2.2¢” de boyle bir merkezi simetrik ¢izgisi gizilemez [2].

o
&

R phade R LR

a (2) () ©

Sekil 2.2, Bir basit kiibiin 6rnekleri; (2) basit hegzagonal prizma, (b) merkezi
simetri durumu, (c) tetrahedra, merkezi simetri yok [2].

Merkezi simetrii gostermeyen anizotropik kristaller piezoelektriktirler. Fakat bunlar
her yonde piezoelektrik degildirler. Bu durum gekil 2.3” de goriilmektedir. 2’ da herhangi bir



gerilme unygulanmadiginda elektriksel yiklenme meydana gelmez. b ve ¢’ de bir gerilme
uygulandifinda polanizasyon gozlenir [2].

(@) ) ©

Sekil 2.3. Piezoelektrik malzeme igerisinde polarizasyon [2].

Sekil 2.3° de,
(a)' Stres uygulanmamig durumda polarizasyon yok
(b) Stres uygulanmug durumda deformasyon gozlenir fakat polarizasyon yok
(c) Stres uygulanmis malzemede deformasyon ve polarizasyon gozlenir

2. 2. Dogru ve Ters Piezoelekirik Etki

Basing uygulandifinda, kutuplar arasi uzakhk azalir ve yiizeyde 6l¢iilebilir miktarlarda
elektrik potansiyeli meydana gelir. Piezoelektrik malzemeler, kalic: kutup ¢iftlerinden dolay: bir
yiik farkma sahiptir. Bir basmg kuvveti, yilk merkezleri arasindaki mesafeyi azaltir ve bir voltaj
olugturur. Bu durum dogru piezoelektrik etki olarak tanimlamir (sekil 2.4a). '

Elektriksel gerilim uygulandifinda, uygulanan gerilim ¢ok diigiik miktarda mekanik
deformasyona yol agar. Mekanik deformasyondan dogan mekanik enerji, polarizasyon olusturur
ve elekiriksel enerji ortaya ¢tkar. Bu durum, ters piezoelekirik etki olarak da tammlanabilir.



Voltaj, yilk merkezleri arasindaki mesafeyi degistirerek, boyutta bir degismeye neden olur ve
elektriksel etki, mekaniksel bir biyiiklige donigiir (ters piezo elektrik etki). Sekil 2.4b” de ters
piezoelektrik etki sematik olarak gosterilmektedir.
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Sekil 2.4. Piezoelektriksel tepki gemasi a) Piezoelektrik malzemeler, kalici kutup ¢iftlerinden
dolay: sahip olduklan yiik farki. b) Dogru piezoelekirik etki. ¢) Ters piezoelekirik elektrik etki.

Piezoelektrik etki tersinir bir olaydir. Kuvvet ortadan kaldinldifinda, kutaplanma
ortadan kalkar. Piezoelekirik 6zellikte, voltaj ters uygulandifinda yani (+) kutba (+) elektrot, (-)
kutba (-) elekirot baglandigmda dahi mekanik etki gozlenir. Bunun nedeni, Ti** iyonlan yap:
icerisinde ¢ok rahat hareket edebilmesidir. Bu olay, tersinirligi ifade eder.

Piezoelektriklik yone bagli degigir. Kuvars (Si0O;) buna bir 6mektir. (100) yoniinde
basma gerilmesi uygulandiinda polarizasyon olurken (001) yoniinde gerilme uygulandiginda
polarizasyon gozlenmez.

Onemli piezoelektrik karakteri, kavrama katsayisidir ve asagidaki sekilde verilir [3].

......

Kk* = Elektrik enerjisi ¢tkist/mekanik enetji girisi



Piezoelektrik bigim sabifi, birim bagma uygulanan elektrik alan ile elde edilen
boylamsal bigim olarak tammlamir. Iyi kutuplandmilmmg PLZT igin bu deger 6.08x10% cm/V,
BaTiO; igin 1.9x10® cm/V* tur.

Bir ferroelektrik seramik igerisinde, yénelme kritik bir etkidir ve piezoelektrik etkiyi
gosterir. Yonlenme olmaksizin seramik aktif degildir. Yonlenme ile seramik kullamglhi hale
gelir. Bu durum, Curie sicakhinm {izerine 1sstilmadik¢a gegerlidir.

Piezoelekirik etkileri agiklamak igin bir tek kristal bir malzemeyi diigiinelim. Bu
malzeme tetragonal bozunma ile polarize olsun. Sekil 2.5a, tek taneli polarize olmug bir yapry:
gostermektedir. Bu yapirya disardan gerilme uygulandifs durumda yonlenme olmaktadir. Bir
elektrik alam wuygulandifinda yoénlenme korunmaktadir. Bu durum, gekil 2.5b° de
goriilmektedir. Gerilme uygulandiginda ve elekirik alam uygulandifinda benzer etk
gozlenmektedir. Gerilme uygulandips durumda jeneratr etkisi, elektrik alam uygulandipx
duruma ise motor etkisi adi verilmektedir. Direkt etki, jeneratdr olarak adlandmbrken ters etki,
motor olarak adlandiniir. Her iki durumda da ydnlenme meydana gelmekte, malzemenin gekli
degismektedir (sekil 2.5¢) [3].

(a8) Basing Uygulamas:

Jenerator etkisi

©

(b) Alan Uygulamast C>
Motor etkisi

Sekil 2.5, Tek kristalli bir malzemenin belirli bir yénde uygulanan stresle yonlenmesi {3].



Direkt etki ve ters etki agagidaki formiille ifade edilir [1.]

D=dE+¢"E jenerator 1)
S=sET +dE motor #))

Burada, D dielektrik yer degisimi veya yonlenme, T gerilme, E elektrik alani, d
piezoelektrik katsayisi, s malzeme katsayisi, £ dielektrik katsaysidir. 1 ve 2 esitlikleri verilen
ozelliklerle iligkilidirler. Omegin elektriksel yer degisimi (polarizasyon) ve deformasyon gibi
ozellikler icerir. Ozellikler indislerle belirtilir. Ornegin d3; gostermektedir ki, piezoelektrik
katsayisi polarizasyonla iligkilidir. Polarizasyon, elektrotlar i¢cinde 3 yoniine dik veya paralel
yonlerde uygulamr. Uygulanan gerilme ise, 1 yoniinde uygulanmistir. di3, 3 yoniinde olugmug
polarizasyonu gostermektedir. Gerilme, 3 yoniinde uygulanmigtir. Bu katsay: icin tipik iligki
agagida verilmigtir [1].

D,=d,T, direkt etki 3
S, =dyFE, tersetki @)

Burada, d katsayist her iki esitlikte de aymdar. d katsayisi, direkt etki igin x10™2 C/N,
ters etld i¢in x10™m/V olarak verilmistir [1].

d katsayisina ilave olarak, agik devreler icin, piezoelektrik seramiklerde g katsayist
tanimlanir ve agafndaki gekilde verilir [1].

d

e 6)

g

Burada, K relatif dielektrik sabiti, &, permitivite (boslugun permitivitesi 8.854x10"
2F/m). Eper malzeme digik K degerlerine sahip ise, verilen bir d degeri igin yiksek g
katsayilani elde edilir. Yiksek g katsayismna sahip malzemeler ferroelekirik olarak sert
malzemelerdir. Polarizasyon yon degistirmez. Diisiik K deperlerine sahiptirler. Genellikle gaz
atesleyicilerin yapimminda kullanilirlar f1].



Piezoelektrik cevap verme oldukga hizhdir. Omegiin transduser MHz frekanslarinda
sinyal takip edebilir.

Piezoclektrik seramiklerin hazirlanmasinda kullamlan hammaddelerin safhis ¢ok
onemlidir. Hammaddede bulunan safsizhklar malzeme Ozelliklerini biyik Slgiide
etkilediginden, saflik oram en az %99.5 olmasi gerekmektedir. Soguk izostatik pres veya gerit
dokiim yontemi ile dretilirler. Sinterleme sicakhify 1200-1300°C arasindadir.

Piezoelektrik seramiklerin, dielektrik sabitlerinde zamanla gorillen azalmaya yaglanma
ad1 verilir. Bu 6zellik, yaklagik olarak logaritmik olup agagidaki formiille ifade edilir.

K=Kg - mlog1

Piezoelekirik seramiklerin ok genis uygulama alanlan vardi. ivme dlgerler,
deformasyon &lger, basmng sensorleri, mikrofonda piezoelektrik malzemede ses titresimleri
yaparak voltaj #iretmede, klavyelerde, fonograf, aksolometer, transduserler, cep telefonlarinda
ve sonar devreleri gibi bir cok uygulama alanlan vardir.

Piezoelektrikler i¢in verimlilik faktorii kullamilir. Genelde yitksek k degerleri istenir.
Seramikler i¢in k, degerleri BaTiO; igin 0.35 ve PLZT igin 0.72° dir. $imdiye kadar belirtilmig
ozellikler piezoelektrik seramikler i¢in verilmistir. Bu piezoelekirik seramikler ayni zamanda da
yonlenmis ferroelektrik malzemelerdir. Yonlenme prosesi siiresince malzemede kigik bir
genlesme yonlenme ekseni boyunca gergeklesir ve bu eksene dik her iki yonde kiigiik bir
cekilme gozlenir. Genlesme alami yiksek sicakliklarla kombinasyon igindedir. Yonlenme,
tetragonal fazda %83, rombohedral fazda %86, ortorombik fazda %91 olmaktadir.

2. 3. Piezoelekirik Malzemeler

Piezoelektrik seramikler igin bir talam bilegimler geligtirilmigtir. Piezoelektrik seramiklerin
kullanim alanlan su sekildedir;

1. Yiksek voltajda yiik olagumu

2. Aktuatorler igin ve mekanik titregimlerinin belirlenmesi

3. Frekans kontrolii

4. Akustik uygulamalar ve ultrasonik titregimler.
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Birinci kullanim yiiksek bir g katsayis1 gerektirir. Ayrnca, elektriksel ve mekaniksel
dayanmmun da yiiksek olmasi gerekir. Ikincisi, yiiksek piezoelektrik g katsayis1 ile diigiik
gegirgenlik gerektirir. Uglinciisti, ozelliklerin zaman ve sicaklikla dengeli olmasimi, diigik
kayplan ve yiksek ciftlesme katsayistmi gerektirir. Dordiinciisii ise, yiiksek alanlar
uygulandifinda disiik kayiplar gerektirir [4].

2. 3. 1. Kurgun-zirkonyum-titanat (PZT)

PZT seramikler kursun, zirkonyum, titanyum oksit kargimlandir. Bunlar PbO, ZrO, ve
TiO,’ nin bilegimleridir. Bu seramikler ferroelektriktirler. PZT kangimlarnm diigindigiimiizde,
istenilen teknik 6zellikleri saglamak zorundadirlar, Bunlarin 6zelliklerini kontrol etmek gerekir.
PZT seramiklere en iyi 6mek perovskit yapisina sahip BaTiO;’ tir. BaTiO; yapisinda esit ¢ift
valansh Pb*? ve doért valansh Zr*, Ti** katyonlan bulundugunda PZT olusturulur. Diger bir
depisle perovskite, PbZrO; ve PbTiO; ikili sistem alagimlanidir. PZT dzellikleri zirkonyum ve
titanyum atomlarina baglidir. Genel formiil olarak Pb(Zr,Ti; ;)O5’ tiir. Burada z, 0 ile 1 arasinda

degigir [3]-

Sekil 2.6, sistemin faz diyagramim gostermektedir. Bu fazlarm temelini anlayabilmek igin atom
boyutunda dzelliklerinin bilinmesi gerekir. Cizelge 2.2, iyonik yangaplan vermektedir.

Cizelge 2.2. Cesitli iyonlann yangaplan [3].

Yik Iyon cinsi Yanicap (nm)
(i/e)

2 0? 0.132
+1 K 0.133
+2 Ba' 0.143
Pb*? 0.132
Ca”? 0.106
Mn"? 0.090
+3 La” 0.106
BW3 0.114
* 0.070
+4 h{{?"* 0.064
Pb* 0.084
zc : 0.087
+5 Nb*? 0.070
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Sekil 2.6’ y1 inceledigimizde fist kisimda bozulmamg kiibik fazi gorebiliriz. Bu yiiksek
sicakhik faz, iki bilegenin bir kat ¢dzeltisidir. Ti™ ve Zr** arasinda bir ayrim yoktur. Bu faz
paraclektriktir Bunun manas:i uygulanan elektrik alamt elektrik polarizasyon sgartlarmda
bozunma olugmasidir. Elektrik alan kalduwildiginda, termal bozunma geri doniigerek eski haline
gelecek ve kristal polarizasyonmum olmadign konumuma donecektir. Sicakhigmm T¢” ye yakin
olmadi1 derumlardaki sicakliklarda polarizasyon oldukga zayiftir.

300
%
o Rombohedml
»n 200 {¥iksek sicakhik formu) .
100 .
ortororabik e \ Morfotmopik fic ~
S
5 - 3 3 3 k& s 1 1
1 08 0.6 0.4 0.2 0
PbZr0, A PbTi0;

Sekil 2.6. Pb(Zrp 45, Tiio.52))Os sisteminin faz diyagram [3].

Sekil 2.6° da, sicaklify azalttifmmizda Curie gegis sicaklifma (T¢) ulasinz. Cruie
sicaklips, ferromanyetik bir malzemenin paramanyetik bir malzemeye doniigtigii sicaklik
derecesi olarak tanimmlanabilir veya kiibik yapidan tetragonal yapitya (veya tersi) doniisme
sicakligina Curie sicaklifn (Tc¢) adi verilir. Curie sicakhfma kadar manyetik olan bir malzeme,
bu sicakhigin Gizerinde manyetik degildir. Curie gegis sicaklis, bilesimle birlikte degisir. Biitin
bilegimler igin Curie sicakh, BaTiO;” m T¢’ sinden fazladir. Bu olay atomik baglanma ile
agiklanabilir. Ba'? jyonunun elektronlarmm dis kabugu doludur. Bu yiizden komsu O ile
reaksiyona girerler ve elektrostatik baglanma olugtururlar. Fakat Pb*? iyonlarmmn iki dig ydriinge
elektronlan vardur. Bunlar oksijenle birlikte kovalent baj meydana getirirler. Bu yonlenmig
kovalent bap, ferroelektrik yonlenmeyi olusturur. Bu yonlenme, PZT yapmin olugmasmmda temel

prensiptir.
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Curie sicakligindan diigiik sicakliklarda polarize olan kristallerde boyut farki, 6zellikle
72104 ve TiOg oktahedralarinda Smemlidir. Ciinkii oktahedra bozunum kabiliyeti, oksijen-iyon
alanma baghdir. Faz diyagrammnin titanyum kismunda polarize olmug yaps, tetragonal formu
igerir. Zirkonyum tarafinda, zirkonyaca zengin alagimlar, rombohedral kristal formu olusturur.
Rombohedral kristal formlari, digiik sicakliklarda daha fazla degisime ugrar. Rombohedral ve
tetragonal arasmda bir faz gegigi vardw. Piezolektrik zellikler, bu tetragonal-rombohedral
smirda depigiklik gosterir. %10 saf PbZrO; iceren kompozisyon ortorombiktir ve
antiferroelektrik yapi gosterir. Bunun anlami, komsu kristal hiicreleri ters olarak ydnlenir. Bu
durum, yapida zit olarak polarizasyonu gosterir. Yapida elektriksel bir dizilme meydana gelir
fakat net bir polarizasyon gozlenmez.

PZT seramikleri ilavelere birlikte kullamlirlar. Bu ilavelerde donarlara orekler, N,,™
Zr™ ile yer depistirirken, La™ Pb™ ile yer degistirir. Boylece PZT’ nin p-tipi iletkenligi ortaya
¢ikar. Donarlar A tarafindaki bosluklara yerlesirler. Bu ilaveler domainlerin yeniden
yonlenmesini arttinirlar [1].

Donar dop edilmig PZT” lerin yiksek gegirgenlik ve d katsayilan, akseptor dop edilen
malzemelere gore daha iyidir. Bu yizden mekanik kuvveti elektriksel titresime doniigtiiriirler.
Donar dop edilmigler, akseptdr dop edilmiglere gére daha fazla kayip faktoriine sahiptirler. Bu
yiizden dalga filtreleri igin uygundurlar [4].

Akseptorlere orek, Fe' in Zr™ veya Ti* ile yer degigtirmesidir. Bu ilavelerle
domainlerin yeniden yonlenmesi simrlanmistir. Daha diigik dielektrik sabiti, diigiik dielektrik
kayip, daha diigiik yaslanma dereceleri gozlenir [1].

Es deperlikli laveler, dmegin Ba™ veya Sr'2, Pb*? ile yer degistirir veya Sn™, Zr™ veya
Ti™ ile yer degistirir. Azaltilmig domain ydnlenmesi gozlenir ve ayrica disik dielektrik kayip
ve daha yiiksek yaglanma dereceleri gozlenir [1].

Dopantlar genellikle % 3’ten kiigiik atomik yiizde olarak ilave edilirler. Diizenleyiciler
PZT" ye %5’ ten biiyik oranda atomik olarak ilave edilirler. Diizenleyici sistemlere omekler
sunlardir. (Pb, La)(Zr, Ti)Os, (Pb, S)(Zr, Ti)Os, (Pb, Ba)(Zr, Ti)Os, Pb~(Zs, Ti, Sn)Os, (Pb,
La)TiO; ve Pb(Mg, Nb)Os-PbZrO;-PbTiOs’ dir. Bu verilenler, kursun igeren kati ¢dzeltilere
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Omektirler. Bu sistemlerden, dielekirik, piezoelektrik, pyroelektrik, ferroelektrik seramiklere
Ornek PLZT sistemidir [1].

PZT’ ye lantanyum ilavesi durumunda kat1 ¢dzelti sisterni olugmaktadir. Ferroelektrik
* stabilitesi (kararlilit) azalmaktadir, Tc dilgmektedir. Birincil bilesimler igin ¢dzimirlik limiti
Zt/Ti oranina bagldie. PZT sistemine lantanyum ilavesi, dzelliklerde iyilesmeye yol agar.
Dielektrik sabiti artar, maksimum giftlesme katsayist ortaya gikar. Artan mekanik faktér ve
optik gecirgenlik gozlenir. Optik gegirgenlik 1960° larm sonunda kegfedilmigtir. Bu
caligmalarm sonucunda La" ilavesi kimyasal bir diizenleyici vazifesi gormiistiir. Gegirgenligi
arttrmaktadir. Bu davranisin sebebi tamamen anlagilamamigtir. Bununla birlikte La, oktahedral
yapida oksijenin olusturdufu bu yapida yiksek c¢dziinebilirlige sahiptir. Aym zamanda optik
anizotropi azaltmakia yogunluBu arthrmaktadir [1].

2. 3. 2. Baryum fitanat (BaTiO5)

BaTiO; (Curie sicakhigi 130°C), piezoelektrik seramik olarak geligtirilen ilk malzemedir.
Baz ticari uygulamalar igin PZT’ nin yerini almaktadw. Gegis sicakhs A ve B tarafina
ilavelerle degistirilebilir. Yiiksek sicaklik katsayilarindan kagimilmalidir. Kiibik-tetragonal (gekil
2.6) ve ortorombik-rombohedral gecigler normal ¢aligma sicakliginda gdzlenebilir. Fakat
tetragonal-ortorombik gegis, normal ¢ahgma sicakhmna yakin seviyede gergeklesir. Kurgun,
kalsiyum ve baryum ilaveleri gecis sicakhigim diigliriirler ve 0°C° de ferroelektrik dzellikleri
kontrol etmeye yararlar [4].

Sekil 2.7a 130°C’ nin {izerindeki kiibik yapisi.
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Sekil 2.7b 130°C’ nin altindaki tetragonal yapist.

PZT’ lerden bagimsiz olarak, PbO ugucu maddesi igeren PZT’ ye gore BaTiO; belirgin
bir kimyasal bilegime sahiptir. BaTiO3 transduserlere genellikle St ilave edildiginde Tc
120°C” den asagiya diiger. Pb* ilave edildiginde, Tc yukan: ¢ikar. Ca™ ilavesi, elektrik alan
kayiplarim azaltir.

BaTiO; kapasitor olarak kullamldiginda, farkli grup ilaveleri yapihr. iki genel ilave
mevcuttur. Bunlar Tc arttiranlar ve Te azaltanlardir. Arttiranlara 8mek olarak SrTiOs, CaZrQOs,
PbTiO; ve BaSnQs, azaltanlar ise Biy(SnQ,);, MgZrOs;, CaTiO;, NiSnQj5” dir. Bunlar agirlikga
%]1-8 ilave edilirler. Sonug olarak dielektrik katsayis1 3000, kayip tanjant1 %1 veya daha az,
sicaklik dengesi + %5 kapasitorler igin elde edilir. Daha yiiksek dielektrik katsayilar: (12000° ¢
kadar) elde edilebilir. Omegin Z5U tipi kapasitorler mek olarak verilebilirler [1].

Akseptor dop edildigi durumlar su 6mekleri igerir. Mangan elektrik alan kayiplarini
azaltrr fakat yitksek elektrik alan giddetlerinde gok az etkiye sahiptir. Co*?, titanyum ile yer
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degistirmek igin %]1-2 atomik olarak ilave edilir. Kobalt ilavesinde oksitleyici atmosfer
kullamlmahdzr. Ciinkdi, Co* kolay bir sekilde Co'? indirgenir. Oksidasyon seviyesi, Tengin
mavi-siyahtan, yegile ve daha sonra sariya doniigiimii ile anlagilir [4].

Zirkonyum veya kalay, titanyum yerine gegerek tetragonal-ortorombik ve ortorombik-
rombohedral gecigleri arttirirlar. Buna benzer bilegimler gerit-kagt cihazlarnda kullanibirlar.

Teknik safliktaki BaTiO; veya dop edilmis BaTiO; genel olarak yiiksek kayip deBerine,
yiiksek alan mukavemetine sahiptirler. Dielektrik kayip, genellikle domain duvarlarinin hareketi
ile saglanir. Bu nedenle yiiksek orandaki kayiplar, domain duvar hareketleri kontrol edilerek
belli seviyelerde tutulur [4].

PZT ve BaTiO; igindeki polar eksenler, dik eksenlerden daha uzundur. Yonlenme
siiresince, seramikler polar yonde genleéirler. Yiiksek basma gerilmeleri polar yodnde
uygulandiginda, yonlenmis seramik yonlenmemis hale donigir. BaTiO; iginde 90° lik
domainlerin %10’ dan az siirekli bir sekilde polar yén boyunca degigirler. Bunun yamnda,
omegin 90°, 71° ve 109” lik domainlerin %40-50’ si PZT icinde etkilenirler. Bu yiizden
BaTiOy” tm dipollesmeye karst gosterdigi direng PZT” den daha fazladir. Kobalt dop edilmis
BaTiO;, akustik gii¢ uygulamalan i¢in kullamlmaktadr [4].

Dielektrik katsayisi yiiz bin seviyelerinde bulunan BaTiO; bilegimleri elde edilmigtir.
Bazn ilaveler, ferroelektrik ozellikleri azaltirken yan iletkenlik Szelligini arttmrlar. Bu tip
kapasitorler, bariyer tabakal kapasitor olarak adlandinlir (BLCs). Bunlar, iki bafimsiz yan
iletken tane arasmdaki smmirn igindeki ince tabakayi yeniden oksitleyerck iretirler. Bu bariyer
kalinlig1 1-2 pm’ dir. Bu tip kapasitorler 50 W ve alti ile siurlanmugter [1].

2. 3. 3. Kursun titanat (PT) -kuryun zirkonat (PZ)

PbTiO; (Curie sicaklify 494°C), BaTiO; ile benzer olan tetragonal yapiya sahiptir. Fakat
a ekseni BaTiOs’ m a ekseninden % 6 daha uzundur. Seramik formunda ydnlendirmek yitksek
DC alanlarinda oldukga zordur. PbZrO; (Curie sicakligi 234°C) ortorombik yapiya sahiptir.
BaTiOy’iin ortorombik yapis: ile aymdir. Fakat anti ferroelektriktir. Dipollerin yonlenmesi 0?
iyonlar ile gergeklesir ve bdylece olusan siirekli polarizasyon sifir olur [4].
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Zirkonyomun, kalayla yer degistirmesi durumunda piezoelektrik etkilerde azalma
gozlenir. Curie sicakh, 370°C den 250°C” ye diiger [4].

A tarafina yapilan ilaveler yani baryum, stromsiyum ve kalsiyaom Curie sicakhgini
diigiiriirler. %5-10 mol oraminda ilave edildiklerinde gegirgenlifi ve piezoelektrik ozelligi
arttirrrlar. Ornegin Pbogs Stos Tiosr Zross, 1300 gegirgenlige sahiptir, k, 0,58 dir ve Curie
sicaklipy 328°C’° dir. PZT, demirle dop edildiginde domain hareketleri smirlannus olur. Bu
durum kobalt dop edilmis BaTiOs;” a da benzerdir. Stresin uygulama zamam ne kadar uzun
olursa, yitk ¢ikigt da o kadar fazla olur [4].

Digitk sicaklik katsayilan kiicitk alkali toprak elemanlan kurgunla yer degistirmek icin
akseptor olarak dop edilirler. Zirkonyum-lantanyum oranmm degigtirirler. Tetragonal-
rombohedral faz oramm etkilerler. %1° den kiiciik oranda krom veya uranyum B tarafina
akseptér olarak dop edilir. Bu iyonlar Cr™ ve U™ veya U*® seklinde bulunurlar. Gegirgenligi ve
piezoelekirikligi azaltilar. Bunlann en iyi ozelliklerini saglamak i¢in B tarafina akseptdr ve
donar dop edilmesi gerekir [4].

2. 3. 4. Kursun niobayt (PbNb,Oy)

Kursun - niobayt ferroelektrik malzemesi (PbNb,Og), oda sicakhifinda netastabildir.
1200°C’ nin tzerinde, yap: tetragonal tungsten bronzudur. PbNb,Os, 1200°C° ye yavag
sogutuldufunda, portakal-kahve rengi rombohedral paraelektrik faza doniigiirler. 1200°C” den
hizhi sofutuldufunda 700°C’ ye kadar ve %2 agirhikga ZrTiQ, ilave edildifinde tetragonal faz
olugur. Bu fazin Curie sicaklifs 560°C” dir. Daha sonra ortorombik faza doniigiir ve ferroelektrik
olur. %7 poroziteden daha az ve baryum titanat piezoelektrik katsayisindan daha diigik
seramiklerin firetilmesi zor olmasina ragmen PbNb,Og bazy avantajlara sahiptir. Sinterleme
sirasinda diigiik PbO buhar basinc: sagladifindan dolay: avantajlidir [4].

2. 4. Piezoelektrik Uygulamalan

Piezoclektriklerin kullanim alanlarmm basinda hava igindeki gazm alevlenmesini
saglayan sistemler gelir. Ters etkiyi kullanarak bir seramige elekirik alam uygulanarak kiigik
hareketler saflanabilir. Titresimler buna bir Omektir. Ince plaka seramikler gramofon
pikaplaninda kullantlmaktadir. Dalga filtrelerinde, farkl: frekanslarda kullanim alan: vardir [4].
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2. 4, 1. Gaz atesleyici

Gaz atesleyicinin galigma prensibi Sekil 2.8° de gonilmektedir. ki yonlenmis silindir
kullamhr. Kuvveti mzh bir gekilde uygulamak gerekir. Aksi takdirde olugan voltaj yok olur [4].

Elektroflar

C
o

yoktesz

Sekil 2.8. Piezoelektrik gaz ategleyici [4].

2. 4. 2. Geciktirme cizgileri

Geciktirme gizgileri 6zel bir cam pargasindan olugur. Bu yiizden sesin hizx sicakliktan
bagmmsiz hale gelir. PZT seramik tansduserler iki adet 45° lik metalize edilmis koseler igerir.
Transduser, elekirik sinyalini akustik dalgaya donigtiiriic. Bu olay transduserlerin giriginde
meydana gelir. Transduserin ¢gikiginda sinyal elektriksel igarete gevrilir [4].
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Sekil 2, 9. Kayma modu hizlandiricis: [4].

Sekil 2. 9° de gorildiign gibi transduser, silindirik olarak eksenler boyunca yonlenmis
bir yapidur. Silindir merkeze yerlegtirilir. Baska bir silindir onun digina yerlegtirilir. Dik yondeki
hareketler oldukga diigiik etkiye sahiptirler. Bu yonde piezoelekirik katsayis: sifirdir. Bu cihaz
yone bagmalt olarak gahgr. Geligmis mihendislik sayesinde bir gok gesit aktiiatre ihtiyag
vardrr. Ornegin yan iletken giplerin iiretimi ve optik araglann firetimi gibi. Inkjet printerlardan
video-teyp baghklarmdaki metallerin mikro seviyesindeki iglemlerinde kullamliriar [4].

Aktiiator uygulamalar igin yiiksek elektrostrictive etki gerekmektedir. Elektrostrictive
etki deformasyonun elektrik alanindan bagimsiz oldugunu gostermektedir. Bunun yaninda
piezoelekirik etki de deformasyon uygulanan alanla orantihdir. Genel olarak piezoelektrik etki
elektrostrictive etkiden daha biyiiktir. Bununla birlikte yiksek gegirgenlie sahip
malzemelerde ozellikle ferroelektrikler de Curie sicakliinin fizerinde elektromekanik etki
kayda deger seviyelerdedir.

Elektrostrictive malzemeler aktiiatdr uygulamalar igin piezoelektriklerden daha dnemli
avantajlara sahiptirler. Bunlar domain igermezler ve elektrik alam sifirlandifmda kolayhikla eski
hallerine dénebilirler. Ayrica bunlar yaglanmazlar [4].

2. 4. 3. Dalga filtreleri

Piezoclektrik kristaller dzellikle kuvars, elekirik devrelerde frekansi kontrol igin
kullandir. En iyi bilinen drek kuvars saatlerdir. Sabit bir frekansta titresim yapan bir dielektrik
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malzeme daha fazla enerji adsorblar buna kargin piezoelektrik dalga filtreleri farkh frekanslarda
daha az enerji absorbe ederler. $ekil 2.10° da, piezoelektrik yapiya egit ozelliklerdeki devreler

verilmigtir [4].

CP
L
——a R,
Ry | L
¢ X
]; h o)
(@ (®)

Sekil 2.10. Piezoelekirik yapiya esit dzelliklerdeki devreler (2) Titregimli bir piezoelektrik
Dumune rezonanst igin devre semasi (b) Sekil a nin empedansinin seri olarak birlegtirilmig
devre semasi.

Bir filtre belirli bir frekans bandinda gecirim saflar. Rezanatrler ince bir disk elektrot
igerirler, 450 kHz frekans ve 5,6 mm ¢apmda bulunurlar. Frekans 10 MHz yiiksekliginde gap
250 pm diiger. Bu pratik bir olay degildir. Filtreler PZT seramiklerinden yapilirlar ve Fm radyo
alicilanmn ortalama frekanslarninda kullambirlar. Filtrelere 6mek tek kristal LiTaO; ve kuvarstir
[4].

2. 4. 4. Piezoelektrik doniigtiiriiciiler

Enerjinin bir seramik govde tizerinde bir elektrottan digerine transferi voltaj doniisimi
ile saglanir. Sekil 2.11, basit bir Smegi gostermektedir. Bir diigik voltaj AC genig bir alana
uygulanmaktadir. Kigiik elektrottan daba biiyiikk bir elektrota gegis saglanmaktadir. Yiiksek
ciftlesme katsayilan gergeklesir. Televizyon ahcilarinda kullamlmaktadur [4].
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Sekil 2.11. Piezoelektrik doniigtiiriicii. Kutuplagma yon hatalan gostergesi [4].

2. 4. 5. Sonik enerji jenerasyonu

Bunlara en iyi dmek piezoelektrik hoparlorlerdir. Aktif element 151kda desteklenmis
kiiresel pargalardir. Yiiksek kapasitans gereklidir ve ayni zamanda yiiksek elektro mekaniksel
ciftlesme katsayisi gereklidir. Frekans 4 ve 30 kHz arasmda defigmektedir. Yiksek gicli
ultrasonik uygulamalar igin Srnegin ultra sonik temizleme ve sonar 20-100 kHz arasmnda
gahigmaktadirlar. Su altr ultrasonik jemeratorlerinde PZT seramik diskler kullanibr. Diskin
kalnlig1 15 mm, gapt ise 30 mm’ dir. Yeni bir sistemle dretim geligtirilmistir. Bu sistemde, iki
metal arasma sandvig edilmis piezoelektrik eleman vardir [4].

Bu devrede akustik empedans asafidaki formiil ile verilmektedir.

_PsVs As
pm'vm'Am

Buradap,, p,,, V> Vm» As V€ Ay, yogunluk, ses iz, metal ve seramigin ara kesit

alanlandir. Bunlann avantajlari, metal boyutlan ile akustik davramgin ayarlanmasi ve
dolayisiyla seramik ozelliklerinin Onemsiz olmasidir. Polimerler de bu uygulamalar igin

uygundur [4].
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3. PYROELEKTRIK OZELLIK

Sicaklik uygulandifinda bazi malzemelerin tek kristallerinde polarizasyon meydana
gelir. Malzemenin bir tarafi pozitif yiik igerirken diger tarafi negatif yiik icerir. Bu etkiye
pyroelektriklik denir. 20 piezoelektrik kristal simfindan 10 tanesi pyroelektriktir.

Pyroelekirik kristaller, piezoclektrik kristallerin 6zel bir simfidir. Bunlar belli yonlerde
siirekli polarizasyon gosteren malzemelerdir. Bu kristaller 1sitldifinda termal genlesmeden

dolay: mekanik deformasyon ortaya koyarlar. Bunun sonucu polarizasyon meydana gelir.
Pyroelektrik kristaller wurtzite, tourmaline, Rochelle tuzu, triglycine sulfat, BaTiO;, Pb(Zr,
Ti)Os, BST (baryum-stronsiyum-titanat) ve lityum siilfat ve bunun yamnda PLZT ve PMN’ de
bu simf malzemelerdendir.

Onemli bir pyroelektrik malzeme olan LiTaO;* dir. Bu malzeme pyroelekirik 6zelligini
609°C* ye kadar korur. Bu malzeme, seramik bir althk #zerine kalin ¢ip seklinde monte
edilebilir.

3. 1. Pyroelekirik Malzemeler

Ferroelektrik oksit seramikler farkli malzemelere gore birgok avantaj sajlarlar. Bunlar
¢ok ucuz bir Giretim yoOntemine sahiptirler. Oksit kangtirma yontemi ile firetirler. Devre
tiretimleri i¢in ince vaferler halinde tretilirler. Yiiksek Curie sicakhifma sahiptirler. Bu yiizden
normal kullanimda dipollesme tehlikesi yoktur. Ayrica termal olarak iretilmis giriltiler
gozlenmez. Ozellikleri yapilan ilavelerle degiskendir. Bu depontlar P, 3. ve tand etkiledikleri
gibi verimlilik figiriinii, elektriksel iletkenligi etkilerler. Tane boyutn da mekanik Szellikler
tizerinde etkindir [5].

PZT ve BST (baryum-stronsiyum-titanat), ferroelektrik termal detektor olarak kullamhr.
Bunun yaminda PLZT ve PMN, dielektrik barometre olarak kullamlir. Pyroelektrik seramiklerin
diger uygnlamalan, optik sensorler ve gaz akig dlgiim cihazlaridur.

Pyroclektrik malzemelerdeki geligmeler, ferroelektrik seramiklerin kullamm ile
baslamigtir. Baryum-stronsiyum-titanat (Bag¢sSro3s TiO; , BST 65/35) ¢ok keskin bir pik
gosterir. Relaksdr ferroelektrik olan lantanyum, dop edilmis kursun-magnezyum-niobayt
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({PbogssLage; }Mg15Nbo303, La 01PMN) cok simirli bir davramg gosterir. Son zamanlardaki
arashrmalarda pyroelektrik oksit filmlerin iretiminde sol-jel ydmtemi ve metal-organik
kimyasal buhar ¢oktiirme yontemleri kullanilmigtir.

Sol-jel yonteminde, metal oksidin metal iyonu, metal organik ¢dzelti icine alinir. Su
ilavesi ile hidroliz sajlanir. Soliisyon altlik {izerine depozite olur. Kurutma ve pigirmeden sonra
ince tabaka oksit film elde edilir.

Pyroelekirik etki polar malzemelerde goézlenir. Sicakhigm bir fonksiyonn olarak
polarizasyonda defigme meydana gelir. Artan sicakhklarla dipol momenti azalir. Pyroelektrik
seramikler i¢in verimlilik figiirii agagndaki formiil ile verilir.

FOM=P/c(Ktan5)'?
Burada, p pyroelektrik yiik katsayisi, ¢ spesifik 1s1 ve tand dielektrik kayip tanjantidur.

Pyroelektrik malzemeler, radyasyon yoZunlufuna tepki gosteren malzemelerdir.
Hareket -eden insan veya hayvanlar, kizil otesi bir radyasyon yayarlar. Bir objenin
belirlenebilmesi igin yaydig: radyasyonun toplanmasi gerekir.

Uzon dalga boyln kizil oOtesi isinlan algilamak, cesitli uygulamalar icin Gnem
kazanmaktadir. Belirli gazlann aynimu ve tanum, sicak objelerin insan gibi taninmasi 6nemlidir.
iki farkl: onemli dalga bandt arahg1 vardir. Bunlar 3-5 pm ve 8-14 pm’ dir. Yaklagik 300 K de
siyah biinye i¢inde sicak viicut taramas yapilabilir. Bu iki bandi kapsayan atmosferik pencereler
vardwr. 300 K’ de siyah biinye radyasyonu mevcuttur. Son zamanlarda 77 K’ de maksimum
tarama verimliligi saglanabilmistir. Cofu uygulamalar askeri alanda kullaniimaktadir. Ornegin
savag araclan ve ucaklarda kullanilmaktadir [5].

Termal dedektorier, kizil Stesi fotonlar 1s1iya gevirmektedir. Termopile, bu tiir cihazlara
bir dmektir. 1970° lere kadar kullammm smirliydi. Bununla birlikte pyroelektrikler fizerine
yapilan caligmalar, diigiik maliyet ve yiiksek performans ortaya koymustur. Polar dielektrikler,
elektronik uygulamalan igin 6nem kazanmustr. Ozellikle ses sistemlerindeki aywma ve
elektronik filtrelerinde, dzellikleri i¢in kullamlmaya baglanmigtir. Yiiksek dielektrik sabitine
sahip malzemeler, kapasitor yapiminda kullamilmaktadir. Ferroelektrikler, polar malzemelerdir.
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Elektrik alanin etkisiyle polar eksende yonlenme meydana gelir. Bir cok oksitte
ferroelektrik malzeme mevcuttur. Omegin, lityum niobate (LiNbOs;) veya lityum tantalate.
Bunlar piezoelektrik yiizey akustiklerinde sinyal prosesinde yaygm kullanihir. Kursun-zirkon-
titanat, piezoelektrik ve pyroelektrik olarak kullanilir. Polimerler Smegin poly vinylidene
floride, PVDF ve vinildene floride trifluoritetilene yardimci polimerleri piezoelektrik ve
pyroelektrik olarak kullamlr [5].
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4. FERROELEKTRIK OZELLIK

4. 1. Ferroelektriklerin Dogusu

Ferroelektrikle piezoelektriklerin seramik malzemeler igerisindeki aragtirmalan 1940”
lara dayanmaktadir. Aragtirmalar, yiksek dielektrik sabitine sahip kapasitorlere yonelikti.
Omegin steatit, mika, TiO,, MgTiO; ve CaTiOs (dielektrik katsayisa K <100). Thurnaver ve
arkadaglari tarafindan yapilan bir ¢ahgmada BaTiO; malzemesi seramik kapasitér olarak
bulunmug ve malzemenin dielektrik sabiti K>1100 olarak tespit edilmistir. 2. Diinya Savagt
siralarinda BaTiO; itizerine yapilan galiymalar, Amerika, Ingiltere, USSR ve Japonya’ da
yapilmaya baglanmmgtir. 1945 ve 1946 yillan arasinda Massachusetts Institue of Technology
Universitesinde BaTiO; fizerine gok dnemli aragtrmalar yapilmgtir. Tek kristal iizerinde de
aym g¢ahgmalar benzer sonuglan vermigtir. 1945° lerde BaTiO; seramiklerin ferroelektrik
ozellikleri Gray tarafindan kegfedildiginde defersiz olarak goriilmistir. Domainlerin elektrik
alam altinda yonlendirilmelerinin icads bir ¢11r agmugtir [1].

Bunlara ilave olarak Jaffe tarafindan belirtildigi gibi piezoelektrik malzemelerin mitkemmel
ozellikleri ortaya konmugtur. Asafidaki 3 temel basamak bu Szelliklerin Snemini igermektedir
[1}.

1. BaTiO; yiiksek dielekirik sabiti ile kegfedilmesi
2. Sirekli igsel dipol momentin kegfi. Boylece ferroelektriklerin yeni bir smufi (ABO;)

ortaya ¢ikmigtir.
3. Elektriksel yonlenme ile kristalin malzemelerde i¢sel dipollerin ortaya gikmasi

4. 2. Seramik Malzemelerde Ferroelektrik Ozellik

20 tane piezoelektrik dzellik gdsteren nokta grubunun 10 tanesi pyroelektrik dzellik
gozlenmektedir. Bu gruptaki malzemeler belirli bir sicakhk aralifinda siirekli polarizasyon
gosteren malzemelerden degisik ozellige sahiptirler. Piezoelektrik seramikler, stres altinda
polarizasyon meydana getirirler. Pyroelektriklerde ise bu polarizasyon siireklidir ve dipoller
gdzlenir. Bu polarizasyon sicaklikla birlikte degisir. Pyroelektrik kristaller, 6rnegin tourmaline
ve wurtzite polar malzemeli olarak adlandinlirlar. Toplam dipol momenti sicaklikla birlikte
degisir [1].
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Siirekli polarize olan pyroelekirik malzemelerin bir alt grubn ferroelektrikler olarak
bilinir. Bununla birlikte pyroelektriklere benzer olmayarak bu dipoller, uygulanan bozulma
degerinden diigik elektrik alanla yon degistirebilirler. Bir malzemeyi ferroelektrik olarak
siniflandrrabilmek igin iki dnemli gart gerekir {1].

e Siirekli polarizasyon varhf
e Polarizasyonun yon degistinnesi

Sekil 2.1° de 4 tip ferroelektrik gozlenmektedir. Ferroelektrikleri agafidaki gruplara
ayrabiliriz [1].

e Tungsten bronz grubu

e  Oksijen oktahedra grubu (ABOs)
e Pyroklor grubu

s Bizmut tabakah grup

‘Bunlarm igerisinde en Snemli grup ikinci gruptur. Perovskite grubu olarak adlanduritir.
Bualar BaTiOs, PZT, PLZT, PT (kursun titanat), PMN ve (Na,K)NbO; olarak verilir.

Tipik ABO; birim hiicresi gekil 4.1” de verilmigtir. Omegin PLZT yapisinda oksijen
Zr*™ ve Ti™ iyonlan ile oktahedra olugtururiar. Bu iyonlar B tarafim doldurur. Pb™ ve La®
iyonlan A taraflarm doldururlar. Yapida bazen bosluklar meydana gelebilir. Meydana gelen bu
bosluklar, yapidaki elektrik notrliigiini saglamaya yararlar [1].

Pb* veya La"
Zr* veya Ti™*

o?

Sekil 4.1. Tipik ABO; birim hiicresi
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Bu birim hiicreye elektrik alam uygulandiginda, Ti* veya Zr™ iyonlan yeni pozisyonlar
abrlar. Bagmmsiz iyonlar yonlenmeye baglarlar. Iyonik bir hareketlilik gozlenir. Bu hareketle
birim hicrelerin boyutlarinda bir sekil degisimi gozlenir. Bu sekil degisimi elektrik alam
yonindeki uzamanin yizde birkagidir. Domainlerin yonlenmesi, sicakligmn Curie stcakligmin
fizerine ¢ikanlmasiyla degistirilebilir. Bu olaya, termal dipollegme denir.

Polarizasyonun ters cevrilebilirligi Ti** veya Zr™ iyonlanmmn yer degigimi ile
saflanabilir. Yer degisimi ¢ ekseni boyunca bir tetragonal yap: iginde gergeklesir. Ortagonal
yapida ise a ve b eksenleri boyunca gergeklesir.

Yonlenme, domainlerin yer degigmesi ile saglamr. Yonlenme tetragonal malzemelerde
90°C ve 180°C” de gergeklesir. Rombahedral malzemelerde 71°C ve 109°C” de gergeklesir.

Deneysel veriler olmaksizin gorinimii ile bir malzemenin ferroelektrikligi anlagilamaz.
Biitin ferroelektrikler yonlenmis piezoelektriktirler. Fakat her piezoelektrik malzeme,
ferroelektrik degildir. Su anda binlerce ferroelektrik malzeme mevcuttur {1].

4. 3. Ferroelekirik Seramiklerde Elektromekanik (Electrostriction) Etki

Elektromekanik, bir diger mekanik etkidir. Ferroelektrik seramiklerde tammlanir.
Elektromekanik, elektrik alam ile olusan deformasyon anlammna gelir. Piezoelektrik
malzemelerde deformasyon, uygulanan elektrik alam ile lineer degisim gosterir. Elektromekanik
genlesme meydana getiriv. Bu genlegme elektrik alan kaldinldiginda safufanar.

S=m.F? elektrik alan agisindan
$=Q.P? polarizasyon agismdan

Burada, P polarizasyon, m ve Q elektromekanik katsayisidir. Piezoelektriklere benzer
olarak electrostriction vektorel degerleri igerir. Elektromekanik, biitin dielektrik malzemelerin
genel bir ozelligidir. Bu deger T, fzerinde daha biiyiiktir. Piezoelektrik d katsayisi,
polarizasyon igin ve dielektrik permitiviti agagida veritmigtir [1].

dy; = 20,,Pe5
dy; = 20,85
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Burada, Q); ve Qi2 nzunluguna ve ters yonde elektromekanik katsayilandir. Biiyiik bir
polarizasyon olusturmak igin bilyiik bir piezoelekirik katsayisma ihtiyag¢ vardir. Buradaki Q
katsayilars sicakliktan bagimsizdur [1].

Elektromekaniklerin avantajlar, piezoelektriklere gére sunlardir;
1. Deformasyon, sabit ve piezoelektriklerle kargilagtirtlabilir seviyededir.
2. Yonlenmeye gerek yoktur.

Baz dezavantajlan vardir. Bunlar;
1. Belirli bir sicaklik araliginda kullamlabilirler.
2. Yiiksek cahgma voltajlan gerektirirler.

Ferroelektrik malzemelerde elektromekanik etki, makro domainlerin elektrik alant ile
aktive edildigine inanilir. Yitksek elektrik alanlarinda, yiiksek ferroelekirik polarizasyonua ve de
deformasyonu gozienir. Elektromekanik etki, polar olmayan ve ferroelektrik olmayan
malzemelerde gozlenir. Ozellikle yiksek elektrik alam uvygulandiginda anti ferroelektrikten
ferroelekiriklige gegis meydana gelir [1].

4. 4. Polarizasyon

Elektrik dipollerin yonlenmesi olayma polarizasyon adi verilir. Bir malzemeye elektrik
alan nygulandifinda atomik veya molekiler yapi igerisindeki dipoller uyanhr ve elekirik alanla
aym1 yonde yonlenirler. Bununla birlikte, malzeme igerisinde mevcut olan dipoller de alanla
aym yonde ydnlenirler. Dolayisiyla malzeme polarize olmug olur. Polarizasyonu su sekilde
ifade edebiliriz:

P=zqd

P: Polarizasyon (C/m?)

z: Kiibik metre basina yer degistiren yitk merkezlerinin sayisi

q: Elektronik yiik

d: Dipoliin pozitif veya negatif valans: arasindaki yer deé,istixme.
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Dort tiir polarizasyon olugur [6].

4. 4. 1. Elektronik polarizasyon

Atom igerisinde gekirdefin. etrafindaki elektronlar elektrik alan uygulandifmda (+)
elektrot yoniinde, gekirdek ise (-) elekirot yoniinde ¢ok az yer degistirirler. Uygulanan elektrik
alan kaldinldiginda elektronlar ve gekirdekler bulunduklan eski polarizasyona geri donerler ve
polarizasyon ortadan kalkar. Bu durum elektrik gerilmede gozienen duruma benzer. Elektronik
polarizasyonda yiiklerin yer degistimme miktarfan oldukga diigiktir ve bu nedenle difer
polarizasyon mekanizmalan ile karsilagtinldigmda toplam polarizasyon miktan diigitktiir. Bu tip
polarizasyon tiim dielektrik malzemelerde olugur [6].

@ (b)

Sekil 4. 2. Elektronik polarizasyon. (a) elektrik alan uygulanmadan once (b) elektrik alan
uygulandiktan sonra.

4. 4. 2. fyonik polarizasyon

Buna atomik polarizasyon da denir. Elektrik alan uygulandifinda kristal yapm
igerisindeki atomlarm veya iyonlarm yer degistirmesidir. Omegin, iyonik bagli malzemelere
elektrik alan uygulandigmda iyonlar arasindaki baglar iyonlann ydnlenmesi sonucu elastik
deformasyona ugrar. Bunun sonucunda yap: igerisindeki gozler anlik olarak yeniden dagilirlar.
Uygulanan elektrik alanm yoniine bagh olarak katyon ve anyonlar birbirine yaklasir veya
birbirinden uzaklasir.
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Bu mekanizma ile kristal yapiya, kati eriyifin mevcudiyetine ve diger faktoriere bagh
olarak ¢ok farkl polarizasyon etkileri olugabilir.

@W@ Elektrik alan uygulanmadan dnce
“«——o E

W Elektrik alan uygulandiktan sonra

Sekil 4. 3. Tyonik polarizasyon

Dielektrik malzemeler konusunda bahsedilenlerin birgogunda kastedilen polarizasyon
mekanizmas: bu tiir polarisazyondur. Omegin; pyroelektrik, piezoelektrik ve ferroelektrik [6].

4. 4. 3. Molekiiler (yonsel) polarizasyon

Siirekli kutuplu asimetrik molekiillerde kutuplar elektrik alan etkisi ile yonlenir. Baz1
malzemeler dogal dipoller igermektedir. Bu malzemelere elektrik alan uygulandiginda dipoller
uygulanan alana uygun olarak donerek yonlenirler. Elektrik alan kaldiwidiginda dipoller
yonlenmis olarak kahrlar ve kahici polarizasyon olugur. Siirekli dipoller su ve asimetrik merlere
sahip organik polimerlerde meveuttur. Omegin suda hidrojen ve oksijen atomlan arasmdaki
kovalent baglar yonseldir (yani iki hidrojen, oksijenin bir tarafinda yer ahr). Molekiiliin hidrojen
tarafi net (+) yike, oksijen tarafi da (-) yike sahiptir. Elekirik alam uygulandifinda hidrojen
tarafi (-) elektroda, oksijen tarafi da (+) elektroda dofru yonlenir. Bu mekanizmaya diger
ornekler: HCL, CH;Br, HF, C;Hs(NO»).

Molekiiler polarizasyon sonucu olugan polarizasyon elektronik polarizasyondan daha
kuvvetlidic. Bunun nedeni de, molekiiler polarizasyonda daha bityiik molekiiller yer aldigindan,
atom ve ¢ekirdegin yer degistirmesinden daha biiyiik bir yer degistirme gozlenmesidir [6].
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Sekil 4. 4. Molekiiler polarizasyon (a) elektrik alan uygulanmadan dnce (b) elektrik alan

uygulandiktan sonra.

4. 4. 4. Uzay yiikii (space charge) polarizasyonu

Hletken parcaciklar iceren yahtkanlarda serbest elektronlann etkisi ile yer degistirecek
kutup olugturulur. Malzeme igerisinde normalde empiiritelerin mevcudiyeti sonncunda fazlar
arasindaki ara yiizeylerde yiikler olugabilir. Bu vyiikler malzeme elektrik alan etkisinde
kaldiginda hareket eder. Bu tip polarizasyon gogu yaygm dielekirik malzemelerde 6nemli bir

faktor degildir [6].
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Sekil 4. 5. Yerel yiik polarizasyonu (a) elekirik alan uygulanmadan dnce(b) elekirik alan

uygulandiktan sonra.
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4. 5. Kullamim Alanlar:

Ferroelektrik malzemelerin kullamm alanlan gok genistir. Omegin i alanlan, evler ve
otomobiller gibi.

Diger malzemelere benzer olarak piezoelektrikler, pyroelektrikler, ferroelektrikler,
clektrostrictive ve elektrooptik seramikler ve filmler kullamm alanlaninda sagladiklan
kolayliklara gore kullanim alanlan bulurlar.

Bunlarin basitligi kompakt boyutta oluglari diigiik fiyatlant ve yiksek givenirlikleri
kullamimlanm arttirmaktadir. Bu malzemeler gévde ve film seklinde kullanihirlar. Her zaman
gdvde halindeki kullamma ihtiyag vardir. Film halinde kullanmanimn sebepleri ise,

e Daha disiik caligma voltajt

¢ Boyut ve afirhk yoniinden kargilagtnilabilir olmast
o Daha iyi proses imkanlarn

¢ Kolay iiretilebilirlik

¢ Daha digik fiyat

4. 5. 1. Kapasitbrler

Ferroelektrik tipi malzemelerin bir kategorisi de yiiksek dielektrik sabitine sahip
kapasitorlerdir. Ogzellikle MLC’ ler 6mek olarak verilebilirler. MLC® ler bizim ginlik
yasantimizda olduk¢a dnemlidirler ve milyar dolarlart bulan elektronik seramik endiistrisinin
onemli pargalanndan biridirler. Seramik kapasitorlerin ¢ofu yiksek dielekirik sabiti
ferroelektrik bilegimlerdir. flavelerde ferroelektrik dzellikler bastinlir. Bu tip malzemelere 5rek
ilk olarak kullamilan BaTiOs’diir.

PMN ve PZN relaksorler bu yolda ilerlemektedirler. Entegre edilmis kapasitoriin dretim
tekmikleri agagidakileri icerir [1].

e Daha kangik serit dokiim yontemleri
e Yiizeye monte edilmis MLC’ ler



32

e Pigirilmig tabaka kalmliklan 4mmx0,5mmxlmm ve birkag yiiz tabaka
kalinligmndadirlar.

Serit dokiim metotlan gittikge pratiklegmektedir. Fakat kullanimi zamanla azalmaktadir
ve ince film ¢Sktitrme teknikleri geligmektedir. Tipik uygulamalan voltaj degisken kapasitorier
ve enetji stoklayan kapasitorler olarak adlandimlir. MLC’ ler yukandaki saydifimz alanlarda
kullanilmaktadir. Piezoelektrik seramikler igersinde elektro aktif malzemeler genis bir alam
temsil ederler. Bu tir malzemeler dort farkli gruba ayniular. Bu gruplanmn iki tanesi motorlar
(ink jet printer, pompalar, video kafalar, ultrasonik motorlar, piezoelektrik fanlar, otomatik
odaklama) ve jeneratérlerdir (hidrofonlar, mikrofonlar, gaz olgerler, fiizeler, kompozitier).
Ugtincii grup motor ve jeneratdrleri bir alet fizerinde toplayan gruptur (sonarlar, filtreler, balik
tarayicilan, piezo transformatorler, medikal ultra sesler). Dordiincii grup daha yiksek
frekanslarda ¢abgan aletleri igerir (ultrasonik temizleyiciler, transformatdrler, geciktirme

cizgileri).

Mikro parcalar temel piezoelekirik deformasyon etkisi diigiiniilerek yapilmuglardir.
Aktuatdrler 10 kV/em® den kiigiik elektrik alanlannda galigirlar. Aym zamanda yitksek voltaj
(1000 V’ tan biyik) gerektirirler. 1990’ larda Moonie adiyla adlandiilan bosluk igeren
piezoelektrik diskler imal edilmigtir.

Bu malzemelerin avantajlar,
e Uzunluguna yer degigimi 10” dur.
e dy; 2500 pC/N civarindadar.
e Hidrostatik etki arttinlmistir.

Uygulama alanlan: iransduserler, medikal goriintiileme transduserleri ve hidrofonlardar.

Son zamanlarda geligtirilmis bir dier piezoelekirik aktuator ise gokkusafy tipidir.
Bunlar monolitik yamdadirlar. Yitksek kursun iceren yiiksek sicaklik seramikleri olarak

adlandinbrlar, Gokkusapt yapilarn pompalarda, mikrofonlarda, optik deflektorlerde,
vibratorlerde, hidrofonlarda, diigmelerde, platformlarda, sensorlerde, oyuncaklarda kullanlirlar.

Diger bir 6rmek optomekaniksel aktuatorlerdir. Foto voltaj etkisi gézlenir. PLZT
seramiklerin donor dop edilmisleri bu 6zellikleri gosterir.
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4. 5. 2. Elektrooptikler

1960°larda transparan PLZT malzemeleri gelistirildiginde ferroelektrik seramikler
tamamen anlagiimaya baglanmigt. Tek kristal ile karsilastinldifinda ferroelektrik seramikler,
daha az gegirgen daha az iiniform daha az optimumdurlar. Diger taraftan elektrooptik seramikler
baz1 6zelliklere sahiptirler. Bunlar;

e Kiigiik alanlar

e Diigmelendirilmiy alanlar

e Hafif gecis karakterleri

e Isk sagilmasim saglayan ¢evirimli alanlar

e Sicak presleme ile elde edilen optik dzellikleri saglayan malzemeler

Paratilmig PLZT plakalar polarize igikla kullamldiginda mitkemmel -elektrooptik
panjurlar, lineer kapil:i araliklar ve renk filtreleri 6zelliklerini saglarlar. PLZT genellikle panjur
uygulamalarinda kullanilirlar. Bu elektrotlara parmak elektrotlar: denir. Bunlar yeterince ince
olmahdir (0,075 mm’ den kiigiik). Bu tir uygulamalar askeri alanda goz korumada (dzellikle
pilotlarda) kullanilir.

4. 5. 3. Filmler

Simdiye kadarki uygulamalar ferroelektrik seramiklerde govde seklindeki uygulamalan
icermektedir. Fakat son yillarda ince ve kalin filmlere dogru uygulamalar geligtirildi. [10]

Bu filmlerin daha kigiik boyutu, daha az agurlip1 ve kolay integrasyonu gibi dzellikleri
yamnda ferroelektrik filmler agafndaki 6zellikleri igerirler.

e Daha diigik operasyon voltaji
® Daha yitksek zlar
s Mikro seviyedeki yapilan iiretebilme kabiliyeti

Film iiretimi govde seklindeki seramiklerin @iretimi kadar kolaydir. Aynica filmlerin
sinterleme sicakhifs yiizlerce derece govde seklindeki seramiklerden daha digiiktir. Kalin
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filmlerin uygulamalan elektrooptik ve piezoelektrik yapilan igerir. Ince filmler ise
kapasitorlerde, kazal dtesi sensorlerde, hafizalarda, bafer tabakalarinda, entegre optiklerde, anti
reflection kaplamalarda kullaniliriar [1].

Ticari olarak DRAM (dinamik rasgele ulagilabilir hafizalar) bilgisayar hafiza
uygulamalannda kullamibirlar. Bu filmler yiksek dielektrik sabitinden dolayr ince kagit
seklindeki uygulamalarda kullamilmaktadirlar. Bu alanda ayrica son zamanlarda BST (baryum-
stronsiyum-titanat) film kapasitorler kullamlmaya baglanmigtir. Ferroelektrik rasgele iletigim
hafizalan (FERRAM) filmler ugucu olmayan hafiza uygulamalannda kullamlirlar. Bu
uygulamalara omnekler bilgisayar hafizalan, akilli kartlar ve radyo frekans: tanglaridur.
FERRAM filmler degisik kompozisyon (SBT) bilegimlerini igerir. SBT (stronsiyum-bizmut-
titanat). vorulma iceren malzemelerdir. 10*? cevrim sonunda %10 kadar yorulma olusturur [1].
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5, DIELEKTRIK OZELLIKLER

Cisimler elektron hareketlerine kars1 davramglarma gore iige aynhirlar. Iletkenler, yan
iletkenler ve yalitkanlar. Yalitkan malzemeler elektrik akumm iletmezler, fakat uygulanan
elektriksel alana kargt tepki gosterirler. Bu tepki elektriksel yik birikimi, piezoelektrik ve
ferroelektrik gibi dzelliklerin dogmasina neden olur. Bu dzelliklere sahip seramik malzemeler
uygulamada elektronik endiistrisinde genis olgiide kullanitirlar. Bu boliimde bu 6zellikler kisaca
tanstlacak ve uygulama yoniinden Snemlerine deginilecektir [7].

Dielektrik malzemelerin valans band: ile iletkenlik band1 arasmdaki enerji arahf
oldukca genigtir. Bu nedenle bu malzemeler yiiksek bir elektriksel dzdirence sahiptirler.
Dielektrik malzemelerin iki énemli uygulama alam vardir.

e Elektriksel yalitkanlar
e Kapasitorier

Yalhtkan malzemeler bir elektrik devresinde vyiikiin iletilmesine engel olurlar.
Kapasitorler ise elektrik yiikiini depolamak igin kullantlirlar.

Dielektrik malzemeler yiiksek yahitkanlik Szelliklerinden dolayr akimi iletmezler. Fakat
elektrik alan nygulandiginda tamamen duyarsiz da degildirler.

Elektrik malzemelerine, elektrik alan uygulanmas: sonucunda dipoller olugur ve hareket
eder. Dipoller; yiik dengelerine sahip olmayan atomlar veya atom gruplandir. Diger bir deyigle,
elektriksel kutuplagmayla olugan yonlenmedir. Bu atom veya atom gruplan elektrik alan
uygulanmast somocu malzeme igerisinde yonlenirler. Elektrik alan altinda dipollerin
yonlenmesine polarizasyon denir. Polarizasyonun olugma kolayhigr dielektrik malzemenin
davramigim belirer [7].

5. 1. Dielektrik Sabiti

Malzemenin yilk depolama kabiliyeti veya malzemenin polarize olabilme derecesi
(kutuplagabilme) relatif dielektrik sabiti olarak adlandmlir ve K' ile gosterilir. Buna bail
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dielektrik veya uygulamada kisaca yalitkann dielektrik sabiti denir. Bu sabit bagil gegirgenlik
olarak da adlandirabilir.

Elektriksel alan etkisinde olugan elektriksel kutuplagma, malzeme yiizeyine koyulan
elektrotlarla elektriksel yiik birkimine sebebiyet verir. Dielektrik malzemelerde, kahic
kutuplagma varsa yiik birikimi kendiliginden olusur. Kalici kutuplagmasi olmayan malzemeye
elektriksel alan uygulaminca kutuplasma meydana gelir. Dolayistyla dig etki ile elektrotlarla yik
birikimi olur.

Birbirine paralel, aralannda belirli bir mesafe bulunan iki iletken levhaya uygulanan
gerilim ile olugan elektriksel alan etkisindeki elektrotlarda elekironlar birikir. Bu elektriksel yiik
yogunlugu elektriksel alan ile orantilidir. Buradaki orantt katsayisma “dielektrik sabit” veya
“dielektrigin gecirgenliBi” ad: verilir.

Depigken bir alandaki bir dielektrik malzemenin toplam kutuplagmasi, toplam
kutuplagma yetenegi ve bagil dielekirik sabitinin her alan degisiminde kutup giftlerinin
diziliglerinin yon degistirme kolayhima baghdir. Bazi kutuplasabilme mekanizmalan kutup
¢ifti diziliglerinin yeterli lnzda yon degistirmesine izin vermezler. Anelastisite konusu ele
alindiginda, mekanik yonden uyarilan sistemlerde aym durumla karsilagihr. Boyle bir stiregte
denge yonlenmesine erigmek igin gerekli siireye gevseme siiresi, bunun tersine de gevseme
frekanss denir. Uygulanan alanmn frekans: 6zel bir kutuplagma siirecinin gevseme frekansin
agarsa, kutup ¢iftleri yeterli hizda yeniden ySnlenemez ve siirecin iglerligi durur. Tiim dort
kutuplagma siirecinin gevseme frekanslart farkli oldupundan degigik etkenlerin katkilarim
deneysel olarak ayirmak mimkindiir [7].

Iyonsal ve elektronik malzemelerde, sicakhifin dielektrik sabitine etkisi, genel olarak
disgiik sicakliklarda kiigiik, yiksek sicakliklarda buyiiktir. Yiiksek sicakliklarda iyon
hareketliligi oldukga yiiksektir.

Dielektrik malzemeler, disiik ve yitkksek kayipli malzemeler olarak iki baghk altinda
incelenebilir. Tipik yiiksek kayiph malzemeler kutupsal organik malzemelerdir. Barynm titanat
gibi yiiksek dielektrik sabitli seramik malzemeler, yiiksek kayiph malzemelere 6mek olarak
verilebilir [7].
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Bir metalin iki diiz plakasina elektrik alan wygulandifinda plakalardan biri pozitif,
digeri ise negatif yiklenir. Uygulanan elektrik alan, iki iletken plaka arasmda bulunan
malzemede polarizasyona neden olur.

Bagil dielektrik sabiti; yalitkan malzemenin dielektrik sabitinin, vakummn dielektrik sabitine

oramt ile bulunur.

g Kmalzeme  E* _ £
Kvalam E, g,

[E*: Malzemenin gegirgenligi, Eo: Vakumun gegirgenlizi (8.85x10™ farad/cm)]

Vakum igin K'degeri 1’dir. 0°C” de ve standart atmosferik basmgta hava igin K’
degeri 1,0006 dir. Eger bir malzeme vakumdan 3 kat daha fazla polarize olabilme yetenegine
sahipse K' degeri 3 tir. Ornegin Al,O5, BeO, AIN ve bazi polimerler yahtkan malzeme olarak
kullamhirlar (Daba ¢ok substrate ve packing’de ). Elekirik porselenler, forsterit ve steatit
seramikler de yalitkan olarak kullanilirlar. Yiiksek dielektrik sabitine sahip malzemeler
kapasitdrlerde yiikii depolamak igin kullamhriar.

Dielektrik sabiti (K ); malzemenin cinsine, sicakhfa ve frekansa baghdr ve
polarizasyonla asafidaki denklemde verildigi sekilde baglantihdir [7]:
P=(K-1).Eo0.§

[ §: Elekirik alan dayamm (max. elektrik alan) (V/m) ]

5. 2. Dielektrik Dayanmm

Malzemenin bozulmadan ve elektrik akimmmn gegmesine izin vermeden dayanabilecegi
maksimum elektrik alandir. Birimi V/cem ile ifade edilir- Baz organik malzemeler yitksek
dielektrik dayanimuna sahiptirler. Seramik malzemeler arasinda ise silika kompozisyonuna sahip
mika yiiksek degerlere sahiptir. Malzemenin dielektrik dayantminin yiiksek olmast demek daha
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ince, kiigik boyutta malzemeler kullanarak yiiksek elekirik alanlara dayanabilmesi veya
kapasitdr olarak daha biiyiik boyutlarda yiik depolayabilmesi demektir [7].

Gergekte yalitkanh@in sona erdigi elektriksel gogmede, dielektrik malzemenin enerji
aralifina ek yiik tagtyict saglayan yabanct elemanlar, ¢okeltiler, catlaklar ve benzeri kasurlar
Snemli rol oynar. Elektriksel alan agin yiiklenince, bir miktar elektronun iletken banda gegmesi
ile dielektriksel gogme baslar. Bu elektronlar dielektrigin yiik alani tarafindan hizlandirhirlar ve
yilksek kinetik enerjiye sahip olurlar. Kinetik enerjinin bir kismu carpigmalarla valans
elektronlara transfer edilir ve bunlar da bdylelikle iletken banda yiikselirler. Biyiik sayida
elektron bu siireci baglatarak kendi kendilerine gogalir ve bir ¢13 halinde iletken banda geger.
Dielektrikten gecen akim hizla artar ve dielektrifin yerel olarak ergimesi, yanmast veya
buharlagmas: miimkiin hale gelir. Elektronlarn iletkenligi, siirecin baglamasi igin gereklidir. Bu,
degisik sekillerde meydana gelebilir. Olagan bir yol, yiiksek potansiyelli bir ug ve bir yalitkanin
kirli yiizeyi arasmda ark olugturmasidir. Katk atomlan da iletken banda elektron verebilirler.
Dielektrikte, birbirine bagli bosluklar bazen elekiriksel gdz desarjiun bir sonucu olarak
dogrudan bozulma kanallan olugturabilir. Uzun siire yiiksek alana tabi tutulan bir dielektrikte,
bozulmadan énce ergime meydana gelir. Eski kapasitorlerde dielektrik, kimyasal ve mekaniksel
olarak k&td kullamlmissa bozulma nispeten digiik alan giddetlerinde meydana gelebilir.
Dielektrik mukavemeti etkileyen faktorler olarak, kompozisyon, mikroyapisal o&zellikier
(porozite, catlaklar, kusurlar, ikinci fazlar) ve Glgiim parametreleri (elektrot konfigiirasyonu,
kahnhk, sicaklik, zaman, frekans, rutubet ve 1s1 transfer kogullan vb.) verilebilir {7].

5. 3. Dielektrik Kayiplar

Ideal bir dielektrik malzeme kendi icerisinden elektrik alan altinda elektrik yiiklerinin

gegmesine izin vermez.

Malzeme igerisindeki yiikler sadece elektrik alamn etkisiyle yer degistirir (polarizasyon
gerceklesir). Bununla birlikte, pratikte dielektrik malzemeler kullamluken (yani alternatif
elektrik altinda polorize olurken) 1s1 seklinde bir miktar enerji kaybedilir. Alternatif akinm
tersinir fazmda kaybedilen enerji miktanna dielektrik kayip ad1 verilir.

{deal bir dielektrik malzeme, iki paralel iletken metal plaka arasma yerlestirildiginde ve
alternatif elektrik alan uygulandiinda akim, voltajin #/2 (90°) faz agist kadar oniindedir. Bu
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durumda dielektrik tarafindan gii¢ absorbe edilmeyecektir ve kapasitoriin kayb sifir olacaktir.
Yani ksaca dielektrik malzemede dielektrik kayiplar olugmayacaktsr.

Bunun matematiksel ifadesi;
IxV =0 (vektorel olarak)

Bununla birlikte gergekte malzemelerin timai bir miktar dielektrik kayiplarina
sahiptirler. Bunun sebebi, akim ve voltaj arasindaki faz agist tam olarak 90° degildir. Akim,
ideal bir dielektrik olmasi gereken yerin gerisindedir. Gecikme agisi 8 olarak tammlanir ve
gecikmenin miktanda tand’ dir. tand, kayip tanjant1 olarak da adlandinlr ve

K"
tand = — dir [7].
o= [7]

K' = Relatif dielektrik sabiti
K" = Relatif kayrp faktorii

5. 4. Dielekirik Malzemeler

Dielekirik malzemeler dielektrik sabiti degerlerine gore 3’e ayrilabilirler.
s Dieletkrik sabit < 12 olanlar
e Dielektrik sabit > 12 olanlar
o Dielektrik sabiti ok yiiksek olanlar

Bapil gecirgenligi <12 olanlar, ¢ahyma sicaklifina baSh olarak alt smflara
ayrilabilirler. Pamuk, ipek, kagit, bir ¢ok polimer ve siwvilar yaklagik 90°C’ in altindaki
uygulamalar igin elveriglidirler. Mika ve asbest gibi inorganik dolgu malzemeleri ile organik
baglayicilarm kullamildign kompozitler yalmz 130°C sicakliklara kadar kullamlirlar. Yaklagik
180°C’ ye kadar bu tiir dolgu malzemeleri ile birlikte silisyum baglayicilar kullanilir. Bunlar en
elverisli ve en yaygin olarak kullanilan polimerlerdir. Uretilmeleri kolay ve ucuzdur.

Seramikler yiiksek sicakliga ve yiiksek gerilime maruz devrelerde yalitkan olarak kullamilmaya
uygun malzemelerdir. Yitksek sicaklik ve gerilim etkisinde kalan motor bujileri i¢in en uygun
malzeme aliiminadir. Ayrica yiiksek gerilim hatlannda porselen yalitkanlar kullanilir. Yiiksek
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gerilimli uygulamalarda elektriksel bozunumu 6nlemek igin dielektrik malzemenin yiiksek
dielektrik direncini korumas: i¢in nem emmemesi gerekir. Yahtkamn yiizeyi gozeneksiz ve
diizgiin hale getirilirse bu tiir bir gégme olasihifi azaltshir. Diger taraftan dielektrik sabiti yiiksek
olursa, yiizeyde yiik birikimi artar. Yiik birikiminin artmas: yiizeysel gocmeyi kolaylagtirir. Bu
problemi Onlemek igin dielektrik sabiti diigik yalitkanlar tercih edilir. Yitksek frekansh
uygulamalarda alkali iyonlan igermeyen, dolayisiyla dielekirik kaybi diisiik seramikler daha
uygundur. :

Bagil gegirgenligi gok yiiksek olan kondansatdr malzemeleri kondansatdrler iizerinde
elektriksel yiik biriktirerek ani akun defismelerinde agin yiik artmasim dnlerler, boylece diger
devre elemanlarm korurlar ve ayrica biriktirdikleri yikii tekrar geri verirler. Ozellikle baryum
titanat gibi asimetrik kristal yapili seramiklerde kutuplagmalar gok etkindir. Dolayistyla kiigiik
bir hacimde ¢ok biyiik elektriksel yiik depolanabilir. Yiksek sicaklik duyarlihf ve dagik
elektriksel gocme direnci bu malzemenin kullanimimi dogru akim veya diigiik frekansh alternatif
alam uygulamalan ile ssmriamaktadar [7).

Cizelge 5.1. Cesithi malzemelerin dielektrik sabiti ve lineer genlesme katsayilan

Bilesim Dielektrik Sabiti Lineer Genlesme Katsayisi

(ar)

TiO, 110 7.3
StTiO, 285 6.4
CaTiOs 130 14
MgTiO; 16 ~10
ALO; 10 8.8
MgO 10 13.5
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6. BARYUM STRONSIYUM TIiTANAT(BST)

BaTiO;; ABO; kimyasal formiilasyonuna ve perovskit kristal yapisina sahip
ferroelektrik 6zellige sahip elektroseramik bir malzemedir. 1941 yihnda yiksek K sabitli
. kapasitoritn yapimiyla dne gikmugtir.

Perovskit yapida O® atomu kiibik yapimun yanyiizey atomlarint olusturmaktadir,
Koseleri Na, K, Rb, Ca, Sr, Ba ve Pb gibi atomlardan olusmaktadir. Merkezdeki atomu ise Ti,
Sn, Zr, Nb, Ta, W gibi atomlar olusturmaktadir. Perovskit yap1 $ekil 6.1°de gosterilmektedir
[8].

Sekil 6.1. Perovskit yapidaki BaTiO;’ m yapist

Baryum titanatm olusumu genellikle kat: hal reaksiyonu kullamlarak gergeklestirilir. Bu
yontemde molce 1:1 oranda kangtirilan BaCO; ve TiO, $ekil 6.2°deki faz diyagramindan da
faydalamlarak kalsinasyona tabi tutulur. Bdylece perovskit yap: olugturulur.

Kalsinasyon sirasinda meydana gelen kimyasal reaksiyon ;

BaCO , + TiO , - BaTiO , + CO,
seklindedir.
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Sekil 6.2. BaTiO;” m faz diyagrami.

130°C” nin fizerindeki sicaklikta kiibik perovskit yapisinda bulunan BaTiOs’ a elektrik

alam uygulanmasiyla birlikte, 6 oksijen atomuyla gevrilmis olan Ti** iyonu bu oksijenlerden
birine dogru hareket ederek bu yonde bir polarizasyon olusturur. Bu polarizasyon (+4) yiksek
valans degerinden dolay: oldukea giigliidiir. Fakat bu sicakliklarda uygulanan elektrik alan geri
alindiginda, Ti** iyonlart tekrar merkezi komumlarna geri donerler. Bumn sonucunda da
siirekli bir polarizasyon gozlenemez. Fakat 130°C” nin altina inildiginde kitbik yapidaki BaTiOs
eksenlerden birini uzamas: ve diger iki eksenin kiigiilmesi ile tetragonal yaptya ($ekil 6.3)
doniigir. Bunun sonucn merkezdeki Ti'" iyonu uzmn eksenin iki oksijen iyomundan birine
yonelir ve bu yonde artan pozitif yiikin olusturdufu polarizasyona sebep olur. Bu merkezi dipol
polarizasyonuna zit yéndc bir elektrik alan uygulandifinda, Ti** iyonlannin oktahedral merkeze
dogru hareketine sebep olur. Boylece tersinebilir siirekli polarizasyon olugur ve bu davramga
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ferroelektrik ozellik denir. Bu ferroelektrik davrams sirasinda, polarizasyon olabilme derecesini
tammlayan yada bir malzemenin yiik tutabilme olan dielektrik sabiti de artig gosterir [9].

Cubic

a3

at130:q,=0,= 03 4-0094

Tetrogonal a, = g, of cubic form

o = @, of cubic form
¢ = a5 of cubicform
a,= ap = 4-003A

“Monoclinic”
(Except that g,= a;)
a, = a; of tetragonal form
¢ = u,of tetragonal form

at '30’{;: = 4.022 ay= ¢ of tetragonal form
Fhd--) ator{®02%3992 % * a3 4-012R
®l zaa] a ¢ = 4-035 ¢ =3-989
-‘: y \ / ﬁ - 89‘5"6'
& o * ay=4-013
ya ¢ = 3-976A

Orthorhombic
~

c=¢
a'= 2asin { A/2)

b'= 2a cos (B/2) :
o'~ 5-667A Q= qy .
at O°{ b’ = 5-681 a,= ¢ of orthorhombic form
T c =5-989 Gg* Gy0f orthorhombic form
. '3 a
_____ A of a'=5-668 sfa = ay=ay= 3-9984A
at-901{ b'=5-683 at-30'1 q = 89°52.5
c *3-976

Sekil 6.3. BaTiO;* m doniisiim sicakliklan ve sekilleni [4]

Kiibik yapidan tetragonal yapiya doniigimiin baslangicinda, batin Ti'" iyonlan aym
dogrultuya yonelmezler. Her bir Ti*" iyonu igin mimkin olan 6 kayma yonii vardir. Sonugta;
tetragonal kristal, farkh yonlerdeki dipollere sahip olur. Kristaldeki dipollerin ortak bir yone
dogru siralandigy bolgelere domain ad verilir [9].

Baryum titanat kristallerinin 130 ye sogutulmastyla maksimum domain bolgesi olugur
ve bunun sonucu bu sicaklikta maksimum polarizasyon olugur [9].

Kristal yapinin ferroelektrik 6zellik kazandigt doniigiim sicakhigina Curie Sicakligi denir
ve bu sicaklik baryum ftitanat igin 130°C’ dir. Bu sicakhfin fizerinde kristal paraelekirik



yapidadir. Sisteme katilan kati-gozelti ilaveleri ile bu sicaklik kaydinlabilir. (Ba,Sr)TiO; kats
¢Ozeltisinde, Ba®* iyonlan yerine S** iyonlarinm gegmesi ile curie sicakhy diiser. (Ba,Pb)TiO,
kat gozeltisinde Pb*" iyonlarinin Ba®* iyonlaninin yerini almastyla curie sicaklift artar. (Sekil

6.4)

108 Q.cm
107
10%
108
10¢

10°

Sekil 6.4. BaTiO;” da curie sicaklifimin dopantlarla degigimi [9].

6. 1. BST Toz Sentezi

Toz sentezinde yitksek saflikta bir ¢ok hammadde kullamilir. Malzeme maliyeti ve
iiretim verimine gore en iyi ve yiiksek etkili proses segilir. Birkag alternatif proses Cizelge 6.1°

de verilmigtir {10].
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Cizelge 6.1 Toz firetimi igin sentez prosesi [10].

Proses Hammadde Kaynag Sentez
Ti Ba, Sr, Pb
Organik ~TPT Asetat Alevle kalsine
Oksalat Cl, Sulu ¢ozelti Kalsine
Cokelme TiO, Sulu ¢ozelti Kalsine
Camur TiO, Karbonat Kalsine

6. 1. 1. Organik titanat

TiCly’e ait reaksiyonlardan tflrenlen uygun titanyum kaynaklan ve organik bilesikler
TPT (tetraisopropyititanate) ve benzer organik titanatlardir. Bu malzemeler iyi safha sahiptir
ve pek ¢ok yitksek kalite titanat elektronik seramikler i¢in titanyum kaynag olarak kullamhrlar.
Sulu ve organik soliisyonlar kullamlir. Organik titanat prosesin avantaji atomik derecede
katyonlarin kangtirilmas: ile ilgilidir. Bunun ardindan gelen kurutma ile bagtaki formiilasyon
dissik sicakliklarda (750 — 950°C) perovskit faza doniigmiigtiir [10].

Organik titanat prosesi bazi dezavantajlara sahiptir. Titanyom kaynag: ve diger gerekli
cozitlebilir tuzlar, saf ve ¢ok olmasma ragmen, benzer safliktaki diger hammadde
kaynaklarindan daha pahahidir. Buna ilave edilen organik baglaticilann kalsinasyonu, toz
reaktiflifinin tespit edilebilirlifi ve aglomerasyonun azalmasi agisindan titanat toz iirfiniin
kontroliinii zorlagtirarak gii¢ ekzotermik reaksiyonlarla siirmektedir [10].

6. 1. 2. Oksalat metodu

Baryum-stronsiyum  titanil oksalat (BSTO) kimyasal ¢okeltisi yiiksek saflikta
formiilasyonlann iiretiminde kullamhr. Maliyetin yiitksek olmasma kargm, toz yoSunlugu ve
saflik kalite standartlanm olugturur [10].



Bu hazirlama metodumun avantaji, kimyasal depismezlik, saflik ve istenen
kompaktlagma ve toz reaktiflifi igin kalsine edilmig aglomerelerin kolayca azaltilmas: ile
alakalidir. Bununla birlikte ¢okelme prosesi dikkatli bir ¢okelti kimyas: kontrolii gerektirir.

Oksalat BST tozlanmn sentezlemmesinde en gok kullamlan iki metottan biridir. Sentez
esnasinda pH kontroli igin NH4OH kullamlir. Bu yontemle yapilan ¢aligmalann bir kisminda
gokeltide CI” kirliligi, yiiksek ¢Okelme sicakligt ve zor pH kontrolii gibi dezavantajlan rapor
edilmistir. Uretim akig semas: sekil 6.5” de gdsterilmistir [11].

(NHC0:.HyO (8. 1M) (CeHy0)Ti (0.1M)

pHx 6.5 pH= 3.5
Tkinei ilave Ik lave

| Oksalik Asit (0.1M) pH= 1.9 |

Ba(OH), + S{NOy

—
(1: 10)HNOs kullenarak pH= 4.25

h 4
[ cozeti (0.1M). = 4.25 Je— ]
I

[ BSTO Coketisi |

[ Filtrasvon, Kuruima ]—-#’ Kalsinasyon BSI'ToﬂanJ

3

‘ Karaktenizasvon

Sekil 6. 5. Oksalat metodu ile BST tozu sentezi akim gemas: [11].

6. 1. 3. Coktiirme prosesi

Titanatlann haznlanmas: i¢in bir bagka proses iyonize edilmemis suda Ti digindaki
cozilebilir tuz igeriklerinin ¢dziinmemesidir. TiOy nin uygun miktann bu soliisyona yayilir ve
cozelti tuzlan karbonatlar yada hidroksitler olarak ¢oktirmek amaciyla (NH,),COs ile
kangtilir, Kangmm elenir, kurutulur ve istenen titanat iretimi igin kalsine edilir. Kalsine
edilmemis aglomereler ogiitme ile istenen sinterlegebilir toz boyutuna indirgenebilir. Toz
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homojenligi ve sinterlesme reaktivitesi ¢dkelme ve kalsinasyon kogullarinin kontroli ile clde
edilebilir [10].

Bu proses daha Onceden tammlanan kimyasal metodun fistine daha belirgin mali
* avantaja sahiptir ki bunda daha ucuz TiO, kaynaB1 bulmak bu proses igin en biyilk engeldir.
Buna ilave olarak dagmilmug TiO, ile birlikte kangima yakin ¢oziinebilir tuzlann ¢okeltilmesi
tutarh olarak yapilmahdir {10].

6. 1. 4. Kati-hal reaksiyonu metodu (Camur kargtrma metodu)

En ucuz ve muhtemelen titanat toz sentezi igin en genis kullanmma sahip proses TiOo-
karbonat ¢amur metodudur. Hammadde kaynaklann kimyasal saflik igin iyice segilmeli ve
iyonize olmamis suda dagitdmalidir. Bu kanisgim genelde tiim igeriklerin iyice kanstirilmasint
garantilemek igin kirletici olmayan araglarn kullammmyla bilyalh degirmende yapilir.
Ogjiitmenin ardmdan ¢amur elenir ve kurutulur; sonra istenen titanat kristalit aglomereleri elde
etmek igin yeterli sirede 900-1150°C’ de kalsine edilir. Bu aglomereler istenen toz tane
boyutuna ve sinterlesme reaktiflifine indirgenir ve bu iglem kirletmeyen metotlar kullanilarak
yapilir [16],

6. 2. BST Kullamm Alanlan

Ferroelektrik barywm stronsiyum titanat (BST) termal kararhhfiyla uyumlu yiksek
dielekirik sabiti, kompozisyondaki deBisimlerle kontrol edilebilen Cruie sicakhipy (T.) ve
ferroelektrik dzellikleri sayesinde gok katmanl seramik kapasitor, piezoelekirik ve pyroelektrik
sensor, dinamik rasgele erigilebilir hafizalarda (DRAM) kullamnu yaygindir [12 vel8].

Paraelektrik fazda kargilaghmlabilir yiksek dielektrik sabiti mikrodalga frekans
arahfmda diigik dielektrik kayiplara sahiptirler. BST seramikleri mikrodalga cihaz
uygulamalarinda sahip olduklan: bu 6zelliklerden dolay: oldukga cezp edicidir.

Bu malzemelerin dielektrik sabiti uygulanan efilim elektrik alam (bias-field) ile
modifiye edilebilmektedir. Kontrol edilebilir dielektrik sabiti sayesinde; elektrik alan kontrol
elemam, resonator, faz deistirici gibi alanlarda kullanilabilmektedir [13].
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BST’de yapidaki stronsiyum oram degistirilerek pozitif sicaklik termistor
(PTCR) malzemelerinde kullanim sicaklifini belirlemede kullanilmaktadir. PTCR en
genis uygulama alam olarak 1968°de televizyonlarda akim limitleyici anahtar olarak
kullamlmigtir. Bu tasanm halen milyonlarca modern renkli televizyonda
kullamilmaktadir. PTCR malzemeler genellikle sabit voltajda galigan 1sitma cihazlanmn
tretiminde sicaklik degigimiyle dirénci ayarlayarak sicaklik ayanmin kontrolli igin
kullamimaktadir (Heywang, 1976). 1992°de Inaba PTCR termistérlerin infrared
dedektor elemam gibi kullanimasin énerr_nistir. Cinkn direngleni ile sicaklik arasinda
genis bir degisim araligina sahiptirler [14].

6. 3. BaTiO; ve SrTi0; Malzemelerinin Genel Ozellikleri
Cizelge 6. 2 ve 6.3’ te BaTiO; , SrTiO; malzemelerinin genel Ozellikleri

gosterilmektedir.

Cizelge 6. 2. BaTiO;’m genel 6zellikleri [15].

Kristal Yap: (Oda Sicakligy) Tetragonal, 4mm
Latis Parametreleri 2=3.992 A, c=4.036 A
Yogunluk 6.02g/cm’

Sertlik 5 Mohs

Faz Doniigiim Sicakliklan -90°C, 9°C, 132°C

Cizelge 6. 3. SiTiO;’m genel ozellikleri [15].

Kristal Yapt (Oda Sicakhiz1) Kiibik
Latis Parametreleri a=3.905A
Yogunluk 5.175g/cm’
Sertlik 6 Mohs
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2000

1800

1600

1400

Sekil 6. 6. BaTiOs- SrTiO; katr ¢ozeltisi faz diyagram [16].

Ba (222 A) ve Sr (2.15 A) atomlarimin atom ¢aplani birbirine yakindir. Bu
ozelliklerinden dolay: kristal yapida birbirlerinin yerlerini doldurabilirler. Sekil 6. 6° daki faz
diyagramindan da géritldiga gibi BaTiO; ve StTiO; birbirleriyle kat ¢ozelti olugturmaktadiriar.
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Sekil 6. 7. BaO- SrO-TiO; iig bilesenli faz diyagranm [17].
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7. DENEYSEL CALISMALAR

7. 1. Yapilan Tez Cahgmasimn Amac

Perovskit yapidaki baryum titanata gesitli katkilar yapilarak katt ¢dzelti olugturulabilir.
Olugturnlan kat ¢dzelti bilesenlerine ve birbirlerine oranma bagh olarak malzemenin farklx
elektriksel dzellikler gdstermesine sebep olabilir.

Baryum stronsiyum titanat (BST)’ ta bu kati ¢ozeltilerden biridir. Baryum stronsiyum
titanat seramikleri baryum stronsiyum oranma gore elektriksel ozellikleri ve servis sicakliklan
cok genis yelpazede degisiklik gosterebilmektedir. Yapilan tez ¢ahgmasm da bu gems
yelpazede degigen elektriksel 6zelliklerin karakterizasyonunun vapilmasi amagclanmustir.

7. 2. Uretim Alam Semass

Yapilan tez cahgmasinda yedi ayn regete denemmigtir. Bu regeteler BaSry.TiOs
formiilasyonunda x yerine 0, 0.2, 0.4, 0.5, 0.6, 0.8 ve 1 degerleri verilerek elde edilmigtir.
BaSr.Ti0;  tozlanmn eldesi igin kati-hal reaksiyonu ile sentezlenmesi yOntemi
kullambimstir.

RECETENIN TARTILM AST
BILYALT DEGIRMEN
Zivkonga Bilya, Ethanol, 24.
RKURUTMA
70 o0, Manyetik Eangtwaes
EALSINASYON
1100 °C, 2 sa. TOZ SENTEZL
RKARARTERIZASYON
ARD
4
Ba,S11,TIO, —
) 4
BASLAYICI ILAVEST CEUTME
PVA, %2 agirlikga, 3 sa Bilyah degirmen, 7 sa.
KURUTHA,
GRANULASYON
SERILLEMDIRME
Tek Ysnla Pras, 230 MPa
SINTERLEME
1250, 1300, 1350 *C
KARAK TERIZASYOM
XRD, SEM

Sekil 7.1. Uretim akim gemast.



7. 3. Elektriksel Olgiim Alam Semasy

Sekil 7. 1” de gosterilen iiretim akim semasina gore hazirlanan numunelerin elektriksel
karaktetizasyonunda  numuneler ikiye aynlarak bir kism dielektrik 6zellikler igin
kullansimstr. Kalan numuneler ise piezoelektrik ozellikler igin polarizasyona tabi

tutulmugtur.
ELEKTROTLAMA
Gumag Elekirot
DIELEKTRIK OZELLIKLER POLARIZASYON
- Kapasitans Olgimi
- Dielektrik Sabiti PIEZOELEKTRIK
OZELLIKLER
- Histerisis Egrileri
- Piezoelektrik Sabiti(das)
- Rezonans Frekansi
Sekil 7.2. Elektriksel 6l¢tim akim gemasi.
7. 4. Regetelerin Hesaplanmass

Numunelerin hazirlanmasinda kati-hal sinterlemesi kullanildigindan regetelerde sivi faz

olugturucu sinterleme ilaveleri kullamlmamugtir.

M, SrCO; = 147.63 g/mol
M, BaCO; = 197.35 g/mol
M, TiOs = 79.9 g/mol

Regete 1 (Ba,Sr...TiOs ; x =0 igin), (ST) ;
StCO; + TiOp—— StTiO; + CO;
147.63 g/mol + 79.9 g/mol — = 183.52 g/mol + 44,01 g/mol




25 g SiTiO; igin ;

147.63 g S1CO;  183.52 g SrTiO;
Xg SrCO; 25 g SrTi0;

X =20.1109 g StCO;

799 g TiO, 183.52 g S1TiO;
X g TiO, 25 g SrTiO;

X = 10.8844 g TiO,

Regete 2 (Ba,Sr;..TiO; ; x = 0.2 icin), (BST 0.2) ;

0.2 BaCO; + 0.8 SrCO; + TiO; ——» Baya Srp3 TiOz + CO,

0.2 mol BaC(0;3947 g

0.8 mol SrC0;118.104¢

1 mol TiO, 799 ¢

fIk recetedeki denklemler uygulandipmda 25 g Bag, Srog TiOs elde etmek igin;
5.1004 g BaCO,

15.2618 g ScCO;

10.3249 g TiO, gerekmektedir.

Regete 3 (Ba Sr.TiO; ; x = 0.4 icin) (BST 0.4);

0.4 BaCOs + 0.6 SrCO; + TiO; —— Bagy Srp6 TiO; + CO;
25 g Bags Stog TiOs igim;

9.7022 g BaCO;

10.8867 g SrCO;

9.8202 g TiO, gerekmektedir.

Regete 4 (Ba,Sr;. TiO; ; x= 0.5 igin), (BST 0.5);

0.5 BaCOs + 0.5 SrCO; + TiO; — Bay s Srp s TiO; + CO,
25 g Bay 5 81y 5 TiO; igin;

11.8383 g BaCO,

8.8558 g SrCOs

9.5859 g TiO, gerekmektedir.
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Regete 5 (BaSr, .Ti0; ; x = 0.6 icin), (BST 0.6);

0.6 BaCO; + 0.4 SrCO; + TiO, — Bayg Srg4 TiO; + CO,
25 g Bayg Sro4 TiO; igin;

13.8749 g BaCO;
'6.9196 g SrCOs

9.3625 g TiO, gerekmektedir.

Recgete 6 (Ba,Sr, . TiO;z ; x = 0.8 icin) (BST 0.8);

0.8 BaCO; + 0.2 SrCO; + TiOy —— Bagg Srp2 TiO; + CO,
25 g Bagg Sro2 TiOs igin;

17.6761 g BaCOs

3.3057 g SrCO4

8.9455 g TiO, gerekmektedir.

Recete 7 (Ba,Sry..Ti0, ; x=1 igin), (BT);
BaCO;+ TiO, — BaTiO; + CO,

25 g BaTiOsigin;

16.9225 g BaCO;

8.5641 g TiO, gerekmektedir.

7. 5. Recetelerin Hanirlanmas

54

Bilegimlerin hazrlanmasinda baglangig malzemesi olarak BaCO; ve TiO; (%99.9
saflikta Merck ), SrCO;(%99.5 saflikta Alfa Aesar) kullamimigtir. Hesaplanan miktarlar dort
dijitli terazi ile tartilarak kanstirmaya hazir hale getirilmigtir. Bitin regeteler toplam kat
agirhpmm iki kat kadar etanol kullamlarak bilyal: degirmende 24 saat siireyle kangtnlongtir.
Kanstirma igleminde 250 ml’ lik degirmen ve degirmen hacminin 2/3” nii dolduracak sekilde

1mm ¢apa sahip zirkonya bilyalar kullamlmstir.

Siispansiyondan etanoliin uzaklagtinlmast manyetik kanstinc: Gzerinde 70 °C’ de

siirekli kanghrma yapilarak saglanmugtir. Boylece sivinin uzaklagmas: esnasinda meydana
gelebilecek gokelmeler ve bu ¢okelmelerin sebep olacag karigmmin homojenliginin bozulmas:

durumunun Sniine gegilmigtir.
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7. 6. Kalsinasyon

Bu ¢aligmada kalsinasyon iglemi kati-hal sentezi yoluyla Ba,Sr;xTiO; bilegimlarinin
eldesi i¢in yapilgtir.

Kurutulan toz kangum alumina el havam igerisinde 10 dakika dgiitillerck kalsinasyon
icin bazirlanmmgtir. Kalsinasyon alimina kroze igerisinde 1100 °C’ de 2 saat siireyle
gerceklestirilmigtir. Kalsinasyon rejimi gekil 7. 4> de gosterilmektedir.

1200 —r—r—r——p————

1000 |

SICAKLIK °C
m [=:}
8 8

2

n
8

o 100 200 300 400 500
ZAM AN (dak)

Sekil 7. 3. Kati-hal toz sentezinde kullanilan kalsinasyon rejimi.

7. 7. Elde Edilen Tozlarm Faz Analizleri

Kalsinasyon sonrasi kati-hal reaksiyonlarmin gergeklesip gergeklesmedifini
anlayabilmek igin XRD analizi yapilrmstir. Bu ¢ahiymada Rigaku Rint 2000 model X iginlan
difraktometresi kullanilomgtir. XRD g¢ekimleri 10-80° arasi 2°/dak ¢ekim hizinda CuK,
(A=1,54056 A°) isimasi kullanilarak yapilmusgtir.
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7. 8. Baglayia ilavesi ve Graniilizasyon

Elde edilen bilesimlerin gekillendirme prosesine hazirlanmas: i¢in baglayici ilavesi ve
graniilizasyon yapilmigtr. Baglayici ilavesi sekillendirme sonrasi yas mukavemet igin
yapumugtir.

Baglayic1 olarak PVA ¢ozeltisi kullamlmugtir. Kalsinasyon sonras1 sert aglomeralar
seklinde bulunan tozlar bilyali degirmende deiyonmize su ve dajmict olarak Darvan C
kullanilarak 4 saatlik ogiitme iglemine tabi tutulmugtur. Dort saatlik siireg sonrast partikil
boyutu analizi Malvern 2000 ver. 2.00 marka partikiil boyut analizi cihaz ile yapilmugtir.

Ogiitme iglemi sonrasi toz orammna gore afwhkea %2 oranmda PVA tozu gelecek
sekilde baglayict ilavesi yapumustir. Baglayict ilavesi sonrasi degirmen 3 saat streyle
calighnlarak baglayicn toz yiizeylerini kaplamas: saglanmgtir.

Degirmen sonras1 kansimlar 70 °C’ de etiivde bekletilerek suyun wpzaklaghrilmas:
saglanmugtir. Kurutulan kangmmlar aliimina el havaninda 150y’ luk elekten gegecek sekilde
6gﬁtﬁ]1;1ﬁstiu'. Ogiitiilen tozlann elekten gegirilmesi ile graniilizasyon iglemi tamamlanmistir.
Boylece sekillendirme iglemi igin gerekli olan akigkan graniiller elde edilmigtir.

7. 9. Sekillendirme

Sekillendirme iglemi i¢in 12.75 mm ¢apa sahip paslanmaz gelik kaliplar kullandmugtir.
Her regeteden altigar adet pelet 230 MPa basing kullamlarak tek yonli presleme ile
sekillendirilmigtir. Numunelerin yas yogunluklanmn ve sinterleme sonrast boyutsal
¢ekmelerinin hesaplanabilmesi igin boyutlan Sl¢iilmiigtir.

7. 10. Baglayic: Uzaklagtirma ve Sinterleme

Yas mukavemeti saglamak igin ilave edilen organik baglayicilann numunelere zarar
vermeden uzaklagtinlabilmesi igin organiklerin uzaklasma sicakliklanmn disik isitma
hizlannda gecilmesi gerekmektedir.
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Bu c¢ahgmada baglatici uzaklaghrma ve sinterleme iglemi numuneler finndan
¢ikantmadan birbirini takip eden siirecler seklinde gergeklestirilmigtir.

Sinterleme iglemleri 1250 °C, 1300 °C vel350 °C olmak iizere ii¢ farkli sicaklikta
" yapilmustir. Sinterleme rejimi gekil 7. 4° de gosterildigi gibidir. Sinterleme sonras1 boyutsal
cekmelerin hesaplanmasi amaciyla numunelerin boyutlan Slgiilmigtir.
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Sekil 7. 4. Peletlerin sinterleme rejimi.
7. 11. Yogunluk Olgiimleri

Sinterleme sonrast yogunluklarimn dlglimii igin Argimet yogunluk Olgiimi metodu
kullamlmghr. Numuneler 4 saat deiyonize suda kaynatldiktan sonra suda asili aguhiklan, sn
emdirilmig agwhklan ve kuru afuliklan olgillerek hesaplanmmstir. Sinterleme sonras:
yogunluk degerleri kura agurhigm; su emdirilmis agurlik ile suda asilt agirhk farkina oram

seklinde hesaplanmgtir.
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7. 12. Mikroyap: Karakterizasyonu

Sinterlenmis  numunelerin @ mikroyapit  karakterizasyonu  taramah  elektron
mikroskobu(SEM) kullamlarak yapilmigtr. Numune yiizeyleri parlatlmug ve mikroskop
icerisinde numune yiizeyinde elektronlann yigimasim onlemek amaciyla altin ile

kaplannngtir.

Mikroyap1 karakterizasyonu Camscan S4 model taramali elektron mikroskobunda 20
kV’da 500, 1000 vel500 biiyiitmelerde yaplmistir. Karakterizasyon sirasinda ikincil elektron
gorintiileri (SEI) ve geri sagimmb elektron gorintileri (BEI) alnmugtir.

7. 13. Yiizey islemleri ve Elektrotiama

Sinterlenen pumuneler Imm kalinh§a getirilecek sekilde parlatma iglemine tabi
tutulmusgtur. Parlatilan yiizeylere Dupant Conductor Composition 7¢95 marka giimiis pasta
siiriilmiis ve 600 °C’ de 10 dakikalik 1s1l iglem yapilarak numune yiizeyi ile giimiis elektrot
arasinda temasin tam olarak gergeklegmesi (ohmik kontak) saglanmugtr. Elektrotlama sonrasi
numuneler elektriksel dlgiimlere hazir hale getirilmigtir.

7. 14, Elektriksel Karakterizasyon

Yapuan ¢alismada numunelerin elektrik alan altinda olugan polarizasyonlari, kapasitans
degerleri, dielektrik sabitleri ve piezoelektrik Szellikleri karakterize edilmigtir.

7. 14. 1. Polarizasyon ve Histerisis Egrileri

Elektrotlanmis numuneler domainlerin yonlenmelerini arthrmak amaciyla swrasiyla 5,
10, 15, 20, 25 kv/cm elektrik alanina maruz birakilarak polarize edilmiglerdir. Polarizasyon
islemi ve histerisis egrilerinin olugturulmas: igin Trek marka yiiksek voltaj kaynag1 ve buna
bagh bilgisayar programlan kullamlmigtir.
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7. 14. 2. Piezoelekirik Sabiti(dss) Olgiimii

Polarizasyonu tamamlanmis numunelerin piezoelektrik sabitleri Pennebaker Model
8000 Piezo d33 (American Piezo) test cihazi ile Olgiilmiigtiir. Piezoelektrik sabiti bilinen
malzemelerle cihazin kalibrasyonu yapildiktan sonra iiretilen numunelerin di; degerleri
Olgiilmiigtiir.

7. 14. 3. Kapitans Olciimii ve Dielektrik Sabiti

Numunelerin kapasitans dlgiimleri HP 4194A model Impedance/Gain-Phase Analyzer
cihazz ile yapimustr. Olgiimler | kHz frekansinda seri kapasitans degerleri olarak
Olciilmiigtir. Kalinliklan ve alanlan bilinen numunelerin dielektrik sabitleri kapasitans
degerlerinden hesaplanmigtir.



8. SONUCLAR VE TARTISMA

8. 1. XRD Analizleri

Kalsinasyon sonrasi tozlarin XRD analizleri yapilarak elde edilen verilerinden 20 ve
yansima alman dizlemler referanslarla kargilagtrilarak istenilen fazlarm olustugu
goriilmiigtiir. Sekil 8. 1” de BaSr(Ti0;” ta x = 1 i¢in hazwlanan kangmmin XRD paterni
gosterilmektedir.
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Sekil 8. 1. BaTiO;” m XRD paterni

Farkli kompozisyonlarin XRD paternlerinin grafik iizerinde karplagtiniimas: gekil 8.2
de gosterilmektedir. Sekil x* den de goruldagi gibi aym sartlarda elde edilen XRD
¢ekimlerinde Ba,Sr; ;TiO;’ ta x degeri 1'den 0° a dogru degisirken piklerde daha yiiksek 20
degerlerine dogru kaydih gorilmektedir.
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XRD paternlerine ayn ayn bakildifinda stronsiyum oram artigtyla birlikte pik
siddetlerinin de arttifs gozlemlenmigtir.
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Sekil 8. 2. Caligilan bilegimlerin XRD pikleri karsilagtinilima grafigi (siddet degerleri rasgele
alinmigtir).

Sinterleme sonrast namunelerin XRD pikleri sekil 8. 3°de gosterilmektedir. Sinterleme
sonras: ¢ekilen XRD paternlerine baktifimzda pik siddetlerinin arthif gorilmektedir. XRD
pikleri sinterleme sonrasi yapida camsi faz olugmadigim yapimn kristalin oldugunu
gostermigtir.

Diizlemler arasi mesafenin stronsiyum artigi ile birlikte azaldiy goralmiigtir. BaTiOs’
ta en yiiksek olan diizlemler aras: mesafe SrTiOs’ ta en diisiiktiir. bununla birlikte stronsiyum
oram artigtyla birim hilcre boyutlan da kiigiilmektedir [13]. Bu duram Sf** iyonumun gapinin
Ba®* iyonunun ¢apindan kiiciik olmastyla agiklanabitir.
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SIDDET
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Sekil 8. 3. Sinterleme sonras1 numunelerin XRD paternleri.

8.2, Partikiil Boyutu Ol¢ilimii

Kalsinasyon sonras: sert aglomeralar geklinde bulunan partikiillere bilyali degirmende 4
saatlik opfitme iglemi uygulanmustr. Ofltme iglemi sonras: partikiil boyutu olghimi
yapilmugtir. Partikiil boyut 6lglim sonuclan regetelerin ortalama tane boyut defierlerinin(dsp)
0,68y ile 1.4p arah@nda defistifi gozlemlenmigtir. Sekil 8. 4’ de gorildigi gibi baz
siispansiyonlarda homojen bir partikiil dafilinu elde edilirken bazlarinda aglomeralarin
varh: partikiil dagilim grafi3inde goriilebilmektedir.
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Sekil 8. 4. a) Homojen partikiil boyut dagilrmi (BST 02 ds; 0,721 ), b) Homojen olmayan
partikiil dagtline (BST 04 dsy 0,922p).

Egit oranda dagtic1 ve 6giitme siirelerinde olmalarina ragmen biitiin s@ispansiyonlarin
farkh partikiil dagihim karakteristiklerine sahiptir. Baz recetelerde ¢ift dagilun gorilmiigtiir.
Bu durumun farkli yiizey yilkklenmelerinden kaynaklandig: diigimidlmiigtiir.

8. 3. Boyutsal Cekmeler, Yas Yogunluk ve Sinterleme Sonras: Yegunluk

Sekillendirme prosesinde biitiin numunelere es basing uygulanmasina kargin malzeme
karakteristiklerinden dolay:r farkli yag yogunluk deferleri olgillmiigtir. Yas yogunluk
degerleri; presleme sonras: numunelerin boyutlan ve agirhiklan Slgilap hacimleri hesaplannmng
ve kiitlelerinin hacimlerine oram ile hesaplanarak elde edilmigtir. Hesaplanan yag yoZunluk
degerleri gizelge 8.1° de gosterilmektedir.



Cizelge 8. 1. Yas yogunluk deferleri.

BT BST08 |BST06 | BSTOS | BST04 | BSTO02 | ST
Yag
Yopunluk | 3,5582 |3,2806 |3.2732 |3,2935 |3,2445 |3,1440 |29995
(griem®)

Cizelgedeki degerler her bir regeteden altigar adet mimunenin ortalamalaridr.

Regetelerdeki St oram arttik¢a mumunelerin paketlenmesinde bir diigiis goriilmektedir.

Sinterleme iglemi sonrasi numunelerin yofunluk Ol¢iimleri Argimet prensibine gore
olgim yapilmigtr. Kuru agirhklan oSlgillen numuneler 4 saat deiyonize su igerisinde
kaynatilnigtir. Su igerisinde askidaki agrhiklan ve yiizey suyu alimig agirhiklan Slghilmiigtiir.
Her sicakhk igin her bir regeteden 6’sar adet numunenin yogunluk Slgiimii yapilmigtir. Elde
edilen sonuglarin ortalamalan alinarak biitiin regetelerin sicaklikla yogunluk degisimleri elde

edilmigtir. Sekil 8. 5° de sinterleme sicakhifi ile yogunluk degisimini gostermektedir.
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Sekil 8. 5. Sinterleme sicakh- yogunluk iligkisi.
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Sekil 8. 5° e bakildygmda Sr oran1 yiiksek kompozisyonlarda yogunluk artis1 sinterleme
sicakhkhfn artis ile arth@ gorilmektedir. 1250 °C” de digerlerine gore digik yofunlufa
sahip olan SrTiO; kompozisyonun 1350 °C’ de yofunlugunun dier kompozisyonlara
yaklagtigm gormekieyiz.

BaTiO; kompozisyonu ve baryum oram yiksek olan kompozisyonlann yogunluk
degerleri  degisiminin SrTiO; ve BST 02 kompozisyonlan kadar belirgin olmadify
gorilmektedir. Bu durum BaTiO; ve Ba oram yiiksek kompozisyonlarm yogunlagmalari igin
1300 °C’ nin yeterli oldugunun gostergesidir.

8. 4. Mikroyap Karakterizasyonu
Numunelere parlatma sonras: sinterleme sicaklifinm 100 °C altinda yanm saat siireyle

termal daglama yapilmmstr. Tane morfolojisi igin ikincil elektron gérimtiileri (SEI) ve faz
dagihmlanm gorintiilemek igin de geri sagimumh elektron gorintileri (BEI) kullamlmigtir.

@ (b)

Sekil 8. 6. 1350 °C’ de sinterlenen BaTiOs” m (a) ikincil elektron (SEI) (b) geri sagimmli (BEI)
500 bilyiitme goriintiileri,

BaTiO; numunelerinin ikincil elektron gorintileri incelendifinde tane boyut
dagilunmin homojen oldugu ve iri tanelerle ince tanelerin bir arada bulundugu goriilmisgtir. 20-
30 mikronluk tanelerle 7-8 mikronluk taneler mikroyapida gozlemlenmistir.



@

Sekil 8. 7. 1350 °C” de sinterlenen Bay sSro2 Ti0;’ m (a) ikincil elektron (SEI) (b) geri saginimh
(BEI) 500 biyiitme goriintiileri.

Bay 5102 TiO; numunelerinin mikroyapilan incelendiginde, BaTiOs; numunelerine gore
daha iri taneler goriilmektedir. Geri sagimli elekiron goriintiilerinde bulunan tane rarlarmdaki
beyaz bolgelerin EDX ile noktasal analizleri yapimig ve bu bdlgelerdeki stronsiyum oramnm
tane iglerine gore daha fazla oldugu goriilmigtiir.

@)

Sekil 8. 8. 1350 °C’ de sinterlenen Ba, ¢Srp 4 TiO3” m (a) ikincil elektron (SEL) (b) geri sagimimh
elektron (BEI) 500 biyiitme goriintileri.
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(a) ,

Sekil 8. 9. 1350 °C” de sinterlenen Bag 5810 s TiO;’ m () ikincil elektron (SEI) (b) geri sagimimbl
elektron (BEI) 500 biiyiitme goriintiileri.

Sekil 8. 10. 1350 °C” de sinterlenen Bag 4S1o6 TiO5” m (a) ikincil elektron (SEI) (b) geri
sagnumb elektron (BEI) 1000 bityitme gérantiileri.
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Sekil 8.11. 1350 °C’ de sinterlenen Bay»Sro3 TiO;” m (a) ikincil elektron (SEI) (b) geri sagimimbh
elektron (BEI) 1000 bityiitme goriintiileri.

Stronsiyum oram yiiksek olan numunelerdeki ortalama tane boyutunun baryum oram
yitksek olan nummnelere gore daba disik oldugu SEM gorintilerinde gozlemlenmigtir.
Baglangi¢ toz boyutlanmmn birbirine yakin oldugu diisiinildiiginde baryum oram yiiksek
numunelerdeki tane bilyiimesinin daba fazla oldugu sonucuna vanlabilir. Yogunluk degerleri,
stronsiyam oram yiksek numunelerin yoZunlagmalarmin daha yiksek sicakliklarda
gergeklestigini ve sinterleme sicakligmin daha yiiksek oldufunu buna bagli olarak tane
biiyiimesi igin daha fazla siire ve sicaklia ihtiyag oldugunu gostermektedir.

Sekil 8. 12, 1350 °C’ de sinterlenen StTiO;” 1n (a) ikincil elektron (SEI) (b) geri sagmumb
elektron (BEI) 1500 biiyiitme gorintileri.
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Genel olarak mikroyapilardaki tane yapilan kati-hal sinterlemesi ile elde edildiinden
koselidir.

8. 5. Elektriksel Olciim Sonuclan

8. 5. 1. Histerisis Egrileri

Histerisis egrileri oda sicakliginda numunelere 0-25 kV/cm elektrik alan uygunlanarak
elde edilmigtir.
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Sekil 8. 13. BaTiO;” m (a) 25 kv/cm, (b) 20 kv/cm elektrik alan altm da olugan histerisis
egrileri.

BaTiOs’ i histerisis egrileri incelendiginde birim alana uygulanan elekirik alan artigiyla
birlikte elde edilen polarizasyon degerinin de artifr gorillmistiir. Malzeme maksimum
polarizasyona ulaginca efrinin alt kisimlannin diizlesmesi (relaxof i‘exroelechic) davranigim
gostermesi gerekmektedir. Elde edilen egrilerde bu davramg gorillmemektedir. Daha yitksek
elektrik alan degerlerine cikilarak bu davramig gerceklestirilmeye ¢alisildiginda malzemede
elektriksel ¢okme (elektriksel iletken olma durumu) gergeklegmektedir.
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Histerisis ejrilerini inceleperek numunelerin kahici polarizasyon (2P;) ve kohersif
elektrik (2E.) alan degerleri bulunmugtur. Elde edilen degerler gizelge 8.2 * de gosterilmektedir.

Cizelge 8. 2. Numunelerin kalict polarizasyon ve kohersif elektrik alan degerleri.

Numune BaTiO; BagsSry2 TiO;
Sinterleme Sicaklign | 1250 °C | 1300 °C | 1350 °C | 1250 °C | 1300°C | 1350°C
Kaliex P‘E:l?‘m (2P:) ) 1012 | 1681 | 834 | 847 | 1137
Kohersif Elekirik Alan

QE) - 054 | 825 | 436 | 392 | 466

kV/em

Cizelge 827 den de gorildiigi gibi BaTiO; numunelerinde elde edilen kalici
polarizasyon degerleri Bay gSro» TiO; numunelerine gore daha yiiksektir. Buna kargiik kohersif
elektrik alan degerleri daba diigiiktiir. Sinterleme sicakhfin artigtyla birlikte elde edilen kalica
polarizasyon degerleri de artmgtir. Bu artis malzeme yogunlugunun artigima bununla birlikte
domain hareketlenmelerini etkileyecek gozencklerin ortadan kalkmasiyla ilgili oldugu
diigiiniilmiigtiir. 1250 °C” de sinterlenmis BaTiO; numunelerinde elektriksel gokme (elektriksel
iletken olma durumu) meydana geldiginden polarizasyon degerleri Glciilememigtir.

Stronsiyum oram yiiksek diger numunelerde olgiilen kalici polarizasyon degerleri 1’in
altinda degerler olarak 6lgillmiugtir. Bu durum sekil 8.14” teki histerisis efrilerinden de
goriilmektedir. Oda sicakhgmda kalict polarizasyon elde edilmeyisinin sebebi ferroelektrik
malzemelerin kolay polarize olabildigi Curie sicakhgmm (T.) ¢ °C’nin altindaki stcakliklara
kaymasidir.
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Seldl 8. 14. BagsSr 0,TiOs” m (a) 1250 °C” de sinterlenmmis 20kv/om elektrik alan, (b) 1350 °C”
de sinterlenmig 20kv/cm elektrik alan altmda histerisis egrileri.
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Sekil 8. 15. 1350 °C” de sinterlenmis 15kv/cm elektrik alan altinda (a) Bag¢Sr 04TiOs,
(b) Bay 551' 0 _5Ti03, (C) Bao4SI' 0_6Ti03, (d) Bao 1Sr o_gTiO:;, (C) SI'TiO_’; histerisis egri]em’.

Genel olarak kohersif elekirik alan degerlerine bakildiginda stronsiyum ilavesi ile
olusan kat1 ¢dzeltinin polarizasyooun BaTiO; numunelerine gore daha digik elektrik alam

uygulayarak polarize edilebildigi goriilmiigtiir.

8. 5. 2. Piezoelektrik Sabiti (ds) Olctimii

Polarizasyonu tamamlanan numunelerin piezoelektrik sabitleri olgiilmisgtir. BaTiO; ve
BapgSr ¢2Ti0; numunelerinde polarizasyon gergeklegmistir. Difer numunelerde stronsiyum
oram artigiyla polarizasyonun gerceklestirildigi Curie sicakhi (Tc) negatif sicakliklara
kaydigindan polarizasyon gergeklesmemistir. Kalic polarizasyon olugmayan bu numunelerde
piezoelektrik sabiti S¢iilmemigtir. Olgiilen piezoelektrik sabitleri gizelge 8.3 de verilmistir.

Cizelge 8. 3. Piczoelektrik sabitleri (ds3).

Numune Sicakhk (1250 °C) Sicaklik (1300 °C) Sicaklik (1350 °C)
BaTiO; 37 pC/N 38 pC/N 103 pC/N
Bay 3Sr 02TiOs 36 pC/N 37 pC/N 95 pC/N
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Piezoelektrik sabiti numunelerin en yilkksek yofunluk degerlerine ulagtiklan sinterleme
sicakliklaninda da yiksek degerler olarak Olgiilmiigtir. BaTiO: numunelerinin histerisis
egrilerinden de goriildiigi gibi en yiiksek kalici polarizasyon degerine sahiptir. Bu nunmnelerin
digerlerine gdre yiiksek kalici polarizasyona sahip olmalan piezoelektrik sahiplerinin de diger
numunelerden yiiksek olmasim agiklamaktadar.

8. 5. 3. Rezonans, Anti-rezonans Frekans: ve Elektromekanik Verimlilik Faktord (k)

Polarizasyon iglemi sonucu kahci polarizasyon olugturulan BapsSry,TiO; ve BaTiO;
numunelerinin rezonans frekanslar, anti-rezonans frekanslan ve faz agilan Olgiiliip bu
degerlerden elektromekanik verimlilik faktorleri(k,) hesaplannmgtr. Elektromekanik verimlilik
faktoriiniin hesaplanmasinda asafidaki esitlik kullanilomstir.

(Anti Rezonans Frekansi)? — (Rezonans Frekanst)?
= plg)?

(Anti Rezonans Frekansi)?

Sekil 8. 16” da 1350 °C’ de sinterlenen BagSrp,TiO; nummmesinin  rezonans ve anti-
rezonans frekanslarmn Slgiildiigh grafik verilmigtir.
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Sekil 8. 16. 1350 °C’ de sinterlenen Bag zSr ,TiQO; numunesinin admitans (Y) -frekans grafigi.
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Elektromekanik  verimlilik faktorlerinin (k,) sinterleme sicaklig: ile iligkisi
incelendiginde sicakhik artist ile artifn gorilmistir. 1350 ° C’ de sinterlenen Bag ¢St ¢2Ti0;
pumunelerinin k, degerlerinin BaTiO; numunelerinden daha yiiksek oldugu gdriilmektedir.
Elektromekanik verimlilik faktdriiniin elektrik alan- deplasman arasindaki doniigim verimini
gosterdigi diigiinildaginde BagSr 02TiO3; ve BaTiOs” i 1350 ° C” deki numunelerinin enerjiyi
doniistiirme veriminin daha yiiksek oldugu gizelge 8. 4° te goriilmektedir. Bu sicakhik degeri
numunelerin en yiksek yogunluk deferlerine sahip olduklann degerlerdir. Bu sonuglardan
stronsiyum  ilavesinin elektromekanik verimlilik faktSriine olumlu bir katkisi olmadif

goriilmiigtiir.

Cizelge 8. 4. Numunelerin rezonans frekanslan ve elektromekanik verimlilik faktor (k)

degerleri.
N Rezonans Anti-Rezonans () (%)
Frekans: (Hz) Frekans: (Hz)

BaTiO: (1350°C) 279500 282375 0.161
BaTiO; (1300°C) 266320 267140 0.093
BaTiO; (1250°C) 268650 269200 0.071

-| BapsSr ¢2TiO3 (1350 ° C) 315550 320012 0.150
Bay s5r1 92T105 (1300° C) 315400 318200 0.105
Bag 35t 02Ti05 (1250 ° C) 314350 315750 0.107

Giigli piezoelektrik mod igin k,>0.3 olmasi gerekmektedir [19]. Elde edilen

malzemelerimizin verimlilik faktorleri bu degerin altinda kalmaktadar.

8. 5. 4. Kapasitans Olgiimii

Numunelerin  kapasitans olgimleri polarizasyon igleminden Once yapilmugtir.
Numunelerin her biri 1’er mm kalinhifa getirilmigtir. Kapasitans Sl¢iimleri biitiin regeteler ve
biitiin sicakhklar igin 1 kHz seri kapasitans olarak yapilnmgtir. Kapasitans degerleri kullanilarak
kalinhg) ve alam bilinen numunelerin oda sicakligindaki dielektrik sabitleri hesaplanmigtir.

Hesaplamalarda
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Elde edilen kapasitans degerleri incelendifinde barynm oram yitksek numunejerde ki
kapasitans deperlerinin daha yiiksek oldugu gorilmigtir. En yiksek kapasitans degeri
BaySr 04TiO: mumunelerinde elde edilmigtir. M. Ozenbag ve arkadaslarinin yaptii calismada
da [20] en yiiksek kapasitans de@eri BayeSr ¢4TiO; numunelerinde Slgiilmiigtir. Dielektrik
sabitleri de kapasitans ile dogru orantih olarak deigtifi igin en yiiksek dielektrik sabiti degeri
Bag 6Sr 4Ti0; numunesinde elde edilmisgtir.

Dielektrik Sabiti

0 0z 04 06 08 1
Sr Icerigi (Mol

Sekil 8. 17. Dielektrik sabitinin Sr miktan ile degisimi.

Genel olarak Ba., Sr,TiO; kati ¢dzeltisinde x=0.6" ya kadar kapasitans deferinin
arttif, Sr artigryla birlikte tekrar diisiise gectifi goralmiustir.

Kapasitans degerlerinin sicaklikla deBigimleri incelendiinde genel olarak malzemelerin
en yilksek yogunluklanina ulaghklan sicakliklardaki degerleri daha yiksek olarak olciilmiigtiir.
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8. 5. 5. Tartiyma ve Oneriler

Kati-hal reaksiyonu ile elde edilen numunelerin elektriksel dlgiim sonuglanna genel bir
bakis yapildipinda; Ba,SryTiO; kati ¢dzeltisinde stronsiyum orammn artigmn piezoelektrik
ozelliklere art1 bir katkismin olmadifs gorilmigtiir.

Diclektrik 6zelliklerde ise stronsiyum artigi ile kapasitans ve dielektrik sabiti
degerlerinin belirli bir kritik degere (x=0.6) kadar olumlu yénde etkiledipi goriilmiigtiir.
Stronsiyum ilavesi sayesinde daha yiiksek kapasiteli kapasitorler yapilabilir.

Sinterleme sicaklan incelendiginde piezoelektrik ve dielektrik 6zelliklerin en iyi oldugu
degerlerin yogunhuklarinin en yiiksek oldugu 1300 ° C ve 1350 ° C’ lerde gorilmiigtiir.

Dielektrik ve piezoelektrik dzellikleri iyilegtirmek amaciyla daha yiiksek yogunluklarda
¢aligmalar yapilabilir. Yas yogunlufu arthrmak i¢in sofuk izostatik presleme kullamlabilir,
Stronsiyum oram yiitkseck numunelerde daha yitksek sicakliklarda sinterleme gergeklestirilerek
yogunlagma degerleri arttirilabilir.
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