T.C.
GEBZE TEKNIiK UNIVERSITESI
FEN BILIMLERI ENSTITUSU

KURSUNSUZ KNN ESASLI
PIEZOELEKTRIK SERAMIKLERDEN
YENI NESIL DENiZ KABUGU DONUSTURUCULERININ
URETIiMi VE KARAKTERIZASYONU

HAVVA BAYINDIR
YUKSEK LiSANS TEZi
MALZEME BiLiMi VE MUHENDISLiGi ANABILIM DALI

GEBZE
2020



T.C.
GEBZE TEKNIiK UNIVERSITESI
FEN BILIMLERI ENSTITUSU

KURSUNSUZ KNN ESASLI
PIEZOELEKTRIK SERAMIKLERDEN
YENI NESIL DENIZ KABUGU
DONUSTURUCULERININ
URETIMI VE KARAKTERIZASYONU

HAVVA BAYINDIR
YUKSEK LiSANS TEZi
MALZEME BILiMi VE MUHENDISLiGi ANABILIM DALI

DANISMANI
PROF. DR. EBRU MENSUR ALKOY

GEBZE
2020



T.R.
GEBZE TECHNICAL UNIVERSITY
GRADUATE SCHOOL OF NATURAL AND APPLIED SCIENCES

PRODUCTION AND CHARACTERIZATION
OF NEW GENERATION
SEA SHELL TRANSDUCERS
FROM LEAD-FREE KNN BASED
PIEZOELECTRIC CERAMICS

HAVVA BAYINDIR
A THESIS SUBMITTED FOR THE DEGREE OF
MASTER OF SCIENCE
DEPARTMENT OF MATERIAL SCIENCE AND ENGINEERING

THESIS SUPERVISOR
PROF. DR. EBRU MENSUR ALKOY

GEBZE
2020



,é./ YUKSEK LiSANS JURi ONAY FORMU

GEBZE

GTU Fen Bilimleri Enstitiisii Yonetim Kurulu’nun 17/07/2020 tarih ve 2020/34 sayili
karariyla olusturulan jiiri tarafindan 06/08/2020 tarihinde tez savunma sinavi yapilan Havva
BAYINDIR’ 1n tez ¢alismas1 Malzeme Bilimi ve Miihendisligi Anabilim Dalinda YUKSEK
LISANS tezi olarak kabul edilmistir.

JURI
UYE
(TEZ DANISMANI) : Prof. Dr. Ebru MENSUR-ALKOY

UYE : Dog. Dr. Neslihan TAMSU SELLI
UYE : Dr. Ogr. Uyesi M. Yunus KAYA
ONAY

Gebze Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Yonetim Kurulu’nun

...... lecoid......... tarih ve ......./........ sayil1 karar1.

iMZA/MUHUR



OZET

Piezoelektrik su alt1 akustik doniistiiriiclilerin tiirii olan esnek gerilmeli
(flextensional) doniistiiriiciiler piezoelektrik seramik ve kabugun, seramigin
kenarlarindan birlestirildigi bilesik bir sistemdir. Sig sularda (<250 m) kullanilan
esnek gerilmeli dontistiiriiciiler genellikle 1-100 kHz frekans arasinda ¢aligmaktadir.
Esnek gerilmeli doniistiiriicli gruplarindan biri olan Smif V esnek gerilmeli
dontstiiriiciiler ise iki metal kabuk arasinda piezoelektrik seramik disk igeren
sistemden meydana gelmektedir. Piezoelektrik disk malzemesi i¢in genellikle
Pb(Zr, Ti)O3 (PZT) kullanilmaktadir. Fakat son zamanlarda PZT nin yiiksek oranda
kursun icermesi ve sagliga ve g¢evreye zararli olmasi nedeni ile arastirmacilar
kursunsuz sistemler iizerine yogunlagmislardir. K«Na;xNbO3 (KNN) esasli seramikler
yiiksek Curie sicakligina ve PZT ile karsilastirilabilir derecede elektriksel ozelliklere
sahiptir. Ancak alkali elemanlarin yiiksek sicaklikta buharlagmasi nedeniyle diisiik
sinterleme sicakliklarinda geleneksel yontemler ile yogun KNN seramikleri elde
etmek oldukca zordur. Bu tez ¢alismasinda yogun bir yap1 elde etmek ve piezoelektrik
performansi artirmak i¢in, KNN temelli seramikler Li, Ta ve Sb ile katkilanarak
tretilmistir. Stokiyometrik (Ko44Naos2Lioos) (NbogaTao10Sboos) O3 (KNLNTS)
kompozisyonu iiretmek i¢in Columbite ve Oksitlerin karisimi (mixed oxide) olarak
adlandirilan iki farkli iiretim yontemi kullamlmistir. Uretim yonteminin seramigin
mikroyapisina ve elektriksel 6zelliklerine etkileri incelenmistir. Oksitlerin karigimi
yontemi ile Uretilen KNLNTS seramiklerine yogunlugu arttirmak amaci ile %0,25,
%0,50 ve %1,00 mol oranlarinda bakir oksit (CuO) eklenerek, CuO’in KNLNTS
seramiklerinin yapisal ve elektriksel ozelliklerine etkileri incelenmistir. Son olarak
esnek gerilmeli doniistiiriici KNLNTS seramikleri kullanilarak iiretilmistir. Sinif V
esnek gerilmeli doniistiirici grubuna ait yeni nesil, 6zgiin tasarima sahip esnek
gerilmeli doniistiiricii kursunsuz KNLNTS + %1,00 mol CuO seramikleri ile
iretilerek, hava ortaminda elektriksel ve su ortaminda elektriksel ve akustik 6l¢timler

yapilmistir.

Anahtar Kelimeler: Kursun igermeyen Piezoseramikler, Ferroelektrikler, KNN,
Columbite, Esnek Gerilmeli Doniistiiriicii

Vv



SUMMARY

Flextensional transducers, which are the type of piezoelectric underwater
acoustic transducers, are a compound system in which piezoelectric ceramic and shell
are combined from the edges of the ceramic. Flextensional transducers that are used in
shallow waters (<250 m) generally operate in the range of 1-100 kHz frequency. Class
V flextensional transducers, one of the flextensional transducer groups, consist of a
system containing a piezoelectric disc between two metal shells. Pb(Zr,Ti)O3 (PZT) is
generally used for piezoelectric disc material. However, since PZT contains high levels
of lead and is harmful to health and the environment, researchers have been focused
on lead-free systems. KiNajxNbO3 (KNN) based ceramics have high Curie
temperature and electrical properties comparable to PZT, but it is very difficult to
obtain dense KNN ceramics by traditional methods at low sintering temperatures due
to the evaporation of alkali elements at high temperatures. In this thesis, to obtain dense
structure and increase piezoelectric performance, KNN based ceramics are produced
by adding Li, Ta, and Sb. Two different production methods called as columbite and
mixed oxide were used to produce stoichiometric (Ko44Nao,521.10,04) (Nbo,g4Tao,105bo,06)
O3 (KNLNTS) composition. The effects of the production method on the
microstructure and electrical properties of ceramics were investigated. To improve the
density CuO with a ratio of 0,25, 0,50, and 1,00 mol% was added to KNLNTS
ceramics produced by the mixed oxides method, and the effects of CuO on the
structural and electrical properties of KNLNTS ceramics were investigated. The
flextensional transducer was fabricated using KNLNTS ceramics. The new generation,
original design flextensional transducer belonging to the Class V flextensional
transducer group was produced with lead-free KNLNTS + 1,00 mol% CuO ceramics
and, electrical measurements were done in the air and, electrical and acoustic

measurements were done in the water environment.

Keywords: Lead-free Piezoceramics, Ferroelectrics, KNN, Columbite,

Flextensional Transducer
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TESEKKUR

Yiiksek lisans egitimimde ve akademik hayatimda hi¢bir zaman destegini
esirgemeyen tez konusunun belirlenmesinden tezin son asamasina gelene kadar bana
yol gosteren, yogun is temposu arasinda, ¢ok degerli vakitlerini ayirarak bana destek
ve yardimci olan degerli danismanim Ebru MENSUR-ALKOY’a ve tez ¢alismamin
her asamasinda degerli katki ve elestirileri ile yol gosteren saygideger hocam Prof. Dr
Sedat ALKOY’a sonsuz tesekkiirlerimi sunuyorum.

Tez ¢aligmasina gerekli finansal destegi “Bilimsel ve Teknolojik Aragtirma
Projelerini Destekleme Programi” cercevesinde 116M216 nolu proje ile saglayan
TUBITAK ’a, deneysel ¢alismalarimi 6l¢iim ve analizleriyle destekleyen Adem SEN’e
ve Ahmet NAZIM’a tesekkiirlerimi sunuyorum.

Tezin baglangicindan, bitimine kadar yardimlarini esirgemeyen, bilgi ve
deneyimlerini paylasan degerli hocalarim Dr. Ogr. Uyesi Ayse BERKSOY-YAVUZ’a
ve Dr. Ogr. Uyesi M. Yunus KAYA’ya, ayrica Piezo Arastirma Grubu'nda bulunan
tiim arkadaslarima sonsuz tesekkiirlerimi sunuyorum.

Sahip oldugum igin ¢ok sanslt oldugum en kotii giiniimde bile yanimda olan
yiiksek lisans g¢alisgmami bitirmemde maddi manevi biiylik katkilari olan degerli
arkadaslanm Damla OZTURK’e ve Goézde TOPRAK-SOZEN’e en igten
tesekkiirlerimi sunuyorum.

En 06zel tesekkiirlerimi ise, benim bugiinlere gelmemde en biiyiik pay1 olan bu
zorlu siirecgte beni her zaman destekleyen ve dmiir boyu arkamda olan sevgili aileme

ediyorum, iyi ki varsiniz.
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SIMGELER ve KISALTMALAR DIZIiNi

Simgeler ve  Aciklamalar

Kisaltmalar

° Derece

A :  Angstrom

°C : Santigrat derce

% : Yiizde

S} : Teta

€ . Dielektrik gegirgenlik

€o : Vakumun gegirgenligi

tan 0 :  Dielektrik kayip

& :  Dielektrik sabiti

uC/cm? Mikro Coulomb/ santimetre kare

pm :  Mikrometre

a,b,c :  Kafes parametreleri

dB : Desibel

dk :  Dakika

ds3 : Piezoelektrik yiik katsayisi

C . Kapasitans

cm :  Santimetre

E :  Elektrik alan

Ec . Zorlayicr elektrik alan

E¢ . Pozitif eksendeki zorlayici elektrik alan
Ec :  Negatif eksendeki zorlayici elektrik alan
Ec :  Ortalama zorlayici elektrik alan

Eint . Igsel dipolar elektrik alan

f, . Anti-rezonans frekansi

f, . Rezonans frekansi

gr/cm? : Gram/ santimetre kiip

Hz : Hertz

Tk : Tim (hkl) diizlem yansimalarinin XRD pik yogunluklar1
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Pmak

Qm

Sn

Tc

To-r

Tr-0

N < < X =

Zn
ABOs
BCT-BZT

Kilohertz
Megahertz

Kilovolt

Kilovolt/ santimetre

Diizlemsel elektromekanik baglagsma katsayisi
Elektromekanik baglasma katsayisi tensor notasyonu

Logaritma

Mega paskal

Milimetre

Milisaniye

Pikometre / volt

Piko Coulomb / Newton
Polarizasyon

Kalint1 polarizasyon
Kendinden polarizasyon

Maksimum polarizasyon

Mekanik kalite faktori

Siemens

Saniye

Tolerans faktorii

Sicaklik

Curie sicaklig1

Ortorombik-tetragonal faz gecis sicakligi
Rombohedral-ortorombik faz ge¢is sicakligi
Mekanik gerinim

Mekanik gerilme

Volt

Admitans

Empedans

Rezonans frekansindaki empedans

Perovskit yap1
Baryum zirkonat titanat-baryum kalsiyum titanat
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BKT
bkz.
BNT
BT
CuO
DC
EDX
FFVS
ICDS
KC
KM
KNLNTS
KNN
MFS
PFG
PFS
PLZT
PMN
PT
PZT
SEM
TTB
TVR
XRD

Bizmut potasyum titanat

Bakiniz

Bizmut sodyum titanat

Baryum titanat

Bakir oksit

Dogru akim

Enerji ayiric1 X-ray analizi

Serbest alan voltaj hassasiyeti

Difraksiyon data karti

Columbite iiretim yontemi ile iiretilen seramikler
Oksitlerin karigimi iiretim yontemi ile liretilen seramikler
(Ko.44Nao 52L10,04) (Nbog4Tao,10Sbo,06) O3 seramik kompozisyonu
Potasyum sodyum niyobat

Morfotrofik faz sinir1

Polimorfik faz gecisi

Polimorfik faz sinir1

Kursun lantanum zirkonat titanat

Kursun magnezyum niyobat

Kursun titanat

Kursun zirkonat titanat

Taramal1 elektron mikroskobu

Tetragonal tungsten bronz yapisi

Voltaj iletim cevabi

X-1s1n1 kKirmimi
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SEKILLER DIZiNI

Sekil No: Sayfa

2.1:  Piezoelektrik etki, a) herhangi bir elektrik alan veya mekanik stres 4
uygulanmamis piezoelektrik kristal, b) diiz piezoelektrik etki, c) ve d)
ters piezoelektrik etki.

2.2:  Piezoelektrik ve alt gruplarin simetri temelinde iligkisi. 5

2.3:  Bir paraelektrik kiibik fazdan ferroelektrik tetragonal faza doniisen 6
ferroelektrik  malzemedeki  degisikliklerin ~ gosterimi.  Oklar

kendiliginden kutuplasmanin olas1 yonlerini gostermektedir (iki

boyutta).
2.4:  Perovskit ABOs; yapisinin sematik gosterimi. 7
2.5: a) Anti-paralel polarizasyonlu kafesleri ayiran 180°’lik bir domain 8

duvari, b) 90°’lik bir domain duvari.

2.6:  a) Ferroelektriklerde tipik polarizasyon elektrik alan dongiisii, b) 9
piezoelektrik malzemelerde tipik gerinim (strain) ve elektrik alan
arasindaki iliskiyi gosteren sematik diyagram.

2.7:  KNbO3-NaNbOs ikili faz diyagrami. 12

2.8:  Saf KNN’in faz gegislerinin sematik gosterimi. 13

2.9:  Oda sicakliginda KNN ortorombik yapisinin sematik gosterimi a) 14
perovskit tipt ABO3 alt hiicresi, b) alt hiicrenin b ekseni boyunca
1zdiigiimii, ¢) geometrik iligkiyi gostermek icin abartili sekilde dort
komsu alt hiicre gésterimi (Nb ve O atomlari ihmal edilmistir).

2.10: a) Sematik Li katkili KNN perovskit yapisi, b) Olusan V" ve Vp’nin 16
perovskit yapisi i¢erisinde muhtemel dagiliminin sematik gosterimi.

2.11: Dontstiiriiciiler i¢in akustik frekans araligi. 23

2.12:  Esnek gerilmeli doniistiiriiciilerin siniflandirilmasi. 24

2.13:  Moonie doniistiiriiciiniin kesitten gdsterimi (mavi ve sar1 renkli oklar 26
yer degistirme hareketinin yoniinii géstermektedir).

2.14: Cymbal doniistiiriiciiniin kesitten gosterimi (mavi ve sar1 renkli oklar 27
yer degistirme hareketinin yoniinii gdstermektedir).

3.1:  Columbite yontemi ile iiretilen seramiklerin hazirlanma asamasimi 31
gosteren akis diyagrama.
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3.2:

3.3:

3.4:

3.5:

3.6:

3.7:

3.8:
3.9:

4.1:

4.2:

4.3:

4.4:

4.5:

4.6:

4.7:

Oksitlerin karigimi yontemi ile {iretilen seramiklerin hazirlanma
asamasini gosteren akis diyagrami.

KNLNTS seramiklerinin {iretim asamasi.

Seramiklere uygulanan sinterleme programinin sematik gosterimi.
Elektrik alan doniistiiriicli i¢in sematik a) empedans (Z) ve b) admitans
(Y) grafikleri.

Genel dontistiiriicii yapilandirmalar i¢in titresim modlari.

Seramik kapak iiretiminde kullanilan pres kalib1.

Metal kapak tiretiminde kullanilan pres kalibi.

a) Metal kapak, b) ylizeyi elektrotlanmis seramik kapak, c)
sinterlenmis seramik kapak ve esnek gerilmeli doniistiiriicii prototipin
d) tstten goriiniimii, e) alttan goriiniimii, f) poliiiretan kaplamasi
sonras1 gorunumu.

a) 900°C’de 4 saat siire kalsinasyon sonrast NaNbO3 ve 850°C’de 4
saat kalsinasyon sonrast b) KTaOs, ¢) NaSbOs, d) LiSbOs3; ve e)
KNbOs birincil columbite tozlarinin XRD desenleri.

Columbite yontemi (KC) ile ve oksitlerin karigimi yontemi (KM) ile
uretilen tozlarin 850°C sicaklikta 4 saat kalsinasyon islemi sonrasi
XRD desenleri.

a) LiSbOs3, b) KTa0s, ¢) KNbO3, d) NaNbO3 ve e) NaSbOs3 birincil
tozlarimin pargacik boyutu dagilimi.

a) Oksitlerin karisimi1 yontemi ve b) columbite yontemi ile tretilen
KNLNTS tozunun pargacik boyutu analizi.

Columbite ve oksitlerin karigimi yontemi ile 1100°C sicaklikta 4 saat
ve 8 saat sinterleme sonucu iiretilen KNLNTS seramiklerin XRD
desenleri.

1100°C’de atmosferik kosullarda sinterlenen oksitlerin karigimi
yontemi ile iiretilen KNLNTS seramiklerinin a) kesit (4 saat), b) yiizey
(4 saat), c) kesit (4 saat), d) yiizey (4 saat), e) kesit (8 saat), f) ylizey
(8 saat), g) kesit (8 saat) ve h) yiizey (8 saat) SEM goriintiileri.
1100°C’de atmosferik kosullarda sinterlenen columbite yontemi ile

tiretilen KNLNTS seramiklerinin a) kesit (4 saat), b) ylizey (4 saat), c)

Xiv
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4.8:

4.9:

4.10:

4.11:

4.12:

4.13:
4.14:

4.15:

4.16:

4.17:

kesit (4 saat), d) ylizey (4 saat), e) kesit (8 saat), f) ylizey (8 saat), g)
kesit (8 saat) ve h) ylizey (8 saat) SEM goriintiileri.

1100°C’de atmosferik kosullarda 4 saat sinterlenen columbite yontemi
ile hazirlanan KNLNTS seramiklerinin a) kesit, b) ylizey, c) kesit, d)
ylizey ve oksitlerin karistmi yontemi ile hazirlanan KNLNTS
seramiklerinin e) kesit, f) yiizey g) kesit, h) yiizey SEM goriintiileri.
1100°C’de 4 saat sinterlenen KC ve KM seramiklerinin sicakliga bagh
dielektrik sabiti ve dielektrik kaybinin karsilagtirmali grafikleri.
Columbite yontemi (KC) ve oksitlerin karisimi (KM) yontemi ile
1100°C’de 4 saat sinterleme kosulunda iiretilen seramiklerinin P-E
egrileri.

Ferroelektrik malzemelerin a) unipolar ve b) bipolar S-E egrilerinin
sematik gosterimi.

Columbite yontemi (KC) ve oksitlerin karisimi (KM) yontemi ile
1100°C’de 4 saat sinterleme kosulunda iiretilen KNLNTS
seramiklerinin karsilagtirmali a) bipolar ve b) unipolar gerinim-
elektrik alan egrileri.

KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin XRD desenleri.
KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin a) x=0 (kesit) b) x=0 (yiizey)
c) x=0,25 (kesit) d) x=0,25 (ylizey), e) x=0,50 (kesit) f) x=0,50
(ylizey), g) x=1,00 (kesit) ve h) x=1,00 (yiizey) kompozisyonlarina ait
SEM goriintiileri.

a) KNLNTS+%0,25 mol CuO seramiginin EDX analizi i¢in secgilen
bolgelerini gésteren SEM analizi b) 1. bélgenin ve ¢) 2. bolgenin EDX
analizi.

a) KNLNTS+%0,50 mol CuO seramiginin EDX analizi i¢in se¢ilen
bolgelerini gdsteren SEM analizi b) 1. bolgenin ve ¢) 2. bolgenin EDX
analizi.

a) KNLNTS+%1,00 mol CuO seramiginin EDX analizi i¢in segilen
bolgelerini gdsteren SEM analizi b) 1. bolgenin ve ¢) 2. bolgenin EDX

analizi.
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4.18:

4.19:
4.20:
4.21:
4.22:

4.23:
4.24:

4.25:
4.26:
4.27:

4.28:

KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin a) x=0, b) x=0,25, ¢) x= 0,50
ve d) x=1,00 degerleri i¢in sicakliga bagl dielektrik sabiti ve dielektrik
kayip grafikleri.

KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin histerezis egrileri.
KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin bipolar gerinim egrileri.
KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin unipolar gerinim egrileri.
Ince disk seklindeki standart KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinden
elde edilmis radyal titresim moduna ait olan ana admitans pikleri ve
faz acilar a) x=0, b) x=0,25, ¢) x= 0,50 ve d) x=1,00.

Seramik kabuklarin admitans-frekans grafigi.

a) Montaj islemi sonrasinda kutuplama yapilmadan alinan ve b)
montaj islemi sonrasi kutuplama yapildiktan sonra alinan admitans-
frekans spektrumlari.

Polimer ile kaplandiktan sonra alinan admitans-frekans spektrumlari.
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1. GIRIS

Su altinda ses tireten doniistiirticiiler ¢cogunlukla ¢ift yonlii calisirlar, baska bir
ifade ile akustik enerjiyi yaratan hem bir verici (transmitter) hem de alic1 (receiver)
olarak kullanilmaktadirlar. Bir elektroakustik doniistiiriicti, bir elektrik sinyalini
akustik enerjiye doniistiiren veya akustik bir dalgay1 elektrik sinyaline doniistiiren
veya bircok durumda her iki yonde de c¢alisan bir cihaz tiiriidiir. Elektroakustik
doniistiiriicii tiirlerinden biri piezoelektrik doniistiiriiciilerdir. Piezoelektrikligin kesfi,
su altt akustigi i¢in biiyiik bir 6neme sahiptir, ¢linkii bu tiir 6zelliklere sahip
malzemeler c¢ogu su alti donistiiriiciilerde kullanilmaktadirlar. Piezoelektrik
malzemeler elektrik alan uygulandiginda boyutlarint degistirirler ve bu 06zelligi
sayesinde suda ses yaymak veya almak i¢in ¢ok uygundurlar. Doniistiiriiciilerin
operasyonel frekans araligi, uygulamalara bagl olarak biiyiik dl¢lide degismektedir.
Genis frekans aralifi boyunca uygulamalar ¢ok sayida veya farkli doniistiriicii
tasarimlar1 gerektirmektedir [1]-[3].

Belirli bir uygulama icin ¢aligma frekansi bandi, gereken doniistiiriiciiniin tipi
tizerinde giiclii bir etkiye sahiptir. Biikiimlii (bender) ve esnek gerilmeli (flextensional)
dontstiiriiciiler, diisiik frekanslarda ¢alisabilme ve calisma frekansina uygun olarak
boyutlandirilma potansiyeline sahiptirler [2]. Esnek gerilmeli (flextensional)
doniistiiriicii, bir esneme kabuguna (metal) bagli bir elektromekanik tetikleyici
(genellikle piezoseramik) bilesenlerinden meydana gelmektedir. Seramik-metal
kompozit donistiiriiciileri sinifinda olan esnek gerilmeli doniistiiriiciiler icerdikleri
kabugun sekline gore 7 ayr1 smifa ayrilmaktadirlar (Sekil 2.12). Simif V esnek
gerilmeli doniistiiriiciilerden olan moonie ve cymbal donistiiriiciileri 2- (0) - 2
baglantisina sahiptir ve her biri i¢ yiizeylerinde s18, hava ile doldurulmus bosluk iceren
iki metal u¢ kapag arasina yerlestirilmis kutuplu piezoelektrik diskten (her iki yiizeyi
tamamen elektrotlu) olusmaktadirlar [4]. Genellikle dontistiiriiciilerde PZT seramikleri
basta olmak iizere kursun igeren seramikler kullanilmaktadir. Ciinkii PZT esash
seramikler, cihaz i¢in ¢ok 6nemli olan iistiin elektriksel ve elektromekanik 6zelliklere
sahiptir. Bununla birlikte, kursunun zehirli olma 6zelligi nedeni ile insan sagligina ve
cevreye zararhidir. Bu nedenle, kursun igeren piezoseramiklerin Ozellikleri ile
yarigabilen kursunsuz seramik sistemleri ile degistirilmesi tesvik edilmektedir.

Ozellikle, AB'nin 2003 yilinda giincellenen Tehlikeli Maddelerin Kisitlanmasi
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(RoHS) Direktifi kursunsuz piezoseramikler {izerine arastirma faaliyetlerine tesvik
etmistir [S]. KNN esasli seramikler, PZT ile karsilastirilabilir elektriksel 6zellikleri
nedeniyle kursunsuz piezoseramikler arasinda one g¢ikmaktadir. Kursunsuz KNN
esasli seramikler, ylksek Curie sicakligina (Tc~420°C) PZT ile kiyaslanabilen
elektriksel Ozelliklere sahiptirler (Pr = 33uC/cm?). Bunlarin yani sira, geleneksel
tiretim yontemleri kullanilarak yogun KNN seramikleri elde etmek oldukg¢a zordur.
Literatiirde sinterleme yardimcisinin eklenmesi, stokiyometrinin modifikasyonu veya
farkli iiretim tekniklerinin kullanilmasi gibi c¢esitli yontemler ve yaklasimlar ile
seramigin yogunlugu ve dolayisiyla elektriksel ozellikleri arttirllmaya c¢alisilmistir.
Sicak presleme, sicak izostatik presleme ve kivilcim plazma sinterleme gibi yontemler
endiistriyel liretime uygun degildir ve maliyeti nispeten yiiksektir [6],[7]. 2004 y1linda
Saito ve ark. KNN’nin Li*, Sb°* ve Ta’* ile modifiye edilmesiyle olusturulan dokulu
(K, Na) NbOs-LiTa0O3-LiSbO3; (KNN-LT-LS) tg¢lii sisteminde yiiksek piezoelektrik
ozelliklerin elde edildigini bildirmislerdir [8].

1.1. Tezin Amaci

Tez caligmast kapsaminda KNN seramiklerinin Li, Ta, Sb ile katkilanarak,
elektriksel ~ Ozelliklerinin  iyilestirilmesi ~ amaglanmistir. (Ko,44Nao 521.10,04)
(Nbo,gaTao,105b0,06) O3-(KNLNTS) kompozisyonuna sahip seramik tozu columbite ve
oksitlerin karigtmi yontemi olarak adlandirilan iki farkli toz liretim yontemi ile
tiretilerek iiretim yonteminin piezoseramigin yapisal ve elektriksel 6zelliklere etkileri
incelenmistir. KNLNTS kompozisyonuna sinterleme yardimcist olarak bakir oksit
(CuO) katkilanarak, CuO’in seramigin elektriksel ve elektromekanik ozellikleri ne
Olclide degistirdigi incelenmistir. Son olarak Smif V esnek gerilmeli doniistiiriicii
ailesine ait cymbal doniistiiriicii dizaynindan esinlenerek tasarlanan bir seramik kabuk
ve bir metal kabuktan olusan yeni nesil 0zgilin tasarima sahip esnek gerilmeli
dontistiiriicii, seramik kismi kursun icermeyen katkili KNLNTS ile iireterek s1g sularda
kullanilmak iizere literatiire kazanimi amaglanmistir. Bu yeni nesil doniistiiriiciilere
deniz kabugu benzeri doniistiiriiciiler denmis olup ilk olarak M. Yunus KAYA
tarafindan doktora ¢alismasinda ilk defa PZT-4, PZT-5A, PZT-5H, PZT -8, PZN- PZT
ve PNN-PZT kompozisyonlar ile liretilerek ortaya konmustur [9].



2. LITERATUR OZETI

2.1. Piezoelektrik ve Ferroelektrik Ozellik

Dielektrik malzemeler elektriksel direnci yiiksek malzemelerdir ve uygulanan
elektrik alan etkisinde yapisindaki dipoller alan dogrultusunda yoOnlenerek
polarizasyon ac¢iga cikar veya sahip oldugu polarizasyon yeniden yonlendirilebilir.
Bazi dielektrik malzemeler mekanik gerilmelere maruz kaldiklarinda elektriksel yiik
aciga cikartmaktadirlar. Malzemenin ylizeyinde {iretilen elektrik yiikiiniin biiyiikliigii,
uygulanan mekanik gerilim ile orantilidir. Pierre ve Jacques Curie kardesler tarafindan
1880'de kesfedilen bu fenomene diiz piezoelektrik etki (direct piezoelectric effect)
olarak adlandirilmaktadir. Piezoelektrik malzemeler ayrica, elektrik alanin
uygulandiginda olusan gerinim neticesinde sekil degisimi sergilemektedirler ve bu
ozelligi ters piezoelektrik etki olarak adlandirilmaktadir [10],[11]. Piezoelektrik
etkinin temsili gosterimi Sekil 2.1°de [12] ve  matematiksel agiklamasi asagidaki

denklemlerde verilmistir:
P=dX Diiz piezoelektrik etki ~ (2.1)
x=dE Ters piezoelektrik etki  (2.2)
X uygulanan mekanik gerilim, P ise olusan polarizasyonu ifade etmektedir.
Bunun tersi ise E, uygulanan elektrik alani, x ise uygulanan elektrik alan sonucunda

olusan mekanik gerinimi ifade etmektedir. d her iki esitlik i¢in aynidir ve piezoelektrik

yiik sabiti olarak adlandirilmaktadir [13].



Mekanik

Sekil 2.1: Piezoelektrik etki a) herhangi bir elektrik alan veya mekanik stres
uygulanmamis piezoelektrik kristal, b) diiz piezoelektrik etki, c) ve d) ters
piezoelektrik etki.

Katilarda piezoelektrik kavraminin anlasilmasi, malzemenin i¢ yapisinin
anlasilmasi ile baglamaktadir. Bir tek kristal malzemeyi ele aldigimizda kristalitin
belirli bir kimyasal bilesimi vardir ve bu kimyasal bilesim iyonlardan (pozitif ve
negatif yiikli atomlar) olusmaktadir. Birbirleriyle belirli bir tekrar eden iliskide
pozisyonlari olan bu iyonlar kristalin yapisin1 veya kristalin latisini olusturmaktadirlar.
Kafesin en kiiciik tekrarlayan birimine birim hiicre denmektedir ve birim hiicrenin
sahip oldugu spesifik simetri, kristalde piezoelektrikligin var olup olmadiginm
belirlemektedir. Ayrica, bir kristalin herhangi bir fiziksel 6zelliginin simetrisi, bu
kristalin nokta grubunun simetrisini de igermektedir (Neumann prensibi) [14].

Kristaller, Sekil 2.2°de gosterildigi gibi simetrilerine dayanarak 32 nokta
grubuna ayrilmaktadirlar. Bu nokta gruplari, simetri merkezi olan ve olmayanlar
olmak tizere iki siifa ayrilmaktadir. 32 kristal grubu veya nokta grubundan 21 tanesi
merkezi simetri igermemektedir ve bunlarin 20’si (432 nokta grubu harig)
piezoelektrik Ozellik gostermektedir, 10 tanesi ise polardir. 10 polar kristal tipi,
yapilarina 0zgii polarizasyon nedeniyle piroelektrik ve piezoelektriktir. Bir
piroelektrik kristalde, sicakliktaki bir degisiklik polarizasyonda degisiklik meydana
gelmesine neden olmaktadir. Bazi piroelektrik malzemelere elektrik alan veya
mekanik gerilim uygulandiginda polarizasyonun yoni degistirilebilir [15].
Kendiliginden polarizasyona sahip bu piroelektriklerin alt grubu ferroelektrik olarak

adlandirilmaktadir [14].
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Sekil 2.2: Piezoelektrik ve alt gruplarin simetri temelinde iliskisi.

Bir ferroelektrik malzeme normalde tek kristal veya polikristal formdadir ve
belirli bir sicaklik araliginda tersinir kendiliginden polarizasyona sahiptir. Uygulanan
elektrik alan, ilgili atomlarin hareket etmesini saglayarak polarizasyonun yon
degistirmesine neden olmaktadir. Yiiksek sicakliklarda atomlarin dagilimi istatistiksel
hale gelmektedir ve kristal lineer bir dielektrik gibi davranmaktadir. Bu sicaklik
tizerinde kutupsuz olup paralektrik olarak adlandirilan durumdadir. Diizenli durumdan
(ferroelektrik faz) diizensiz duruma (paraelektrik faz) gecisi isaret eden sicaklik, gecis
sicakligl, Curie sicakligi veya Curie noktasi (Tc) olarak adlandirilmaktadir. Sekil
2.3’te ferroelektrik fazdan paraelektrik faza doniisiimiinii gosteren iki eksenli ¢izim
verilmistir [10],[16]. Curie sicakliginda, dielektrik sabiti, diisiik sicakliktaki
ferroelektrik faz degerinden ii¢ ila dort kat daha fazla biiyiikliikte bir degere sahiptir.
Ferroelektrik fazdan paraelektrik faza gecis atomlarin hareketi ile saglanmaktadir bu

nedenle ferroelektrik olgular1 gosteren kristaller veya kristalitler merkezi simetriye
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sahip olmamalidir. Bu, bir faz gecisinin, sadece malzeme gdévdesinin hacmini ve
seklini degil, ayn1 zamanda optik kirilma endeksini degistirme egiliminde olan
mekanik bir gerilime neden olacagi anlamina gelmektedir. Bu nedenle, ferroelektrik
malzemeler ayni zamanda bir¢cok teknolojik uygulama i¢in kullanilabilecek
piezoelektrik, piroelektrik ve elektro-optik 6zellikleri de sergilemektedir [10]. Curie
noktasinin istiinde, dielektrik gecirgenlik (€;) Curie-Weiss yasasina gore artan

sicaklikla diismektedir [17]. Curie-Weiss yasasi, Esitlik (2.3)’te formiile edilmistir:

€ = (2.3)

C Curie sabiti, T sicaklik ve Tc ise Curie sicakligi olarak bilinmektedir [16].

Kendiliginden gerinim Ferroelektrik Paraelektrik
tetragonal faz kiibik faz

><$=(CT-ac)fr:1C

X s=(aT-aC)faC

c_ |y +
T|¥Y %
Kendiliginden polarizasyon aT a

A
elese Py & =

Y CT \JC

Sicaklik (°C)

Dielektrik Gegirgenlik €,

Sekil 2.3: Bir paraelektrik kiibik fazdan ferroelektrik tetragonal faza doniisen
ferroelektrik malzemedeki degisikliklerin gosterimi. Oklar kendiliginden
kutuplagmanin olas1 yonlerini gostermektedir (iki boyutta).

Ferroelektrik malzemeler yaygin olarak perovskit yapidadir. Perovskitler ABX3
formiiliine sahiptir. X anyonlar1 genellikle oksijendir. Koselerde bulunan A iyonu +1,
+2, veya +3 valans degerlerine, hacim merkezinde bulunan B iyonu +3, +4, +5, veya
+6 valans degerlerine sahip olabilmektedir. O* ise yiizey merkezinde bulunmaktadir.
Perovskit malzemeler kiibikten (yliksek simetri) triklinige (¢ok diisiik simetri) kadar
tiim olas1 simetrilerde kristallegsebilmektedirler. Sekil 2.4’te gosterildigi gibi ideal
perovskit malzemeler siki paket kiibik yapidadir [11]. Kiibik yap1 merkezi simetri

gostermesinden dolay1 piezoelektrik 6zellik gostermemektedir (T>Tc). Curie
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sicakliginin altina indik¢e (T<Tc) yapi, ¢ yonii boyunca bir dipol momenti ile
tetragonal forma gegmektedir. Pozitif ve negatif yiikiin birbirinden ayrilmas: ile
meydana gelen kendiliginden polarizasyon kutuplu dipol olugsmasini saglamaktadir ve
boylece malzeme ferroelektrik 6zellik gostermektedir. Katyonlarin ve anyonlarin
merkezini ayirmanin iki yolu vardir. Bunlar katyon yer degistirmesi ve B konumu

katyonlarinin etrafinda oksijen oktahedralin egilmesidir [15],[18],[19].

Sekil 2.4: Perovskit ABOj3 yapisinin sematik gosterimi.

Piezoelektriklik Sekil 2.4.b)’de gosterildigi gibi perovskit yapinin merkezi
simetrinin bozulmasi ile meydana gelmektedir. A ve B iyonu arasindaki goreceli
uzaklik perovskit yapinin stabilitesini belirlemektedir ve genellikle Goldschmidt

tolerans faktorii ile Ol¢iilmektedir [20],[21]:

_ (Ra*Rp)
t= J2(Rp+Ro) 2.4)

Ra, Rg, ve Ro sirasiyla A iyonunun, B iyonunun ve osijen iyonunun
yaricaplarini ifade etmektedir. Genel olarak perovskit yapinin ~0,9 ve 1,0 arasindaki
tolerans faktorleri kiibik yap1 i¢in A ve B iyonlarinin boyutunun ideal oldugunu ve
perovskit yapin stabil oldugunu gostermektedir. t>1, A katyonlarinin ¢ok biiyiik veya
B katyonlarinin ¢ok kiiciik oldugunu, yapinin tetragonal veya hegzagonal oldugunu
gostermektedir; 0,7<t<0,9, A katyonlarimin ¢ok kii¢iik veya B katyonlariin ¢ok biiyiik
oldugunu ve yapinin genellikle ortorombik veya rombohedral bir yap1 gibi oktahedra

egimini igerdigini gostermektedir. Seramiklerdeki bagin tamamen iyonik olmamasi
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nedeniyle tolerans faktorii, faz yapisini ve kafes carpikliklarini tahmin etmek igin her
zaman net bilgiler vermese de sistemdeki iyon boyutlarinin 6nemini vurgulamaktadir
[20].

Mikro yapisal diizeyde, ayni yonde hizali elektriksel polarizasyona sahip
bolgeler domainleri olusturmaktadir. Farkli yonlerde yonlenmis domainlerin kesistigi
bolgeler ise domain duvari olarak adlandirilmaktadir. Tetragonal kristallerde 180° ve
90° domain duvarlar1 (Sekil 2.5); ortorombik kristallerde 60°, 90°, 120° ve 180°
domain duvarlar1 ve rombohedral kristallerde 70,5°, 109,5° ve 180° domain duvarlari

olusmaktadir [22].

a) b)

180° domain duvari

90° domain duvari

VY
Vi
ak
Y

Sekil 2.5: a) Anti-paralel polarizasyonlu kafesleri ayiran 180°’lik bir domain duvari,
b) 90°’lik bir domain duvari.

Ferroelektrik malzemelerin en belirgin 6zellikleri, polarizasyon (P) ve
uygulanan elektrik alan1 (E) arasindaki dogrusal olmayan bir iliskiye ve histerezise
sahip olmalaridir ve kendiliginden polarizasyon ile karakterize edilmektedirler.
Kendiliginden polarizasyonu 6lgmenin en basit yontemi Sawyer-Tower yontemidir
[10].

Polarizasyonun elektrik alaninin anahtarlama davranisiyla degisimini gdsteren
egriye (Sekil 2.6.a)) histerezis dongiisii adi1 verilmektedir [23]. Ferroelektrik domainler
sinterlemeden sonra seramikler icinde rastgele yonlenmis durumdadirlar ve
polarizasyon degeri sifirdir (O noktas1). Diisiik elektrik alan altinda, polarizasyon (P)
ve elektrik alan (E) arasinda sadece dogrusal bir iliski gézlemlenebilmektedir (O-A
arasi), ¢iinkii elektrik alan herhangi bir domaini degistirecek kadar biiytlik degildir ve
bu nedenle malzemeler normal dielektrik gibi davranmaktadirlar. Elektrik alan

arttirtlmasi A ve B yolu boyunca polarizasyonun artmasini saglamaktadir. A’dan B’ye
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kadar olan bu islem piezoelektrik seramikler i¢in “kutuplamaya” karsilik gelmektedir.
Elektrik alan B noktasindan azaltilirsa, domain yonii rastgele duruma geri doner ve
polarizasyon azalmaktadir. Domainlerin bazilari, seramikler i¢indeki mekanik stres
nedeniyle baslangi¢ durumuna geri donememektedir ve sifir elektrik alaninda bile
belirli bir polarizasyon degeri kalmaktadir (D noktas1). Kalan bu polarizasyona ‘kalinti
polarizasyon’ (P;) denir. Polarizasyon degerini sifira doniistiirmek i¢in negatif bir
elektrik alan1 uygulanmasi gerekmektedir ve gerekli elektrik alan1 degeri ‘zorlayici
elektrik alan’ Ec olarak adlandirilmaktadir. P-E dongililerinden maksimum
polarizasyon (Pma) (C noktasi), kalinti polarizasyon (Pr) (D noktasi), kendinden
polarizasyon (Pg) (E noktasi) ve zorlayici elektrik alan (Ec) gibi ferroelektrik
parametreler belirlenmektedir [11],[24]. Histerezis dongiisiiniin sekli sicakliga baglidir
[10]. Genel olarak, malzeme Curie sicakligina (Tc) yaklastikca Ps, P; ve Ec
azalmaktadir [25].

a) Kutuplama sonrasi
® g : :
x= ™. Uygulanan Elektrik Alan
| :
- 1
— <\ < L&
. - - ‘l < - -« — -
Wl —_
| 2\«
EL
Kutuplama ncesi ST J 2 ’ N
/ s il 5 Gerinim
IS
= p
S -
> g H
A/ P
RPN
G
Elektrik Alan

Sekil 2.6: a) Ferroelektriklerde tipik polarizasyon elektrik alan dongiisii, b)
piezoelektrik malzemelerde tipik gerinim (strain) ve elektrik alan arasindaki iligkiyi
gosteren sematik diyagram.

Ferroelektrik malzemelerde bir elektrik alan1 ile polarizasyonun yon
degistirmesi, Sekil 2.6.b)’de gosterildigi gerinim-elektrik alan histerezis egrisi
olusmasina neden olmaktadir. Bir kelebegin sekline benzeyen gerinim-elektrik alan

histerezis dongiisii, ii¢ tiir etkiden kaynaklanmaktadir. Biri kafesin normal ters
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piezoelektrik etkisi, diger ikisi ise domain duvarlarmin yon degistirmesinden ve

hareketinden kaynaklanmaktadir [17].

2.2. Kursun Icermeyen Piezoelektrik Seramikler

Pb(Zr, Ti)O3 (PZT) ve PZT bazli ¢cok bilesenli malzemelerle temsil edilen kursun
esaslt piezoelektrik seramikler, miikemmel piezoelektrik oOzellikleri nedeniyle
piezoelektrik aktiiatorler, sensorler, doniistiiriiciiler ve mikroelektronik cihazlar igin
yaygin olarak kullanilmaktadirlar [26]. Ancak PZT toksik, agir bir malzeme olan
agirlikca %060°’tan fazla kursun igermektedir. PZT’nin artan kullanimi ile,
malzemelerin yasam dongiisii boyunca gittikge daha fazla kursun oksit ve kursun
zirkonat titanat ¢cevreye salinmaktadir. Kalsinasyon ve sinterleme sirasinda baslangic
oksitlerinden fazla kursun oksit (PbO) buharlasmaktadir. Kursun bazli piezoelektrik
malzeme iceren cihazlarin geri doniisiimii ve imhasi, 6zellikle bu malzemelerin artik
otomobiller, ses cihazlar1 ve tibbi cihazlar gibi biiyiik tiiketici tirlinlerinde yaygin
olarak kullanildig1 diisiiniildiigiinde biiytik bir endise kaynagi olmaktadir [27],[28]. Bu
nedenle PZT igeren malzemelerde yiiksek oranda toksik kursun icermesi, kursunun
sebep oldugu cevresel ve saglik sorunlart ve tehlikeli maddeler hakkinda hiikiimet
diizenlemeleri nedeniyle dikkat ¢cekmistir. 2006 yilinda Avrupa Birligi (EU) Atik
Elektrikli ve Elektronik Ekipman (WEEE) direktiflerini ve belirli zararli maddeler
iceren elektrik ve elektronik ekipmanlardaki kisitlamalar1 (RoHS) kabul etmistir. Bu
nedenle, PZT ozellikleri ile yarisabilecek kursun igermeyen piezoelektrik sistemler
tizerinde ¢aligmalara baslanmistir [29].

Kursunsuz piezoelektrik malzemeler tungsten bronz, aurivillius (bizmut tabakasi
yapilandirilmis  ferroelektrikler) ve perovskit yapidaki seramikler olarak
siniflandirilabilir. Arastirmacilar tarafindan en ¢ok c¢alisilan kursun icermeyen
sistemler arasinda perovskit tipi ferroelektrikler daha ¢ok yaygindir. Bu kristal yapida
nispeten yiiksek dielektrik ve piezoelektrik 6zellikler bulundugundan PZT nin yerini
alabilecek alternatif olmasi nedeniyle daha ¢cok c¢alisilmistir [30].

Gelistirilen kursunsuz piezoelektrik sistemlerinden bazilar1 alkali metal esash
bizmut sodyum titanat (BNT), bizmut potasyum titanat (BKT), baryum zirkonat
titanat-baryum kalsiyum titanat (BZT-BCT) ve potasyum sodyum niyobat (KNN)

bazl1 kursunsuz seramikleridir.
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2.2.1. Baryum Esash Kursunsuz Sistemler

Birgok aragtirmact kursun igermeyen piezoelektrik malzemelerde, bizmut
tabanli perovskitlere odaklanmistir. Ciinkii Bi**, Pb** ile benzer bir elektronik
konfigiirasyona sahiptir [31]. Baryum titanat, BaTiOs (BT) ilk kesfedilen
perovskitlerden biridir. Nispeten yiiksek bir elektromekanik baglagsma faktoriine (ks3)
sahiptir ve ana kullanim1 kapasitdr uygulamalar1 i¢in olmasina ragmen, sonar gibi
piezoelektrik uygulamalar i¢in kismen kullanilmistir. Cesitli seramik teknikleriyle
kolay tiretim avantajina sahiptir. BT, diisiik bir Curie sicakligina (Tc = 120°C) sahiptir
ve bu da gercek piezoelektrik uygulamalarinda seramik i¢in dar ¢alisma sicaklig
araligina neden olmaktadir. BaTiO3 esasli seramiklerin Tc degerini arttirmak igin,
BaTiOs- (Bio;5Ko,5) TiO3 (BKT) ikili sistemi arastirilmistir. BKT nin Tc’sinin yaklasik
380°C oldugu bildirilmistir [32].

BKT seramikleri ilk olarak Popper ve ark. tarafindan 1957 yilinda tiretilmistir.
Sicak presleme yontemi ile iiretilen BKT seramikleri BNT seramiklerinden daha
diistik d33 degerine sahiptir. BNT seramikleri ilk olarak 1960 yilinda Smolenskii ve
ark. tarafindan raporlanmistir. BNT seramiklerinde 1200°C’nin iizerinde iyi
sinterlenme elde edilmektedir. Ancak bu sicakligin iizerinde kompozisyondan bizmut
kayiplar1 yaganmaktadir. Bununla birlikte yogun BNT seramikleri sicak presleme
yontemiyle tiretilmistir ve 94-98 pC/N civarinda ds3 degerleri elde edilmistir. BNT-
BKT kati ¢ozeltisi Elkechai ve ark. tarafindan 1996 yilinda sentezlenmistir.
Morfotropik faz sinirina (MPB) yakin sistemde yaklasik %16-20 mol BKT ile 140-
192 pC/N araliginda piezoelektrik yiik katsayist (ds3) elde edilmistir. BNT-BKT
sistemi BT, BZT gibi sistemlerin eklenmesiyle piezoelektrik ozellikleri
tyilestirilmistir. BNT-BKT seramiklerinin en biiyiik avantaji Curie sicakliginin (Tc)
280°C’nin {lizerinde olmasidir fakat dar sinterleme araliginin olmasi, alkali
elementlerin ugucu 6zelligi nedeniyle stokiyometriyi saglamanin zor olmasi gibi

bircok dezavantajlar1 vardir [33].

2.2.2. Potasyum Sodyum Niyobat (KNN) Seramikler

Potasyum sodyum niyobat, (KosNaos)NbO; (KNN) c¢ok yiiksek Curie
sicakligma (Tc = 420°C), yiiksek kalici polarizasyona (P;=33 pC/cm?), biiyiik

elektromekanik baglagsma faktorlerine (kp=0,29) sahiptir. Kursun igermeyen
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piezoelektrik seramikler arasinda KiNaixNbO3z (KNN) bazli malzemeler, yiliksek
piezoelektrik performanslari ve nispeten yiiksek Curie sicakligi sayesinde kursun bazl
piezoelektrik malzemeler yerine 6nemli alternatiflerden biri olarak kabul edilmektedir
[34]. Saito ve ark. (K, Na, Li) (Ta, Nb, Sb) O3 (KNLTNS) seramiklerini dokulu olarak
tireterek Pb(Zr,Ti)O3 (PZT) ile yarisacak sekilde yiiksek ds3 (416 pC/N) ve yiiksek
elektromekanik baglagma katsayisi (k,=0,61) elde ettiklerini raporlamislardir [8].
Potasyum niyobat (KNbO3) ve sodyum niyobat (NaNbQO3), ilk olarak 1949°da
Matthias tarafindan incelenen ferroelektrik kristallerdir. Potasyum niyobat ve sodyum
niyobat her ikisi de perovskit yapiya sahiplerdir [35]. KNbO3 ve NaNbOs tiim bilesim
araliginda kati bir ¢0Ozelti olusturmaktadirlar. Jaffe tarafindan piezoelektrik
seramiklerde yayinlanan bu sistemdeki erken c¢aligmalarin bir derlemesi olan faz

diyagrami Sekil 2.7°de gosterilmektedir [29].
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Sekil 2.7: KNbO3-NaNbOs ikili faz diyagramu.

KNbO3 435°C’nin iizerinde kiibik, 435°C ve 225°C arasinda tetragonal, oda
sicakliginda ortorombik ve —12°C’nin altinda rombohedral yapidadir. Curie
noktasindan sogutuldugunda faz gecislerinin siras1 ile BaTiOs’te gozlemlenen faz

gecislerine benzemektedir. NaNbOs, sogutulduktan sonra bir dizi faz gegisine
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ugramaktadir ve 630°C'nin iizerinde kiibik, 370°C’de ise tetragonal yapidadir. Bununla
birlikte antiferroelektriktir ve saf halde higbir piezoelektrik aktivite gdstermemektedir
[36],[37] ve oda sicakliginda ortorombik simetri gostermektedir [38].

Saf KNN ferroelektrik KNbO3 (KN) ve antiferroelektrik NaNbOsz’in (NN) bir
kat1 ¢ozeltisidir. Yapiya gelince, KNN perovskit yapidadir ve oda sicakliginda Amm?2
uzay grubunda ortorombik fazdadir [38]. Sicaklik arttik¢a saf bir KNN’nin bir dizi
yapisal faz gecisine maruz kalmaktadir. Sicakliga baglh dielektrik sabitine gore,
KNN’de ii¢ cesit faz gegisi bulunmaktadir ve Sekil 2.8’de gosterilmistir [28].
Rombohedral- ortorombik faz gecis sicakligi (Tr - 0) —123°C, ortorombik-tetragonal
faz gecisi (To-T) 210°C ve Curie sicakligi (Tc) ise 410°C olarak belirtilmistir. Son
yillarda KNN esasli malzemelerin piezoelektrik aktivitelerini arttirmak i¢in etkili bir
ara¢ olan KNN’in ortorombik- tetragonal faz smiri (polimorfik faz siniri-PES)

lizerinde arastirmalara yogunlasilmistir [28].
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Sekil 2.8: Saf KNN’in faz ge¢islerinin sematik gdsterimi.

Oda sicakliginda KNN’nin yapis1 ortorombik olmasina ragmen, Sekil 2.9.a)’da
gosterildigi gibi perovskit tipi ABOs alt hiicresi, am=cm> bm kafes parametrelerine

sahip monoklinik simetriye sahiptir. bm ekseni am cm diizlemine diktir ve B acisi
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90°’den biraz daha fazladir. KNbO3-NaNbOs3 sisteminde iki ortorombik fazi ayiran
MPB boyunca yaklasik 50/50 bilesimde (Ko,sNao,s)NbO3 kompozisyonu i¢in en iyi
performansa sahip oldugu belirtilmistir [39].

Sekil 2.9: Oda sicakliginda KNN ortorombik yapisinin sematik gdsterimi a)
perovskit tipi ABOs alt hiicresi, b) alt hiicrenin b ekseni boyunca izdiisiimii, c)
geometrik iliskiyi gostermek i¢in abartili sekilde dort komsu alt hiicre gosterimi (Nb
ve O atomlar1 ithmal edilmistir).

2.3. KNN Esash Kursunsuz Seramiklerinin Ozelliklerinin
Iyilestirilmesi

Katkisiz potasyum sodyum niyobat (KNN) seramiklerinin geleneksel sinterleme
yontemi ile tretimi zordur. Cilinkii KNN’in faz stabilitesi KNbO3-NaNbO3 faz
diyagramina gore 1140°C ile sinirhidir ve bu sicakligin {izerinde potasyum bileseninin
yuksek uguculugu meydana gelmektedir. Bu nedenle yiiksek sinterleme sicakliklari
miimkiin degildir [34],[40]. Diisiik sinterleme sicakliginda ise yogun seramik elde
etmek zordur [41]. Ayrica, stokiyometride (hem niyobyum agisindan zengin hem de
potasyum agisindan zengin tarafta) hafif degisiklikler ekstra fazlarin olusumuna yol
acmaktadir. Potasyum fazlaligi, siv1 fazin olusmasiyla yogunlasma saglayabilir, ancak
olusan ekstra fazlarin bazilar1 olduk¢a higroskopiktir (nem ¢eker) ve neme maruz
kaldiginda nihai seramigin hizli bir sekilde parcalanmasina yol agmaktadir.

(Ko,5Nag5)NbOs i¢in sinterleme sicakliklar1 1090°C-1120°C arasindadir. Katkisiz
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(Ko,5Nao,s)NbOs icin bildirilen en iyi yogunluk teorik yogunlugun %90-95’i (teorik
yogunluk 4,51 g/cm?®) olarak bildirilmistir. Bununla birlikte, seramiklerin
sinterlenmesini iyilestirmek i¢in c¢esitli teknikler kullanmilmistir. 1962°de sicak
preslemenin sinterlenmis seramigin yogunlugunu biiyiik Olgiide arttirdigi ve ds3
degerini 160 pC/N'a yiikseltildigi bildirilmistir [42]. Simdiye kadar, ¢ok yogun
seramik elde etmek i¢in sadece sicak presleme teknikleri basariyla kullanilmistir [40].
Bu yontemle yiiksek kaliteli ve tekrarlanabilir seramik elde edilebilmektedir. Fakat bu
prosesler geleneksel sinterlemeye kiyasla daha pahalidir [43].

KNN esasli seramiklerin piezoelektrik 6zelliklerini gelistirmenin ilk ana
stratejisi, bir morfotrofik faz smir (MFS) bolgesi olusturarak veya ortorombik-
tetragonal faz gecis sicakligini (To.r) oda sicakligina yakin veya daha diisiik bir
sicakliga kaydirarak yapisal kararsizliga neden olmaktir. Arastirilan modifiye edilmis
KNN kompozisyonlarinda ortorombik-tetragonal polimorfik faz gecisinin (PFG) oda
sicakliginda olusmasi ile piezoelektrik o6zelliklerin arttig1 gdzlenmistir [44]. Kimyasal
olarak modifiye edilmis tim KNN esasl1 piezoelektrik sistemler arasinda, (Li, Ta, Sb)
ile modifiye edilmis KNN sistemi en yaygin olarak incelenmistir. Bu arastirilan
modifiye kompozisyonda ds3 degeri yaklasik olarak 300 pC/N degerindedir [45],[46].

KNN esasli seramiklerin piezoelektrik 6zelliklerini gelistirmek i¢in ikinci ana
strateji, sinterleme yardimcisi ekleyerek seramiklerin yogunlagmasini iyilestirmektir.
KNN'nin zayif sinterleme probleminin {istesinden gelmek icin CuO [47], MnO> [48],
Zn0 [49] ve Ks54CuTai0029 [50] gibi bazi sinterleme yardimcilart kullanilmigtir. Bu
deneysel calisma kapsaminda (Li, Ta, Sb) ile modifiye edilmis KNN sistemi ve CuO

dopant etkisi incelenmistir.

2.3.1. Lityum (Li) Katkisimin EtKisi

Bir alkali metal olan Li, KNN sisteminin 6nde gelen modifiye edicilerinden
biridir. L1, Ta ve Sb ile birlikte katkilanan KNN seramikleri miikkemmel piezoelektrik
ozellikler gosterse de Li katkilanmig KNN (KNLN) seramikleri, tantalumun (Ta)
yiiksek maliyeti ve antimonun (Sb) toksisitesi nedeniyle hala biiyiik ilgi gormektedir
[S51]. Li* iyonu ABOs3 perovskit yapidaki KNN’de A konumuna (Na* ve K* yerine)
yerlesmektedir. Li* iyonu Na* ve K* iyonlarinin iyonik yarigaplarindan daha kiigiik
yaricapa sahip oldugu i¢cin KNN birim hiicresini etkilemektedir. Li katkili KNN
seramiklerinde A konumundaki alkali elementlerin yiiksek sicaklikta buharlagmasi
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nedeniyle V, boslugu meydana gelmektedir. Elektriksel nétrliigii saglamak igin yapida
oksijen bosluklari V3" olusmaktadir [52]. Olusan V" ve V4 KNN yapisi igerisindeki
muhtemel dagilimi Sekil 2.10°da gosterilmistir [S1].

ABO; Yapisi Rastgele dagilmis V,; ve V)

@ Li Na.K ¢ Muhtemel V;
& Muhtemel V,,

«C "
@0 ® v

Sekil 2.10: a) Sematik Li katkili KNN perovskit yapisi, b) Olusan V;® ve V, nin
perovskit yapisi igerisinde muhtemel dagiliminin sematik gosterimi.

Olusan noktasal hatalardan V, daha kii¢iik boyuta ve yiike sahip olmasi nedeni
ile V5" dan daha hareketlidir ve bu durum kati ¢6zelti igerisinde V' birikmesine neden
olmaktadir [51].

Lityum niyobat (LiNbO3) trigonal yapidaki ferroelektrik malzemedir ve yiiksek
Curie sicakligma (1142°C) sahiptir. Bu 06zelligi sayesinde Li katkist KNN’in
ferroelektrik-paraelektrik faz gecis sicakligimin (Tc) daha yliksek sicakliklara
kaymasina neden olmaktadir. Bu da pratik uygulamalar i¢in genis bir kullanim aralig:
saglamaktadir [52],[53].

Guo ve ark. [(KosNaos)1xLix]NbO3 seramiklerinde 0,05<x<0,07 araliginda
ortorombik tetragonal faz sinirimi incelemislerdir. A-konumuna Li yerlesmesi Tc’yi
daha ytksek bir sicakliga kaydirirken, polimorfik faz gecisi (PFG) olarak bilinen
ortorombik tetragonal faz gecis sicakligini (To.r) ise daha diisiik bir sicakliga
kaydirildigini bulmuslardir [54]. Li katkili sistemde Na (K)-O arasindaki bag
uzunlugunun saf sistemdekinden daha uzundur, bu da katkili sistemin degerlik bag
kuvvetinin daha zayif oldugu anlamina gelmektedir. Bu durum Li katkisinin KNN
yapisinda distorsiyon olusturmasina neden olmaktadir ve To-r’nin diismesini
saglamaktadir. Ayrica To’nin diisiik sicakliga dogru kaymasi KNN esash
seramiklerin piezoelektrik 6zelliklerini arttirmaktadir [55].

Wongsaenmai ve ark. [(KosNaos)1xLix]NbO3 seramiklerinde faz olusumunu
incelemislerdir. Li oram1 x=0,06’dan kii¢iik degerlerde yap1 oda sicakliginda
ortorombik iken artan Li icerigi ile yapinin tetragonal hale geldigini ve Tc, &, ds3
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degerlerinde artig, tand degerinde ise diisiis gozlemlediklerini raporlamiglardir. Artan
Li igerigi ile tane biiyiimesi i¢in gerekli olan kritik itici gii¢ azaltilmis ve anormal tane
bliytimesi gergeklesmistir. Ec ve Pr da Li igerigine baglilik gostermektedir. Li orani
arttikca P; ve Ec artmig fakat x=0,065 oldugunda P; en yiiksek degerine ulasmis ve Ec
degeri diismistiir. Coklu faz sinirinda (MFS) domain duvari hareketinin daha

kolaylagsmast Ec’deki diislise neden olarak gosterilmistir [56].

2.3.2. Antimon (Sb) Katkisimin EtKkisi

B konumu katkisi, KNN’nin piezoelektrikligini arttirmak i¢in antiman (Sb) veya
tantalum (Ta) ile elde edilebilen bir baska etkili yaklasimdir. Sb’un Nb’dan daha
yiiksek elektronegatifligi, seramigin daha yiiksek bir kovalentlik derecesine sahip
olmasini saglamaktadir ve B konumu iyonlarinin merkez dis1 hareketini arttirmaktadir
[57].Wu ve ark. [58] (Ko4sNaos52)(NbixSbx)Os seramiklerinde Sb’un rollini
aragtirmiglardir. Artan x’in hem Tc’yi hem de Tor’yi daha diisiik degerlere
kaydirdigin1 raporlamislardir, ancak rombohedral — ortorombik faz gegis sicakligini
(Tr-o) arttirmistir. Tc ve To-t i¢in azalma oranlari sirastyla %22 °C/mol ve %12 °C/mol
iken Tr.o’nin %10,5 °C/mol oraninda arttirildigin1 bildirmislerdir. Oda sicakliginda
rombohedral ve ortorombik yapilarin karisik bir faz1 x=0,08 oldugunda bulunmustur.
Bununla birlikte, daha yiiksek x degerleri i¢in ikincil bir faz ve homojen olmayan Sb
dagilim tespit edilmistir.

KNN tabanli sistemler, NbOg oktahedronun titresimlerinin bir faz degisikliginin
olusumuna duyarli oldugu bulunmustur. Sb (2,05)’nin Pauling elektronegativitesi Nb
(1,60) daha biiyiik oldugu i¢in Sb katkis1t KNN seramiklerinin daha kovalent olmasina
neden olmaktadir. Diger yandan Sb>"’un (0,60A) iyonik yarigapt Nb*>’dan (0,64A)
daha kiiciiktiir. Bu nedenle Sb ile Nb ayn1 anda B konumunda bulunabilmektedir.
Boylece katyonun daha biiyiik oranda merkezden sapmasina neden olmaktadir [59].
Boylece latiste bir bliziilme gerceklesmektedir ve Sb ilavesi oda sicakligindaki kristal
yapiy1 degistirmektedir. XRD sonucunda boliinmiis kirmim pikleri (002) ve (200)
kademeli olarak rombohedral veya kiibik yapiy1 temsil eden tek pik haline gelmektedir
[60].

Huang ve ark. [59] KNN perovskit yapisinin B-konumuna Nb’* yerine Sb™*
yerlesmesinin yapisal simetri derecesini arttirdigini  bulmuslardir. Ortorombik-
tetragonal faz gecisinin Sb igerigi arttikca daha diisiik sicakliklara dogru kaymastir.
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Ayrica, dielektrik sabitinin sicakliga bagl piklerinin daha diisiik sicakliklara dogru
kaydig1 ve relaksor ferroelektriklerin bir 6zelligi olan, artan Sb igerigi ile piklerin
genisledigi gozlemlemislerdir. Uygun bir miktarda Sb ilavesinin tane biiylimesini
tesvik ettigi ve yogunlasma derecesini arttirdigi, bdylece hazirlanan KNN
seramiklerinin piezoelektrikligini gelistirdigi bulunmustur.

Sb ilavesi, KNN bazli malzemelerin piezoelektrikligini gelistirebilmesine
ragmen, toksisitesi bir dereceden daha fazla kullanimini1 sinirlamaktadir [61]. Ayrica
artan Sb ilavesi sinterleme sicaklifinin artmasina bu da daha fazla alkali elementin

buharlasarak yapidan uzaklagmasina neden olmaktadir [58].

2.3.3. Tantalum (Ta) Katkisimin Etkisi

Niyobyumun (Nb) ve tantalumun (Ta) iyonik yaricaplar1 benzer oldugundan, B-
konumuna Ta yerlesmesi daha yiiksek elektriksel performans saglamasi agisindan da
cok dikkat ¢cekmistir. Ayrica, Li ve Sb’un aksine, daha fazla miktarda Ta iyonu KNN
malzemelerine yayilabilmektedir

Polimorfik faz gecisleri ve Curie sicakligi Ta katkisindan etkilenmektedir. Ta
konsantrasyonunun artmasiyla, hem Tc hem de To.t, KNTN"e daha diisiik sicakliklara
kaydirilmistir. KN'TN seramiklerinde Tc ve To.razalma oranlar1 %5—7 °C/mol ve %3—
5 °C/mol olarak hesaplanmistir [62]-[64].

Ta ikamesinin ayrica KNTN’nin ergime sicakligini arttirmaktadir. Bu nedenle
yuksek Ta icerigi daha yliksek sinterleme sicakliklar1 gerektirmektedir aksi takdirde
seramikler zayif sinterlemeye sahip veya kismi bir ergimeye sahip olacaklardir [62].

Ta ilavesi tane boyutunu diisiirmektedir. Tane bilylimesi dnleyicilerinin (Ta gibi)
kullanilmas: sinterleme sirasinda yogunlugu diisiirdiigii bilinmektedir. Boylece artan

Ta ilavesi ile yogunluk diismektedir [65].

2.3.4. Bakar Oksit (CuO) Dopant Etkisi

Az miktarda katki maddesi bazen seramiklerin dielektrik ve elektromekanik
ozelliklerini 6nemli Olcilide degistirmektedir. Donor katkisi, domain duvar hareketini
kolaylastirma egilimindedir, bu da piezoelektrik malzemenin ytiksek piezoelektrik yiik
katsayisina (ds3), ylksek piezoelektrik gecirgenlige (&:), yiiksek elektromekanik

baglagma faktorlerine (k) ve diisiik zorlayici elektrik alana (Ec) sahip olmasini
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saglamaktadir. Donor katkis1 yapildiginda piezoelektrik malzeme yumusak (soft)
piezoelektrik karakter kazanmaktadir. Alict (acceptor) katkisi, domain duvarlarini
sabitleme ve hareketlerini engelleme egilimindedir ve alic1 katki yapilan piezoelektrik
malzeme yliksek mekanik kalite faktoriine (Qm), yliksek zorlayici elektrik alana (Ec)
ve diisiik dielektrik kayip degerine (tan 8) sahiptir ve sert piezoelektrik olarak
adlandirilmaktadir [11],[66].

Bakir (Cu) igerikli sinterleme yardimcilari arastirmacilar tarafindan KNN
seramiklerinin yogunlugunu arttirmak i¢in kullanilmaktadir. Dolayisiyla bakir oksitin
(CuO) ana etkisi, sinterleme yardimcisi olarak bir sivi fazin olugmasidir. Bununla
birlikte Cu ilavesi KNN esasli seramiklerinin elektriksel 6zelliklerinde oldugu kadar
yapisal ve mikro yapisal degisikliklere de neden olmaktadir [47],[67].

KNN’e eklenen CuO sadece sinterleme yardimcisi olarak davranmamaktadir,
aym1 zamanda baz1 Cu®* iyonlar1 ABO3 perovskit yapisina girmektedir. Cu®* iyonlart
perovskit yapida B konumuna Nb’* iyonu yerine yerleserek ve oksijen bosluklarinim
(V") olusmasina neden olmaktadir [67],[68]. Pozitif yiiklii oksijen boslugu olusan yiik

notrliigiiniin saglandig hata denklemi asagidaki esitlikte verilmistir [47]:
Nbyp, + =0 + CuO — Cufyy +>Nb,05 + Vg (2.5)

Bu oksijen bosluklari ve Cu?* iyonlar1 kusur dipolleri olusturarak domainler
lizerinde sabitleme etkisi yaratmaktadir ve KNN’1 sert bir piezoelektrik seramige
doniistirmektedir [67],[68].

Hata giftleri ayn1 zamanda hata kompleksi olarak da adlandirilmaktadir. Hata
ciftleri alici (acceptor) iyonlar ve oksijen bosluklarindan olusmaktadir. CuO

nr nr

katkilanmast ile (Cuyy, — V") ve (Vg' — Cuyy, — V§©)* hata giftleri olusmaktadir [69].
(Cuyp, — V)’ hata gifti yiiksek dipol momentine sahiptir. (V3" — Cuy, — V5')® hata
¢iftinin ise dipol momenti neredeyse yok olmaktadir. Bu nedenle (Cuyy, — V3')' hata
¢ifti domainler lizerinde daha giiclii bir sabitleme (pinning) etkisine sahiptir [66].

Bu hata c¢itleri domain duvar1 iizerinde pinning etkisi yaparak KNN
seramiklerinin Qm degerinin 1000’den fazla degere ulasmasini saglamaktadir
[50],[66]. Saf KNN seramiklerinin Qm degeri genellikle 300°den kiigiiktiir. Bununla
birlikte yliksek performansa sahip (K,Na,Li)(Nb,Ta,Sb)O3 sisteminde alic1 katkisinin

Qm degerinin arttirilmasinda ¢ok az etkisi vardir. Yapilan katkilamada CuO
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konsantrasyonu diisiik oldugunda yiiksek dipol momentine sahip (Cuy, — V')’ hata
cifti olugmaktadir. Ancak yiiksek konsantrasyonda CuO katkilandigi zaman
(Cuyp — V)" hata gifti ile diisiik enerjili (V3" — Cuyy, — V§')® hata ¢ifti olusmaktadir.
Sonug olarak yiiksek konsantrasyonda alic1 katkilama yapildiginda diisiik enerjili hata
cifti nedeniyle piezoelektrik malzemede daha az belirgin sertlesme etkisi
gozlenmektedir ve bu da Qm degerinin azalmasina neden olmaktadir [70].

Faz gecis sicakligi tolerans faktorii arttikca diismektedir. KNN’in tolerans
faktori ~1,0104 iken CuO 1ile katkilanan KNN’in tolerans faktori ~1,0131
degerindedir. Bu artisin nedeni Nb>* yerine Cu?* katkilanmas1 sonucu olusan oksijen
bosluklaridir. Tolerans faktoriinde artis olmasi iyonlar arasindaki bag kuvvetinde
bozulmalara neden olmaktadir. Bu durum yapisal degisim i¢in gerekli enerjinin
diismesi anlamia gelmektedir. Sonug¢ olarak artan tolerans faktorii ile faz gegis
sicakliklar1 diismektedir [71].

Ancak (K,Na,Li)(Nb,Ta,Sb)O3 sistemine CuO ilave edildiginde hem sert
piezoelektrik karakter hem yumusak piezoelektrik karakter gozlenmektedir. Seramik
Qm degerinde artis, & ve d33 degerinde diisiis ile sert karakter, k, ve Ec azalisi ile

yumusak piezoelektrik karakter sergilemektedir [72].

2.4. KNN Esash Seramiklerin Kullanim Alanlari

Daha oOnce belirtildigi gibi, KNN bazli piezoseramikler tatmin edici
piezoelektrik performansa ve yiiksek Tc’ye sahiptir. Bu nedenle, KNN esash
piezoseramikler, uygulamalarda kursun bazli muadillerin yerini almak i¢in umut verici
adaylar olarak kabul edilmektedir. Ge¢miste ¢esitli uygulamalar, 6rnegin miirekkep
puskiirtmeli baski ve c¢ok katmanli aktiiatorler gibi uygulamalarda kullanildiklari
raporlanmistir. KNN bazli piezoseramikler sadece bu uygulamalara uymakla kalmaz,
ayni zamanda bazi yonlerden kursun bazli olanlar1 da agmaktadir [73].

Son zamanlarda, enerji hasadi cihazlari, kursun iceren PZT bazli malzemeler
tizerindeki c¢evresel kaygilar nedeniyle KNN bazli malzemeler kullanilarak
iiretilmistir. Ornegin, agirhik¢a %0,2 CeO, ile katkilanan (Ko,sNao5)097 (Nbo.o6Sbo,o4)
Os3 seramikleri ile optimum ¢ikis voltaji (24,6 mV.ms) ve giic (0,839 uW) harici titresim
ivmesi 0,7 g olan enerji hasadi cihazlar1 iretilmistir [74]. Genis alanli bir

nanokompozit jeneratdr cihazi, alkalin niyobat bazli partikiiller ve bakir nanorod dolgu
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maddeleri kullanilarak iiretilmis ve maksimum 140 V ve 8 pA’e (~0,5 mW) kadar
¢ikis saglanmistir [75].

Yang ve ark. [76] KNN bazli piezoelektrik malzeme (0,96(KossNaos2)
(Nbo,95Sbo,05) O3—0,04Bios5(Nao,s2- Ko,18)0,5Zr03,) kullanarak yiiksek dss (~490), 37
MHz agiklik boyutuna sahip yiiksek frekansli ultrason igne doniistiiriiciilerini basariyla
tiretmislerdir. Elde edilen doniistiiriiciiler 0,55 degerinde yiiksek elektromekanik
baglagma faktoriine (kp), -6 dB’de %56,8 olan iyi bant genisligine ve merkezi frekansta
-16 dB diisiik ge¢is kaybina (insertion loss) sahiptir. Miikemmel performansi kursun
igeren doniistiirticiiyle karsilastirilabilir ve diger kursunsuz doniistiiriiciilerinkinden
daha iistiin oldugu bulunmustur. Bu sonug, bu yeni KNN bazli kursunsuz piezoelektrik
seramigin, yiiksek frekansli ultrason goriintiileme uygulamalarinda kursun bazli
materyallerin yerine ge¢mesi i¢in iyi bir aday oldugunu gostermektedir.

Akga ve ark. [5] ZnO ve SnQO: ile birlikte K4CuNbgO23 (KCN) eklenerek elde
edilen Ko s5NagsNbOs (KNN) bazli sert ve kursunsuz piezoseramikler kullanarak
yiiksek giiclii ultrasonik kesme uygulamalari i¢in kursunsuz civata kelepgeli Langevin

tipi doniistiiriictiler tiretmislerdir.

2.5. Su Alt1 Elektroakustik Doniistiiriiciiler ve Piezoelektrik
Etki

Doniistiiriicti, enerjiyi bir formdan diger enerji formuna doniistiiren cihazdir. Bir
elektroakustik dontistiiriicii, bir elektrik sinyalini akustik dalgalara doniistiiren veya bir
akustik enerjiyi elektrik sinyaline doniistiiren ya da bir¢ok durumda her iki yonde
calisan bir cihaz tiirtidiir. Elektroakustik doniistiiriiciiler ¢ok yonliidiir ve endiistriyel
Olcekte tahribatsiz analizlerde, su alt1 akustigi, teshis ve terapi i¢in tibbi ultrasonik,
ultrasonik temizleme ve malzeme gibi ¢esitli uygulamalarda kullanilmaktadirlar [3].

Elektroakustik doniistiiriicli mekanizmalarinin piezoelektrik, elektrostriktif,
manyetostriktif, elektrostatik, degisken reliiktans ve hareketli bobin olmak {izere alt1
ana tiiri vardir ve hepsi su alti ses doniistiirliciileri olarak kullanilmaktadir. Bu
mekanizmalarin detaylar1 6nemli 6l¢giide farklilik gosterse de alti maddenin tamaminin
calisma prensibi birlesik bir sekilde tanimlanabilir. Altidan {igii elektrik alanlarini
icermektedir; diger ii¢li ise manyetik alanlar1 icermektedir. Piezoelektrik,
elektrostriktif ve manyetostriktif mekanizmalar hacimsel kuvvet doniistiiriiciileri
(body force transducers) olarak adlandirilmaktadir. Cilinkii elektrik veya manyetik
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kuvvetler aktif materyalden kaynaklanmaktadir. Elektrostatik, degisken reliikktans ve
hareketli bobin mekanizmalari, kuvvetler yiizeylerden kaynaklandigi icin yiizey
kuvveti doniistiiriiciileri (surface force transducers) olarak adlandirilmaktadir [2].
Piezoelektrik malzemeler piezoelektrik doniistiiriiciilerin ve sensorlerin kalbidir.

Piezoelektrik etki su alt1 akustigi i¢in biiylik 6neme sahiptir ¢linkii bu tiir 6zelliklere
sahip malzemelerin ¢ogu su alt1 doniistiiriiciilerde kullanilmaktadirlar. Piezoelektrik
malzemeler elektrik alana maruz kaldiklarinda boyutlarin1 degistirirler ve suda ses
yaymak veya almak i¢in ters veya diiz piezoelektrik etki mekanizmalarindan
faydalanirlar. Piezoelektrik etki ilk olarak 1880°de Pierre ve Jacques Curie tarafindan
bulunmustur ve kuvars gibi kristallere uygulanan bir stresin yiizeyde elektrik yiikii
olusturdugunu kesfetmislerdir (diiz etki). Tersi etki olarak, yiizeylere uygulanan bir
elektrik alani, boyutlarda bir degisiklik meydana getirmistir ve bu nedenle, bir
kristalde uygulanan alternatif bir voltaj, ¢gevredeki ortamda akustik dalgalar tiretmistir.
Kuvars piezoelektrik kristali kullanilan su alt1 akustik doniistiiriicti, ¢elik plakalar
arasinda sandvi¢ yaparak ilk elektroakustik doniistiiriiciiyli tasarlayan Langevin
tarafindan 1917 yilinda bir doniistiiriicii malzemesi olarak kullanilmistir [2], [3].

Piezoelektrik doniistiiriiciiler, yliksek frekanslarda veya rezonans kosullari
altinda, onlarca kHz-MHz frekans araliklarinda ¢alisan piezoelektrik elemanlar olarak
tanimlanabilir [27]. Tipta, su alti dinleme (tespit) ve mesafelendirme (menzil)
(SONAR), tahribatsiz malzemelerin testleri, tibbi terapi, yiliksek frekansli filtreler,
yluzey akustik dalga cihazlar1 ve ultrasonik goriintiileme gibi uygulamalarda
kullanilmaktadirlar. Calisma voltajlar1 yiiksek olabilir, bdylece sensorler ve eyleyiciler
i¢in belirtilen dis etkiler doniistiiriiciillerde ihmal edilmemektedir. Cihaz agisindan
bakildiginda, en 6nemli 6zellikler baglagsma katsayisi, dielektrik gegirgenlik, akustik
hiz ve akustik empedanstir [27].

Akustik doniistiiriiciiler i¢in uygulama alanlarima gore frekans araliklari
degismektedir. Sekil 2.11°de genis akustik frekans araligi, uygulama alani, cihaz ve

malzemelerin karsilastirmas: géstermistir [77]:
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. Mayin Avi . Sonar Silahlar . Okyanus Akustigi UYGULAMA ALAN
Sonar Goriintiillem

-] | | | ‘[ | ‘[ F»  AKUSTIK FREKAS
100MHz 10MHz IMHz 100kHz 10kHz 1kHz 100Hz 10Hz
Kalin Film Birikimi 1-3 Piezo Kompozitler Tonpilz Diisiik Frekaansh Esnek CIHAZLAR VE
Dogranmig Seramik Tabaklar Tek Par¢ah Seramikler istiflenmis Seramikler Gerilmeli Rezonatérler MALZEMELER

Sekil 2.11: Dontistiiriiciiler i¢in akustik frekans araligi.

2.5.1. Esnek Gerilmeli Doniistiiriiciiler

Diistik frekansli, kiiciik boyutlu ve yiiksek giiclii su alt1 doniistiiriiciilerinin, su
alt1 akustik alaninda, uzun menzilli algilama ve izleme, deniz ¢evresi izleme ve
gelistirme, kiiclik su alti hedefi gibi bir¢ok potansiyel uygulama sahalarinda
kullanildig1 yaygin olarak bilinmektedir [78].

[k esnek gerilmeli déniistiiriicii 1929 yilinda NRL Ses Béliimii Direktorii
Harvey C. Hayes tarafindan Washington DC Anacostia Deniz Aragtirma
Laboratuvari’'nda (NRL) insa edilmistir ve test edilmistir. 1950’lerin ortalarindan
sonlarina kadar esnek gerilmeli doniistiiriiciiler yeniden dogmustur ve William J.
Toulis esnek gerilmeli piezoelektrik akustik doniistiiriiciiyii icat etmistir. Aslinda,
Toulis’in tasarimi Hayes’in tasarimi ile kabaca aynidir. Hayes’in donistiiriiclisiinde
manyetostriksiyonla c¢alisan cubuklar kullanilirken Toulis piezoelektrik seramik
stiriicti yiginlarini kullanmugtir [79].

Piezoelektrik su alti akustik dondistiiriiclilerin tlirii olan esnek gerilmeli
(flextensional) doniistiiriicii, piezoelektrik seramigin ve metal kabugun, istifin
kenarlarindan birlestirildigi bilesik bir sistemdir. Bu birlesik sistem istifin gévdeye
yerlestirilmesi ve sistemin on gerilmesi ile saglanmaktadir, bdylece ¢alisma sirasinda
ikisi ayrilamamaktadir. En genel anlamda, kabuk esner (flex) ve yigin gerilmektedir
(extend), boylece doniistiiriicli esnek gerilmeli (flextensional) adin1 almaktadir [80].

Esnek gerilmeli doniistiiriiciilerin boyutlar1 genellikle birka¢ santimetre ile
birka¢c metre uzunlugu arasinda degismektedir ve agirliklar1 yiizlerce kilogram
agirhgina kadar ulagabilmektedir. Genellikle 300 ila 3000 Hz frekans araliginda
kullanilmaktadirlar.  Bu  doOniistiiriiciiler ~ yiiksek  hidrostatik ~ basinglarda

calisabilmektedir ve yliksek gii¢ ¢ikisina sahip genis bant araliklarina sahiptir [81].
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1950’lerde yeniden dogduklarindan bu yana, esnek gerilmeli doniistiiriiciiler
diisiik frekans, yiiksek gilic ve yiiksek verimli su alti ses projektorleri olarak one
cikmaktadir. Orijinal fikir temelinde bir¢ok yeni tasarim gelistirmistir. Esnek gerilmeli
dontstiiriiciiler ayn1 temel bilesenleri igermektedirler ancak performanstaki 6nemli
farkliliklar geometrik ve malzeme tasarimi konfigiirasyonundaki degisikliklerden
kaynaklanmaktadir ve bu nedenle siniflara ayrilmislardir. Kabugun sekline gore
Brigham ve Royster esnek gerilmeli doniistiiriiciileri bes sinif olarak tanimlamislardir
(Smif I-V). Daha sonra listeye daha fazla sinif eklenmistir ve Simif VI-VII olarak
gosterilmistir. Esnek gerilmeli doniistiiriiclilerin  siniflandirilmas1  Sekil 2.12'de

gosterilmistir [2]:

Simf I Sif IV Simf VII
= ) -
=) <

<//////,_
Simf Il
; Yy S
o T e o=
SimfV Simf VI

Sekil 2.12: Esnek gerilmeli doniistiiriiciilerin siniflandirilmasi.

Smif [ doniistiiriicii, ana ekseni boyunca metal bir kabuk tarafindan sikistirilarak
tutulan silindirik bir seramik istifinden olusmaktadir. Bununla birlikte, dontstiiriicii
tasarimi, tutabilecegi seramik miktari ile sinirhidir ve bu nedenle gii¢ olarak sinirhidir.
Smf I, artik daha fazla seramik malzemenin yerlestirilmesine izin veren, uglarinda
uzantilar bulunan ikinci nesil Simif I donistiiriiciidiir. Bu ilave seramik, kabugun
rezonans dzelliklerini dnemli dl¢iide degistirmeden gii¢ kapasitesini artirmaktadur. Tki
tane Sinif III tasarimi vardir. Birincisi, bir ¢ift rezonans kabuk diizenegi olusturmak
icin bir araya getirilen iki farkli boyuttaki Sinif I doniistiiriiciilerden olusan ¢ift kabuklu
bir tasarimdir. Buradaki amag, yakin aralikli iki rezonans modunu kullanarak akustik
bant genisligini genisletmektir. Ikinci tip, ters namlu olarak bilinmektedir. Bir varil
diizeninde diizenlenmis i¢biikey metal plakalari uyaran bir piezoelektrik seramik halka

istifinden olugmaktadir. Siif IV doniistiiriiciiler, esnek gerilmeli doniistiiriiciilerin en
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iyi bilinen, anlasilan ve yaygin olarak kullanilan tiiriidiir. Kalin eliptik digbiikey bir
kabuk tarafindan sikigtirilarak tutulan bir piezoelektrik seramik cubuk istifinden
olusur. Hepsi dairesel simetri sergileyen onceki {i¢ tasarimin aksine, Sinif IV boru
bicimli bir yapiya sahiptir [37]. Yedi tane sinifa ait esnek gerilmeli doniistiiriiciilerin

ayirt edici 6zellikleri Tablo 2.1°de verilmistir [2],[80],[82].

Tablo 2.1: Yedi siif esnek gerilmeli doniistiiriiclilerin ayirt edici 6zellikleri.

Simf ‘ Ayirt Edici Ozellikleri
Kisa, silindirik u¢ boliimler, donel simetri
! Diisiik frekans, yiiksek gii¢ ve ¢ok yonlii radyasyon
Daha uzun silindirik ug¢ boliimler
I Sinif I’den daha yiiksek frekans, yaklasik 1-15 kHz, daha biiytik gii¢
cikist
111 Her kabuk i¢in farkli rezonans, genis bant kapasitesi
. Oval kabuk tasarimi
Diskler yerine piezoelektrik ¢ubuklar kullanilmaktadir
Iki taraftan bagli, s1g, kiiresel kabuk
v Ince, elektriksel olarak yalitilmig, piezoseramik bir disk igermektedir
VI Iki i¢biikey ug¢ kapak
Sinif V’den daha biiyiik su alt1 derinliklerinde ¢aligsabilmektedir
‘Kopek kemigi (dog bone)’ kabugu, ¢ok yonlii radyasyon, daha
VI bliyiik derinliklerde islevsel
Smif IV’ten daha diisiik etkili baglasma katsayisi

2.5.1.1. Simif V Esnek Gerilmeli Doniistiiriiciiler

Pennsylvania Eyalet Universitesi Malzeme Arastirma Laboratuvari’nda Sinif
V esnek gerilmeli doniistiiriicliniin minyatiir bir versiyonu olan ‘moonie’ olarak
isimlendirilen bir doniistiiriicii gelistirilmistir. Temel yapis1 smif V esnek gerilmeli
doniistiiriiciiye benzemektedir ve montaj ve iiretim prosesi kolay ve ucuz oldugu igin
seri liretim i¢in uygundur. Moonie doniistiiriicii, her biri i¢ ylizeyinde hilal seklinde bir
bosluga sahip olan iki metal u¢ kabugu arasina sikistirilmis bir elektrostriktif veya

piezoelektrik (kalinlik yoniinde kutuplanmis) diskten olugmaktadir. Moonie ismini
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metal uc¢ kapaklar arasindaki hilal seklindeki bosluktan almaktadir. Sekil 2.13’te
moonie doniistiiriicii sematik olarak gosterilmektedir [37]. Metal kabuklar mekanik
dontstiiriicii gérevi gormektedir. Metal kabuklar seramigin yanal yer degistirmesini
plakalara normal bir eksenel harekete doniistiirmek ve biiyiitmek igin
kullanilmaktadirlar. Bosluklar ise, seramigin yiiksek akustik empedansini ¢evreleyen
ortamin diisilk akustik empedansina doniistirmek i¢in mekanik bir transformator
olarak kullanilmaktadir. Hava bosluklar1 kabuksuz piezoseramiklerde goriilenden ¢ok

daha biiyiik akustik basing ¢ikisina olugsmasina katkida bulunmaktadir [81],[83].

Metal Kabuk —>
Seramik Disk —>
Metal Kabuk —> 1

Hava Boslugu _L

Sekil 2.13: Moonie doniistiirliciiniin kesitten gosterimi (mavi ve sar1 renkli oklar yer
degistirme hareketinin yoniinii géstermektedir).

Baglayici
Tabakalar

Biraz farkli bir tasarima ve daha ince metal kabuga sahip ikinci nesil moonie tipi
doniistiiriicii gelistirilmistir. Kapaginin miizikal enstriimana benzemesi nedeniyle
cymbal (zil) olarak isimlendirilmistir. Calisma prensibi olarak moonie ve cymbal
birbirine benzemektedir yalnizca tasarim olarak fark vardir [81]. Sekil 2.14’te cymbal
dontstiiriiciiniin kesit goriintiisi verilmigtir [37]. Cymbal, monnie doniistiiriicideki
metal kabugunun merkezine yakin yerde olusan stresi elimine etmek amaci ile
iretilmistir. Bu yeni tasarim, donistiiriiclinlin yer degistirme 6zelliklerini daha da

gelistirmistir [84].
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Metal Kabuk
Seramik Disk
Metal Kabuk =-»

Hava Boslugu

Sekil 2.14: Cymbal doniistiiriicliniin kesitten gosterimi (mavi ve sar1 renkli oklar yer
degistirme hareketinin yoniinii gdstermektedir).

Geleneksel Cymbal (zil) doniistiiriicti, piezoelektrik seramik disk (kalinlik
yoniinde kutuplu) ve metal kabuklari, yiiksek mukavemetli bir epoksi kullanilarak
birbirine baglanmasiyla tiretilmektedir. Bu nedenle, piezoelektrik seramigin radyal yer
degistirmesinin metal kapaklarinin egilme-donme yer degistirmesine doniistiiriilmesi
sadece bu baglayict epoksi maddesinin mekanik baglantisina baglidir. Cymbal
dontistiirticii diisiik gii¢ uygulamalari i¢in yaygin olarak benimsenmistir, ancak cymbal
yiiksek voltajlarda veya yliksek yer degistirmelerde ¢alistirildiginda mekanik baglanti
kritik bir sinirlama olmaktadir [85].
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3. DENEYSEL CALISMALAR

Bu tez c¢aligmast kapsaminda (Ko44Naos2Lioos) (NbogaTao10Sboos) Os3-
(KNLNTS) seramik tozlar1 oksitlerin karigimi1 yontemi ve columbite yontemi olmak
tizere iki TUretim yontemi ile dretilmistir. Oksitlerin karisgimi ile iiretilen
(Ko.44Nao 52Li0,04) (Nbog4Tao,10Sboos) O3-(KNLNTS) seramik tozu bakir oksit (CuO)
katilarak iiretilmis ve seramiklerin elektriksel ve yapisal 6zellikleri incelenmistir.
Ayrica nihai CuO katkili tozdan seramik kabuk iiretilerek yeni bir tasarim olan yeni

nesil Smif V esnek gerilmeli cihaz iiretilerek, testleri yapilmistir.
3.1. Tozlarin Uretilmesi

Bu tez calismasinda (Koa44Naos2lioos) (NbosgaTao10Sboos) O3-(KNLNTS)
seramik kompozisyonu nihai toz eldesi i¢in oksitlerin karigimi yontemi ve columbite
yontemi olmak tizere iki farkli toz liretim yontemi ile tiretilmistir. Oksitlerin karigimi
yontemi ile tiretilen tozlara sivi faz olusturmasi amaci ile sinterleme yardimcist bakir
oksit (CuO) eklenmistir. Her iki liretim yontemi i¢in kullanilan hammaddeler ve
sinterleme yardimcisi olarak kullanilan bakir oksite ait ticari referanslar ve 6zellikleri
detayl1 olarak Tablo 3.1°de verilmistir. Her iki toz iiretim yonteminde Na;CO3 (%98,
Alfa Aesar), KoCO3 (%99, Alfa Aesar), LioCOs3 (%99, Alfa Aesar), Nb2Os (%99,5,
Alfa Aesar), Tax0s5 (%99,85, Alfa Aesar) ve SbaOs (%99, BDH) hammadde olarak
kullanilmistir. Kullanilan tiim hammaddeler Li2CO3, K2CO3, Sb2Os5 ve Na,COs3’1n nem
hassasiyeti nedeniyle, bilinyesindeki suyu gidermek ve tozlar1 stokiyometrik olarak

tartmak amactyla 200°C firinda 10 saat kurutulmustur.
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Tablo 3.1: Toz sentezinde kullanilan hammaddeler, ticari referanslari, saflik
degerleri, ergime sicakliklari.

Kimyasal Kimyasal Ticari Saflik Ergime
Adi Formiil Referanslar (%) Sicaklig1 (°C)
Potasyum Alfa Aesar,
KCO; 99 891
Karbonat Almanya
Sodyum Alfa Aesar,
Na2C03 98 -
Karbonat Almanya
Lityum Alfa Aesar,
Li>2CO; 99 723
Karbonat Almanya
Ham
Tantalum Alfa Aesar,
Maddeler Tay0s 99,85 1800
Oksit Almanya
Antimon
Sb,0s BDH 99 -
Oksit
Niyobyum Alfa Aesar,
Nb2Os 99,5 1520
Oksit Almanya
Sinterleme Bakir
CuO Merck, 96 1300
Yardimeisi Oksit
Almanya

Columbite yontemi igin (Ko44Naos2Lio04) (NbogaTao,10Sbo0s) O3-(KNLNTS)
seramik kompozisyonuna sahip tozun iiretimini gosteren akis diyagrami Sekil 3.1°de
gdsterilmistir. Ik olarak KNbO3 NaSbOs LiSbOs, KTaOs ve NaNbO; birincil tozlarini
tiretmek i¢in Tablo 3.1°de verilen hammaddeler sirasiyla Esitlik (3.1), Esitlik (3.2),
Esitlik (3.3), Esitlik (3.4) ve Esitlik (3.5)’e gore stokiyometrik oranlarda tartilmistir.
Tartilan tozlar plastik karistirma siselerinde (Nalgane™) stabilize zirkonya (ZrO>) ve
homojen toz karigiminin saglanmasi igin etanol ile 24 saat boyunca bilyeli degirmende
karistirilmustir. Uretilen birincil tozlar 2,5 gr agirh@mnda tartilmis ve 16 mm’lik
kaliplarda el ile preslenerek pelet haline getirilmistir. Preslenen seramikler aliimina
pota icerisine konulmus ve kalsinasyon islemine tabi tutulmustur. Uretilen KNbO3,
NaSbOs3, LiSbO3, KTaOs3 birincil tozlar1 850°C’de 4 saat kalsine edilirken NaNbO3
birincil tozunun faz olusumunun gergeklesebilmesi icin 900°C’de 4 saat kalsinasyon
islemi uygulanmistir. Birincil tozlar kalsinasyon islemi sonrasinda havanda doviilerek
karigtirma siselerine konulup parcacik boyutunu homojenize etmek amaci ile stabilize

zirkonya (ZrOz) ve etanol ile bilyeli degirmende 24 saat kirma islemine tabi
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tutulmustur. Kirma isleminden sonra tozlar cam beherde 1siticili karistirici lizerinde
80°C’de kurutulmustur ve 60°C’de etiivde bekletilmistir. Kuruyan birincil tozlar
Esitlik (3.6)’da gosterilen stokiyometrik oranlarda tartilarak etanol ortaminda bilyeli
degirmende 24 saat karistirma islemine tabi tutulmustur. Karigim 80°C’de 1siticili
karistiric1 tizerinde kurutulduktan sonra 850°C’de 4 saat ikinci bir kalsinasyon
islemine tabi tutulmustur. Kalsine edilen toza, yeniden kirma iglemi uygulanmistir ve

nihai KNLNTS tozu elde edilmistir.

K>COs + Nb2Os — 2KNbO3 + CO2 (3.1)
K2COs + TaxOs — 2KTaO3 + CO2 (3.2)
Na>COs + Nb2Os — 2NaNbO;3 + CO» (3.3)

Li2CO3 + SboOs5 — 2LiSbOs; + CO2 (3.4)
Na>COs + SboOs — 2NaSbOs + CO» (3.5)

0,34 KNbOs3 +0,02 NaSbOs + 0,04 LiSbO3 + 0,01 KTaO3 + 0,5 NaNbOs3
— (Ko 44Nao 52L0,04) (NbogaTao,10Sbo,0s) O3 (3.6)
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Sekil 3.1: Columbite yontemi ile liretilen seramiklerin hazirlanma agamasini gosteren
akis diyagrami.

Oksitlerin karisimi (mixed oxide) yonteminde Esitlik (3.7)’deki oranlar takip
edilerek toz sentezi yapilmistir. (Ko44Naos2Li0,04)(NbogaTao,10Sbo,os) O3-(KNLNTS)
seramik kompozisyonuna sahip seramigin liretimini gosteren akis diyagrami Sekil
3.2’de  gosterildigi  gibi  oksitlerin  karigimi  yonteminde (Ko 44Nao 52Li0,04)
(Nbo,g4Tao,10Sbo,06) O3-(KNLNTS) seramik kompozisyonu iiretimi i¢in Tablo 3.1°de
verilen hammaddeler direkt olarak kullanilmistir. Columbite yontemindeki ayn1 ortam
kosullarinda, hammaddeler Esitlik (3.7)’deki gibi stokiyometrik oranlarda tartilip 24
saat karistirildiktan sonra kurutularak 850°C’de kalsinasyon islemi uygulanmistir
ardindan 24 saat bilyeli degirmende kirma islemi yapilarak KNLNTS tozu elde

edilmistir.

0,22 K>COs3+ 0,26 NaxCOs3 + 0,42 NbyOs + 0,02 LioCOs3 + 0,03 Sb2Os + 0,05 Tax0Os
— (Ko,44Nao,521.0,04) (Nbo,gsTao,10Sbo,os) O3 (3.7
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Sekil 3.2: Oksitlerin karisim1 yontemi ile liretilen seramiklerin hazirlanma asamasini
gosteren akis diyagrami.

3.2. Seramik Orneklerin Uretilmesi ve Isil Islemleri

Tez caligmasinda seramiklerin iiretilmesi i¢in kuru pres kaliplama ydntemi
kullanilmistir. KNLNTS seramiklerinin iiretim asamalar1 Sekil 3.3 teki akis semasinda
verilmistir. Columbite ve oksitlerin karisimi yontemi ile iiretilen kalsine edilmis tozlar
ayr1 olarak agirlikca %10 baglayict ve ¢oziicli olarak etil metil keton ile 24 saat
boyunca bilyeli degirmende karigtirllmistir. Karistirilan tozlar 1siticili manyetik
karistiricida 50°C’°de kurutulmustur.

Bakir oksit (CuO) katkili seramiklerin {iretimi i¢in sadece oksitlerin karigimi
yontemi ile iiretilen tozlar kullanilmistir. CuO, baglayict ile karistirma asamasinda
eklenerek 24 saat karistirilmistir. %1,00, %0,50 ve %0,25 mol olmak iizere farkl
oranlarda CuO oksit ilavesinin etkisi incelenmistir. Kurutulan baglayici ilaveli tozlar
90 um’lik paslanmaz elekten gegirilen tozlar graniil haline getirilmistir ve 16 mm
capindaki kuru pres kaliplarinda tek eksenli pres (MSE) yardimiyla 100 MPa yiik

altinda 2 dakika siire ile preslenmistir.
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Sekil 3.3: KNLNTS seramiklerinin iiretim agamasi.

Faz kararliligi KNN i¢in ~1140°C ile sinirlt oldugundan ve yiiksek sicakliklarda
alkali elementlerin buharlasmasi nedeniyle sinterleme islemi bilinen sorunlu bir
asamadir. Sinterleme siiresi de ¢ok uzun bir bekleme siiresi asir1 tane biiylimesine ve
alkali elementlerin kaybina yol agarken, ¢ok kisa bir sinterleme siiresi ise yetersiz
yogunlagsmayla sonuclanabileceginden dikkatle diisiinilmiistiir. Bu durumu goz
onlinde bulundurarak, seramikler, alkali elementlerin kaybini olabildigince
sinirlandirmak i¢in 4 ve 8 saatlik bekleme siireleri ile sinterlenmistir. Baslangicta
1125°C’lik bir sinterleme sicakligi denenmistir, ancak seramiklerde asir1 gézenekli bir
yap1 gOrilmiistiir, bdylece sinterleme sicakligi 1100°C’ye disiirilmiistir. KNN
seramiklerini sinterlerken bu sicaklik iist sinir olarak kabul edilmektedir, ¢iinkii daha
yiiksek faz kararsizliklar1 ve stokiyometrik kaybi riski olacaktir. Preslenen tiim
seramikler i¢in sinterleme islemi aliimina pota igerisinde aliimina altlik kullanarak
MSE firinda hava ortaminda yapilmistir. Sinterleme stireci Sekil 3.4°te gosterilen
asamalarda gerceklestirilmistir. Baglayicinin yapidan uzaklagmasi i¢in 600°C’de bir

saat bekletilmistir.
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Sekil 3.4: Seramiklere uygulanan sinterleme programinin sematik gosterimi.

3.3. Seramik Orneklerin Yogunluk Olciimleri

Sinterlenen seramiklerin deneysel ve goreceli yogunluklarin1 6l¢gmek amaci ile
Archimedes metodu kullanilarak hesaplanmistir. Bu metoda gore sinterleme sonrasi
kuru agirliklart (Wkur), su igerisinde vakuma alindiktan sonraki islak agirliklar
(Wistak) ve saf su igerisinde askidaki (Wask:) agirliklar dlgiilerek deneysel yogunluk ve
goreceli yogunluk sirasiyla Esitlik (3.8) ve Esitlik (3.9)’daki denklemler esas alinarak

hesaplanmustir.

_ Wkuru X
Pdeneysel = (Wislak — Waski) Psu

(3.8)

Yopgsreceli = 222 %100 (3.9)

Pteorik
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3.4. Faz Olusumunun incelenmesi ve Mikroyap: Analizi

Tiim kompozisyonlarda kalsinasyon ve sinterleme iglemi sonrasinda olusan
fazlar1 incelemek i¢in D/max—2200, (Rigaku-Japan) X-1s1n1 kirinimi (XRD) cihazinda
Cu-Ko (A=1,5405 A) radyasyonu kullanilmistir. XRD, adim aralig1 0,02° ve tarama
hiz1 1 °/dk olacak sekilde uygulanarak 20 = 20°-70° aras1 alinmustir.

Sinterlenmis seramiklerin yiizey mikro yapisini incelemek amaciyla (Scanning
Electron Microscopy-SEM) Philips XL 30 SFEG marka taramali elektron mikroskobu
kullanilmistir. Seramiklerin ylizeyi {izerindeki piirlizlillik zimpara yardimiyla
giderilmis ve Struers marka elmas soliisyon ve kece yardimi ile parlatilmistir. Tane
siirlarint ortaya ¢ikarmak i¢in 1050°C’de 30 dk MSE firinda 1s1l daglama islemi
yapilmistir. Daha sonra tane boyutu, tane boyutu dagilimi, tane siniri, sivi faz ve
gozenekler gibi mikroyapisal Ozellikler taramali elektron mikroskobu (SEM)

kullanilarak karakterize edilmistir.

3.5. Elektriksel Karakterizasyon

Elektriksel 6l¢lim alinabilmesi icin pelet seklinde seramiklerin iki yiizeyi
silisyum karbiir (SiC) zimpara ile zimparalanarak ylizeyler birbirine paralel hale
getirilmistir. Iki paralel yiizey ipek baski teknigi kullanilarak giimiis elektrot (ESL
9910-C) ile kaplanmigtir. Tiim seramikler elektrodun yiizeye tutuculugunu saglamak

amaci ile 600°C’de 30 dakika elektrot pisirme islemine tabi tutulmustur.

3.5.1. Dielektrik Ol¢iimler

Dielektrik sabiti (&) ve dielektrik kayip faktorii (tand), bir piezoelektrik
malzemenin karakterizasyonu ic¢in 6nemli parametrelerdir. Genellikle bu 6l¢iimler
paralel plaka kapasitor konfigiirasyonunda yapilmaktadir [86]. Dielektrik gecirgenlik,

bir malzemenin elektrik alanla etkilesimini tanimlamaktadir ve karmasik bir niceliktir.

& = E (3.10)
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Dielektrik sabiti (€,), plakalar arasindaki mesafenin (d) ve kapasitansin (C),
numunenin alanina (A) ve vakumun gecirgenligine (€0=8.85x10-12 F/m) oranina esittir
[30].

Dielektrik kayip faktorii (tano), piezoelektrik seramiklerin ¢alismasi sirasinda 1s1

olarak ne kadar elektrik enerjisinin kaybedildiginin bir 6l¢iisiidiir. Bu kaybin miimkiin
oldugunca diisilk olmasi istenmektedir. Diigiik tand, bir doniistiirliciiniin ¢alisma
sirasinda, Ozellikle yiiksek voltajli siiriis kosullar1 ve yiiksek calisma g¢evrimleri
sirasinda asir1 1sinmamasini  saglamaktadir. Su alti akustik doniistiirticiilerinde
kullanilan piezoelektrik seramiklerin dielektrik kayip faktorleri tipik olarak 0,03’i
geememektedir [87].
Uretilen pelet seklindeki seramiklerin dielektrik ozellikleri firm ile baglantih
indiiktans-kapasitans-rezistans (LCR) metre (HIOKI 3522-50 LCR Meter-Japonya)
yardimiyla sicaklik ve frekansin fonksiyonu olarak Olgiilmiistiir. Elektrotlanmis
seramiklerden kutuplama Oncesinde 25°C’den 400°C’ye kadar her iki derecede
sicaklikta bir 1 kHz, 10 kHz, 100 kHz ve 1 MHz frekanslarinda kapasitans (C) ve
dielektrik kayip (tan &) Ol¢timleri alinmistir. Goreli gegirgenlik olarak da bilinen
dielektrik sabiti Olglilen kapasitanstan tiiretilebilmektedir. Elde edilen veriler ile
dielektrik sabiti hesaplanmaistir.

Ferroelektrik faz gecisleri her zaman bir dielektrik anomali ile iligkilidir, bu
nedenle dl¢iilen sicaklik-dielektrik sabiti iliskisinden, Curie sicaklig1 (Tc) dielektrik
sabitinin maksimum oldugu sicaklik olarak belirlenebilmektedir [24]. Deneysel
caligmada dielektrik sabitinin sicakliga bagl grafiginde paraelektrik-ferroelektrik faz
gecis sicakligi (Tc) ayrica ortorombik-tetragonal faz gegis sicakligi (To-r)

belirlenmistir.

3.5.2. Polarizasyon-Elektrik Alan ve Gerinim-Elektrik Alan
Olciimleri

Piezoelektrik gerinim- elektrik alan (S-E) ve polarizasyon- elektrik alan (P-E)
dongiileri Precison LC (Radiant-ABD) ferroelektrik 6zellik 6lgiim istasyonunda pelet
seklindeki seramikler kullanilarak ol¢iilmiistiir. Yiizeyi giimiis elektrot kapl peletler
test diizeneginin bakir elektrotlar1 arasinda silikon yag igerisine yerlestirilmistir.
Olgiimler maksimum 45 kV/cm uygulama elektrik alan1 ve 3,33 Hz (330 ms) periyotta

alinmastir.
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3.5.3. Piezoelektrik Olciimler

Kutuplama oncesinde ferroelektrik malzemeler, seramikteki ferroelektrik
domainlerin rastgele yonlendirilmesinden dolay1 piezoelektrik 6zellikler gostermezler.
Kutuplama islemi sirasinda, domainleri uygulanan elektrik alan1 yoniinde hizalamak
icin ferroelektrik seramige bir DC elektrik alani uygulanmaktadir. Olusabilecek
elektrik arkim1  Onlemek i¢in, kutuplama islemi silikon yagi banyosunda
gerceklestirilmektedir. Etkili kutuplama igin sicaklik, zaman ve elektrik alani optimize
edilmesi gerekmektedir. Teorik olarak, elektrik alani1 bir ferroelektrik seramigin
zorlayici alanindan (Ec) daha biiylik oldugunda, domainlerin ¢ogu uygulanan elektrik
alan yonii boyunca hizalanacaktir. Bununla birlikte, deneysel sonuglar, optimum
piezoelektrik tepki elde etmek igin kutuplamada uygulanan elektriksel alaninin
zorlayic1 elektriksel alandakinden 2,5 kati daha yiliksek olmas1 gerektigini
gostermektedir [86]. Deneysel ¢calisma kapsaminda seramiklerin kutuplama islemi i¢in
Trek Marka (Model 610 D COR-A-TROL) yiksek voltaj kaynagi
Amplifier/Kontroller cihazi kullanilarak Julabo Innovative Technology (Julabo GmbH
Almanya) marka 80°C sicakliginda yag banyosu igerisinde 10 dakika siiresince
40kV/cm voltaj uygulayarak domainlerin yonlenmesi saglanmastir.

Piezoelektrik malzemelerin en onemli fiziksel 6zelliklerden biri, mekanik ve
elektriksel sinyalleri iligkilendiren piezoelektrik yiik katsayisidir. Elektriksel yer
degistirme elektrotlarda yiik birikimi gerekmektedir, bu nedenle, bu orantililiga
piezoelektrik yiik katsayisi veya sadece piezoelektrik katsay1 adi verilmektedir. Bu
piezoelektrik yiikiin veya gerinim katsayisinin, i¢sel piezoelektrik etkinin ve dissal ters
cevrilebilir domain duvari hareketinin bir sonucu oldugu bilinmektedir (dj; = [pC/N] =
[pm/V]) [88]. Bunlar belirlemek i¢in genellikle iki yaklasim vardir: yiik 6l¢timiine
dayali dogrudan etki ve gerinim 6l¢iimiine dayali ters piezoelektrik etki. Kuru pres
seramik malzemeler i¢in, en yaygin olarak kullanilan yontemler arasinda dogrudan
piezoelektrik etkiye dayali Berlincourt 6lger ve ters piezoelektrik etkiye dayali 6rnek
rezonans yontemi sayilabilir [89]. Bu deneysel ¢alismada piezoelektrik ytik katsayisi
(ds33) Berlincourt yontemi kullanilarak dl¢lilmiistiir. Bu tip 6l¢iimlerde, seramige iki
titresimli metal parca arasinda sandvig¢ yapilarak dongiisel gerilim uygulanmaktadir.
Bir piezoelektrik malzeme, ona bagli bir kapasitorii sarj eden uygulanan basing
nedeniyle elektrik akimi tiretmektedir. Kondansator lizerindeki voltajin 6l¢giilmesi, test
edilen seramigin ds3’linii hesaplamak icin kullanilmaktadir [89]. Seramiklerin
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piezoelektrik yiik katsayilar1 (d33) DC kutuplama isleminin ardindan 24 saat gegtikten
sonra d3; metre (Sinocera, Ltd., YE2730A) ile ol¢iilmiistir. Kutuplanamayan
seramiklerin piezoelektrik yiik katsayilar1 polarizasyon oOl¢limii sonrasinda

Olciilmiistiir.

3.5.4. Elektriksel ve Elektromekanik Malzeme Ozelliklerinin,
Katsayilarinin Belirlenmesi

Piezoelektrik yiik katsayis1 dl¢iilen seramiklerin LCR metre yardimi ile frekansa
bagh admitans ve faz acis1 dlgiimleri almmustir. Olgiilen admitans grafigindeki
verilerden yararlanilarak elektromekanik baglasma katsayist (k,) ve mekanik kalite
faktorii (Qm) hesaplanmustir.

Mekanik kalite faktorii, Qm, elektromekanik rezonans spektrumunun
keskinligini karakterize eden bir parametredir. Ayrica mekanik kalite faktoriiniin tersi
(1/Qm) mekanik kayba (tan 6m) esittir. Mekanik kayip (tan dm) rezonans modunda
kullanildiginda oncelikle piezoelektrik seramikte 1s1 liretilmesine neden olmaktadir
[11]. Kalinlik dogrultusunda kutuplanan pelet seklindeki seramigin Sekil 3.5°de
gosterilen admitans grafiginden elde edilen veriler kullanilarak asagidaki formiil

yardimi ile hesaplanmistir [2],[90]:

Qm = — (fafaz ) G.11)

B 2MZm frC Z_frz
Formiilde f; ve f. admitans grafiginde sirasiyla rezonans ve anti rezonans

degerleridir. Zi, yerine rezonans frekansindaki admitans degeri kullanilmistir (Z=1/Y).

C ise 1 kHz frekans degerinde 6l¢iilmiis olan kapasitans degeridir.
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Sekil 3.5: Elektrik alan doniistiiriicli i¢in sematik a) empedans (Z) ve b) admitans (Y)
grafikleri.

Piezoelektrik baglagsma faktorii (k) piezoelektrik biiytikliigiiniin bir 6l¢iisiidiir ve
piezoelektrik bir malzemenin elektrik enerjisini mekanik enerjiye doniistirme veya
bunun tersi olarak mekanik enerjiyi elektriksel enerjiye doniistiirme kabiliyeti olarak
tanimlanmaktadir. Elektromekanik baglasma faktorii, depolanan mekanik enerjinin

sogurulan toplam enerjiye oraninin kare kokii ile belirlenmektedir [91]:

kz __ Mekanik enerjiye dontstiiriilen elektrik enerjisi (3 12)
- Elektrik enerji girdisi )
Elektrik enerjisine doniistiiriilen mekanik enerji
k* = ’ : : (3.13)

Mekanik enerji girdisi

Baglagma faktorleri tensorel bir niceliktir. Her piezoelektrik katsayist (d;) ile
spesifik bir baglasma faktorii (ki) iliskilidir. Pratikte, bir enerji formunun digerine
doniisiimii asla tam degildir, bu nedenle k?* her zaman 1’den (k <1) daha kiiciiktiir.
k’nin gercek ifadesi piezoelektrik elemanin sekli tarafindan belirlenmektedir [34].
Sekil 3.6’da malzemenin sekline gore titresim modlar1 ve baglagsma faktorii tiirleri
verilmistir [77]. Rezonansta k, piezoelektrik malzemenin karsilik gelen salinim

seklinin bir fonksiyonudur [91].
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Ornegin;

e kz3: boyuna salinim i¢in baglagsma faktorti.

e Kk31: enine salinim i¢in baglasma faktorii.

o Kkp: yuvarlak bir diskin diizlemsel radyal salinimi i¢in baglagma faktorti.
e ke bir plakanin kalinlik salinimi i¢in baglagma faktorii.

e Kis: bir plakanin kalin kesme osilasyonu i¢in baglasma faktori.

Bu deneysel ¢alisma kapsaminda kalinlik modunda kutuplanmais disk seklindeki
seramikler kullanilarak admitans 6l¢iim grafiginden ana radyal titresim modunda
rezonans frekansi (f;) ve antirezonans frekansi (f.) degerlerinin tespiti ile k, degeri

asagidaki esitlik kullanilarak hesaplanmistir [90].

ky = (2517 (5" (3.14)
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3.6. Esnek Gerilmeli Doniistiiriicii Cihazin Ger¢eklenmesi
ve Karakterizasyonu

Esnek gerilmeli doniistiiriicii birinci ana bilesen piezoelektrik seramik kabuk ve
ikinci bilesen ise metal kabuk olmak iizere 2 parcadan olugsmaktadir. Dontistiiriicii
tasariminda kullanilan disblikey egrilige sahip seramik kabuklarin iiretimi igin
oksitlerin karisimi yontemi ile iiretilen %1,00 mol CuO oksit ilaveli tozlar
kullanilmistir. Seramik kabuklar derinlik, i¢-dis cap, egrilik capr gibi parametrelere
bagl olarak yaptirilmis olan Sekil 3.7°de gosterilen kalip yardimiyla deniz kabugu
formunda 100 MPa yiik altinda 2 dakika siire ile sekillendirilmistir.

Sekil 3.7: Seramik kapak tiretiminde kullanilan pres kalibi.

Sekillendirilen kabuklar 1100°C’de 4 saat aliimina pota icerisinde
sinterlenmistir. Kabuklarin iki yiizeyi firca yardimi ile giimiis pasta kullanilarak
elektrotlanmistir. 600°C’de 30 dakika elektrot pisirme islemine tabi tutulmustur. Bu
islemin ardindan seramik kabuklar Trek Marka (Model 610 D COR-A-TROL) yiiksek
voltaj kaynagi Amplifier/Kontroller cihazi kullanilarak 80°C silikon yagi igerisinde 40
kV elektrik alan altinda 10 dk siire ile kutuplanmaigtir. 24 saat sonra LCR metre yardimi
ile 1-300 kHz frekans araliginda admitans ve faz agis1 dl¢iimleri alinmustir. ikincil
bilesen olan metal kabuk iiretimi i¢in 0,3 mm kalinlhiginda piring plaka kullanilmistir.
Plakadan 13 mm c¢apa sahip pun¢ yardimi ile dairesel metal pargalarit kesilmistir.

Kesilen dairesel pargalar ¢apak temizleme isleminin ardindan Sekil 3.8’de gosterilen
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genel capt 13 mm, kubbe ¢apt 9 mm olan metal kalip kullanilarak tek eksenli pres

yardimi ile 20 Mpa ylik altinda 30 sn preslenmistir.

Sekil 3.8: Metal kapak tiretiminde kullanilan pres kalibu.

Seramik kabuk ve metal kabuk montaj1 icin ¢ift bilesenli yapistirici (Penacol-
Penloc GTI) kullanilmistir. Metal kabuk ve seramik kabuklarin kenar kontagini
saglamak i¢in ikincil bir iletken Panacol-Elecolit 325 glimiis epoksi uygulamasi
yapilmistir ve yapistiricinin kiirleme islemi i¢in 50°C sicakliktaki etiivde 1 saat
bekletilmistir. Kiirleme isleminden sonra hem metal kabugun hem de seramik kabugun
dis ylizeyine iletken tel lehimlenerek esnek gerilmeli doniistiiriicii montaji
tamamlanmistir (Sekil 3.9). Lehimleme igleminin 300°C’de yapilmasindan dolay1
polarizasyonda diigiis olma ihtimaline kars1 montajlanan tiim seramikler 25°C’de 40
kV elektrik alan altinda 10 dakika kutuplanmistir. Kutuplama igsleminden 24 saat sonra
LCR metre yardimiyla 1-300 kHz frekans araliginda frekansa bagli admitans ve faz
acist Ol¢timleri alinmigtir. Su alt1 6l¢iimleri i¢in cihaz poliiiretan (Biresin U1305, Sika
Almanya GmbH) ile kaplanmistir. Su altinda admitans ve faz agis1 dl¢gtimleri LCR
metre yardimi ile gergeklestirilmistir. Bu 6l¢timlere ait bulgular sonuglar béliimiinde

tartigilacaktir.
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Sekil 3.9: a) Metal kapak b) ylizeyi elektrotlanmis seramik kapak, c) sinterlenmis
seramik kapak ve esnek gerilmeli doniistiiriicii prototipin d) iistten gériiniimti, e)
alttan goriiniimii, f) poliliretan kaplamasi1 sonrasi goriiniimdi.

3.6.1. Esnek Gerilmeli Cihazin Performanst Icin Onemli
Parametreler

Doniistiirticii performansinin 6lgiisii olarak birgok farkli doniistiiriicii yaniti
kullanilmaktadir; her biri bir ¢ikisin frekansin bir fonksiyonu olarak bir girdiye
oranidir. Sik kullanilan FFVS ve TVR dur.

Iletim voltaji yaniti (Transmission Voltage Response-TVR), doniistiiriiciiniin
elektrik terminallerine uygulanan ve 1 m mesafeye atifta bulunulan 1 V sinyali i¢in
tiretilen serbest alan basmcidir. Kisaca uzak alan basincinin giris voltajina oramidir.
Tipik olarak 1 metre mesafeden 1 uPa’a gére dB cinsinden ifade edilmektedir. Olgiim,
akustik uzak alana yerlestirilen standart bir hidroligin ¢ikis voltajini izleyerek yapilir
[21,[77].

Acik devre alict voltaj hassasiyeti veya acik devre alict yaniti, agik devre
voltajinin serbest alan diizlemi dalga basincina oranidir. Serbest alan voltaj hassasiyeti
icin bazen FFVS olarak adlandirilmaktadir. Tipik olarak 1 pPa’lik bir basing i¢in bir
voltun altindaki dB cinsinden ifade edilmektedir [2].

Deneysel c¢alisma kapsaminda esnek gerilmeli doniistiirlicii cihazinin serbest
alan voltaj hassasiyeti (FFVS) ve iletim voltaj1 yanit1 (TVR) su altinda 6l¢iimii alinan
admitans ve faz agis1 verileri kullanilarak hesaplanmistir. TVR ve FFVS sonuglar

strastyla Esitlik (3.15) ve Esitlik (3.16) yardimi ile hesaplanabilmektedir [9].

TVR = 170,8 + 10 log(Re{Y}) + DI + 1 (3.15)
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Re{Y}, olglilen admitans degerinin ger¢ek kisminin, DI dB cinsinden
doniistiiriiciiniin yonliilik indeksi, n aygitin verimi yani akustik enerjinin elektriksel

giice doniisiimiinii ifade etmektedir ve birimi ise dB’dir.
f
FFVS =TVR —20 log(|[Y]) — 20log Tooo) 354 (3.16)

|Y| dontistiiriiciiniin 6l¢iilen admitans degeri, f, Hz cinsinden frekansi ifade

etmektedir. FFVS’nin birimi ise dB re V/pPa’dur.
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4. SONUCLAR

4.1. Columbite ve Oksitlerin Karisim1 Yontemi ile Uretilen
Seramiklerin Analizi

Bu bolimde toz diretim yonteminin ¢ok kristalli (Ko 44Naos2Li0,04)
(Nbo,gaTao,10Sbo,0s) O3 seramiklerine etkisi arastirilmistir ve bu arastirmaya dair faz,
mikroyap1 ve elektriksel Ol¢lim sonuglart verilmistir. Tez g¢aligmasi kapsaminda
columbite yontemi ile liretilen seramikler kisaca KC, oksitlerin karisimi (mixed oxide)

yonetimi ile iiretilen seramikler kisaca KM olarak adlandirilmistir.

4.1.1. Faz ve Parcacik Boyutu Analizi

Ferro / piezoelektrik malzeme kendine 6zgii kristal yapis1 ve faza sahiptir. Saf
potasyum-sodyum niyobat [(Ko sNags) NbO3-KNN] seramiklerinde oda sicakliginda
ortorombik (Amm?2) bir yap1 gézlenmektedir.

Kristal yapiy1 ve faz olusumunu dogrulamak amaciyla, kalsine edilen tiim tozlar
ve sinterlenmis seramikler XRD kullanilarak analiz edilmistir. Columbite yonteminde
iiretilen NaNbO3, LiSbO3, NaSbO3, KNbO3 ve KTaO3 birincil tozlarinin kalsinasyon
sonrast XRD desenleri Sekil 4.1°de verilmistir. Kalsinasyon islemi LiSbO3, NaSbOs3,
KNbO; ve KTaOs i¢in 850°C’de 4 saat siire ile yapilmistir. Fakat NaNbOs3’iin faz
olusumu 900°C’de 4 saat kalsinasyon islemi sonrasi gerceklesmistir. Sekil 4.1’de XRD
desenlerinde gosterildigi gibi tiim birincil tozlarin ikincil faz igermedikleri ve her pikin
NaNbOs3, LiSbO3;, NaSbOs3;, KNbO3; ve KTaOs3 tozlari i¢in sirastyla (PDF#00-019-
1221), (PDF#00-043-0128), (PDF#00-042-0223), (PDF#00-032-0822) ve (PDF#00-
038-1470) numarali ICDS pdf kartlar ile ortiistiigii goriilmektedir.
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Sekil 4.1: a) 900°C’de 4 saat siire kalsinasyon sonrast NaNbO3 ve 850°C’de 4 saat
kalsinasyon sonras1 b) KTaOs3, c) NaSbOs3, d) LiSbOs ve e) KNbOs3 birincil columbite
tozlarinin XRD desenleri.

Sekil 4.2°de columbite yontemi (KC) ile ve oksitlerin karisimi yontemi (KM) ile
tiretilen tozlarin 850°C sicaklikta 4 saat kalsinasyon islemi sonrast XRD desenleri
verilmistir. Her iki toz da 850°C’de perovskit yapida elde edilmistir. Columbite
yontemi ile iretilen tozun XRD desenine bakildiginda (002)/(200) pik ayrigsmasi

gozlenirken oksitlerin karigimi yonteminde bu ayrisma goézlenmemektedir. KC
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tozundaki pik ayrismasi perovskit kristalleri tizerinde tetragonal ve ortorombik fazlarin
bir arada var oldugunu gostermektedir. 45° civarindaki pik ayrismalari incelendiginde
(002) pikinin daha siddetli olmasi nedeni ile yapmin oda sicakliginda ortorombik

oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.2: Columbite yontemi (KC) ile ve oksitlerin karigimi yontemi (KM) ile
iiretilen tozlari 850°C sicaklikta 4 saat kalsinasyon islemi sonras1 XRD desenleri.

Parcacik boyutu dagilimi ve bilesim homojenligi, piezoelektrik 6zelliklerin
tekrarlanabilirligini gergeklestirmek i¢in liretilen tozda kontrol edilecek anahtar
faktorlerdir. Sekil 4.3’te kirma islemi sonrasinda alinan LiSbO3, KTaOs;, KNbOs3,
NaNbO; ve NaSbOs birincil tozlarimin pargacik boyutu dagilimi verilmistir. Ortalama
pargacik boyutlar1 (dos) sirasi ile 0,206, 0,194, 0,173, 0,174 ve 0,226 pum olarak
Olciilmiistiir. Parcacik boyutlari incelendiginde seramik liretimine uygun olduklar
goriilmiistiir. Parcacigin ortalama boyutunun iiretim i¢in 1 pum’den kiiciik olmasi
gerekmektedir. LiSbO3, KTaO3, KNbO3 birincil tozlarinda homojen parcacik boyutu
dagilimi1 gozlenirken, 6l¢lim esnasinda ultrasonik banyonun ¢alistirtlmamasi nedeniyle
NaNbO; ve NaSbOj; tozlarinda topaklanma meydana geldigi gériilmektedir. Ol¢iim
sirasinda ultrasonik banyo a¢ilmamasi nedeni ile su icerisindeki tozlarin titresim

yardimut ile karigmasi saglanamamis ve bu durum aglomerasyona neden olmustur.
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Sekil 4.3: a) LiSbOs3, b) KTa0O3, ¢c) KNbOs3, d) NaNbO3 ve e) NaSbOs birincil

tozlarinin parcacik boyutu dagilima.

dagilim Sekil 4.4°te her iki yontemde de goriilmektedir.

Sekil 4.4’te oksitlerin karigimi ydntemi ve columbite yOntemi ile iretilen
KNLNTS tozunun pargacik boyutu analizleri verilmistir. Ortalama pargacik boyutlari
(do,s) siras1 ile 0,179 ve 0,174 um olarak 6l¢ililmiistiir. Bu boyut uygun olup homojen
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Sekil 4.4: a) Oksitlerin karisim1 yontemi ve b) columbite yontemi ile tiretilen
KNLNTS tozunun pargacik boyutu analizi.

Sekil 4.5’te 1100°C’de columbite yontemi ve oksitlerin karigimi yontemi
kullanilarak ile 4 saat ve 8 saat sinterleme sonucu tiretilen seramiklerin 20 degeri 20-
60° arasinda XRD desenleri verilmistir. Columbite yonteminde 8 saat sinterlenen
seramikte tetragonal tungsten-bronz (TTB) yapisina sahip K3;LiNbO7 (PDF#00-036-
0533) ikincil fazi olustugu goriilmiistiir. KNN ve LiSbOs ikisi de oktahedral yapi
birimine sahip olmalarina ragmen yapilari birbirinden farklidir. KNN Amm?2 uzay
grubunda perovskit yapiya sahiptir. LiSbO3 R3c uzay grubuna sahip korundum
yapisindan tiiretilmis diizenli faz veya ¢arptirilmis perovskit olarak tanimlanan lityum
niyobat yapisina sahiptir. Li* (0,92 A), perovskit yapida Na* (1,39 A) ve K* (1,64 A)
iyonlarinin yerine (A konumu) yerlesirken Sb>* (0,60 A), Nb>* (0,69 A) iyonunun
yerine (B konumu) yerlesmektedir. K3LiNbsO17 ikincil fazinin olusumu Li ve Ta ile
modifiye edilmis (K, Na) NbOs3 piezoseramiklerinde sinterleme boyunca alkali
elementlerin (K ve Na) uguculugu ve ayrigsmasi ile stokiyometride meydana gelen
degisim nedeniyle oldugu belirtilmektedir [6],[92]. Bu nedenle columbite yonteminde
TTB faz olusumunun sinterleme siiresinden giiglii bir sekilde etkilendigini
gostermektedir.

Oksitlerin karigimi yonteminde 4 saat ve 8 saat sinterleme siiresi ile ve columbite
yonteminde 4 saat sinterleme siiresi ile iiretilen seramiklerin saf ikincil faz icermeyen
perovskit yapida kristallestigi goriilmektedir. Boliim 2.2.2°de belirtildigi gibi katkisiz
(K,Na)NbOs3 seramikleri oda sicakliginda ortorombik yapidadir. XRD grafiginde 45°
civarinda (200)/(002) pik ayrismast gozlenmektedir. Yapmin tetragonal veya
ortarombik olmas1i KNN bazli piezoelektrik seramiklerde hassas bir sekilde, (002) ve
(200) piklerinin yogunluk orani degerlendirilerek ol¢iilebilir. Ortorombik faz i¢in, oran

50



(Too2/Ta00) yaklasik 2:1 iken, tetragonal faz igin 1:2’ye yiikselmektedir [93]. Pik
ayrigmalar1 incelendiginde tiim seramiklerin oda sicaklifinda tetragonalce zengin
yapida oldugu goriilmektedir. Sinterleme siiresi arttik¢a her iki tiretim yontemi i¢in de

tetragonal yap1 daha baskin hale gelmektedir.
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Sekil 4.5: Columbite ve oksitlerin karisimi yontemi ile 1100°C sicaklikta 4 saat ve 8
saat sinterleme sonucu liretilen KNLNTS seramiklerin XRD desenleri.

4.1.2. Mikroyapi Analizi

Uretilen seramiklerin mikro yapilari SEM analizi ile incelenmistir. Sekil 4.6’da
oksitlerin karisimi yontemi ile 1100°C’de 4 saat 8 saat sinterlenen seramiklerin
kesitlerine ve ylizeylerine ait SEM goriintiileri verilerek sinterleme siiresinin mikro
yapi lizerindeki etkisi incelenmistir. Her iki sinterleme siiresinde de seramikler benzer
bosluk dagilimina sahiptir. 4 saat sinterleme siiresinde taneler daha belirgin sekle
sahiptir. Yumusak koseli, karesel ve ¢ubuksu (rod like) yapidadirlar. Fakat Sekil
4.6’da verilen 8 saat sinterlenmis seramigin SEM goriintiileri incelendiginde tane
siirlarinin belirsizlestigini, tanelerin asir1 bilylime gostererek yiizeylerinin tabakasal

bir gdriiniime sahip olduklar1 goriilmektedir.
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Sekil 4.6: 1100°C’de atmosferik kosullarda sinterlenen oksitlerin karisimi yontemi
ile iiretilen KNLNTS seramiklerinin a) kesit (4 saat), b) yiizey (4 saat), c) kesit (4
saat), d) ylizey (4 saat), e) kesit (8 saat), f) yiizey (8 saat), g) kesit (8 saat) ve h)
ylizey (8 saat) SEM goriintiileri.
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Sekil 4.7°de 1100°C’de atmosferik kosullarda 4 saat ve 8 saat sinterlenen
columbite yontemi ile iiretilen seramiklerin karsilastirmali kesit ve yiizeylerine ait
SEM gorintiileri verilmistir. 4 saat sinterleme siiresinde homojen karesel tane boyutu
dagilimi ve az sayida biiyiik taneler gozlenmektedir. Ancak sinterleme siiresi arttik¢a
20 um’den biiylik anormal tane biliylimeleri gézlenmistir. Sinterleme siiresindeki artig
alkali elementlerinin buharlasmasindaki artisa ve bdylece sivi faz meydana getirerek
anormal tane biiylimelerinin meydana gelmesine neden olmustur. Sinterleme stiresi
attikca daha belirgin gdzeneklerin oldugu kesit goriintiileri incelendiginde
goriilmektedir. Gozenek miktarindaki artisin nedeni yine artan siire ile alkali

elementlerin buharlagsmasidir.
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Sekil 4.7: 1100°C’de atmosferik kosullarda sinterlenen columbite yontemi ile
iiretilen KNLNTS seramiklerinin a) kesit (4 saat), b) yiizey (4 saat), c) kesit (4 saat),
d) yiizey (4 saat), e) kesit (8 saat), f) ylizey (8 saat), g) kesit (8 saat) ve h) yiizey (8
saat) SEM goriintiileri.
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Sekil 4.8’de 1100°C’de atmosferik kosullarda 4 saat sinterleme ile columbite ve
oksitlerin karigim1  yontemi kullanilarak {iretilen KNLNTS seramiklerinin
karsilagtirmali kesit ve yiizeylerine ait SEM goriintiileri verilmistir. Columbite
yonteminde genellikle kare seklinde taneler gozlenirken oksitlerin karigimi
yonteminde karesel taneler ile birlikte cubuksu tanelerin de olustugu goézlenmistir.
Columbite yontemi ile iiretilen seramikler daha homojen bir tane boyutu dagilimina
ve daha kiigiik boyutta tanelere sahiptir. Bununla birlikte oksitlerin karigimi
yonteminde daha iri boyutta taneler gézlenmistir. Columbite yontemi ¢ok fazla bilesen
iceren kat1 eriyiklerde (iki veya daha fazla) stokiyometriyi korumak ve homojenligi
saglamak amaci ile kullanilmaktadir. Oksitlerin karigimi yontemi ile Tablo 3.1°de
verilen hammaddeler direkt karistirilarak sadece bir defa kirma islemine tabi
tutulmustur. Fakat columbite yonteminde birincil tozlara ayr1 ayri kirma islemi
uygulanip birincil tozlar karistirildiktan sonra yine ikinci bir kirma yapilmistir. Bu
nedenle columbite yonteminde daha homojen bir tane biiytimesi gozlenmektedir.

4 saat 1100°C’de sinterlenen seramiklerin goreceli yogunluklart KM ve KC
seramikleri i¢in sirasi ile %97 ve %99 olarak dlgiilmiistiir. Fakat SEM goriintiileri
incelendiginde bosluk boyutu ve dagilimi her iki yodntem icin benzerlik
gostermektedir. Buradan da anlagilacagi iizere Archimedes metodu yogunluk hakkinda
kesin bilgiler vermemektedir ve yalnizca seramikteki acik gozenekler hakkinda bilgi
sahibi olmamizi saglamaktadir.

Verilen mikroyapr goriintiilerinden yola cikilarak iiretim yoOnteminin tane
morfolojisini etkiledigi goriilmektedir. Mikroyapidaki bu degisimin malzemenin
elektriksel ozelliklerini 6nemli derecede etkiledigi bir sonraki boliimde verilen

elektriksel 6l¢iim sonuglarinda yorumlanmistir.
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Sekil 4.8: 1100°C’de atmosferik kosullarda 4 saat sinterlenen columbite yontemi ile
hazirlanan KNLNTS seramiklerinin a) kesit, b) yiizey, c) kesit, d) ylizey ve oksitlerin
karigimi yontemi ile hazirlanan KNLNTS seramiklerinin e) kesit, f) yiizey, g) kesit,
h) yiizey SEM goriintiileri.
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4.1.3. Elektriksel Karakterizasyon Sonuclar:

Bu boliimde iiretilen (Ko44Naogs2Lioes) (NbogaTao10Sboos) O3 (KNLNTS)
seramiklerinin elektriksel ol¢lim sonuglart verilmistir. Sirasiyla sicakliga bagh
dielektrik sabiti (&) ve dielektrik kayip (tan 8) 6l¢iimii, polarizasyon elektrik alan (P-
E) ve elektrik alana bagh gerinim 6l¢iimii (S-E) sonuglari farkli iiretim yontemleri igin
incelenmistir.

Sekil 4.9°da KC ve KM seramiklerin sicakliga bagl olarak dielektrik sabiti ve
dielektrik kayip olgiimleri goriilmektedir. KC ve KM seramikleri i¢in sicakliga baglh
dielektrik sabitleri ve dielektrik kayiplar1 1 kHz, 10 kHz, 100 kHz ve 1 MHz
frekanslarinda sicakligin bir fonksiyonu olarak oda sicakligi-400°C araliginda
kutuplanmamig ornekler ile ol¢lilmiistiir. Dielektrik sabiti egrilerinde, ferroelektrik-
paraelektrik faz geg¢isini ifade eden net bir pik oldugu goriilmektedir. (K, Na) NbOs
seramiklerinde genellikle yaklasik 200°C’de ortorombik-tetragonal faz geg¢isini (To.1)
ve yaklagik 420°C’de ferroelektrik-paraelektrik faz gegisini (Curie sicakligi-Tc,
tetragonal yapidan kiibik yapiya gecise karsilik gelen sicaklik) ifade eden iki faz gegis
sicakligr goriilmektedir. Bu calismada her iki iiretim yOntemine ait grafikte de
dielektrik sabiti egrilerinin yalnizca ferroelektrik fazdan paraelektrik faza gecisi ifade
eden (Curie sicakligi-Tc) keskin bir pike sahip olduklari gozlenmistir. KC ve KM
seramikleri igin Tc sicakhigi sirastyla 295°C ve 307°C olarak Slgiilmiistiir. Uretim
yonteminin Curie sicaklii iizerinde belirgin bir etki yaratmadigr goriilmektedir.
Ancak KM seramiginin dielektrik sabiti, Curie sicakligi bolgesinde daha keskin bir
artis gostermektedir ve ayrica KM seramigi KC seramigine gore Tc’de daha yiiksek
dielektrik sabitine sahiptir. Her iki iliretim yoOntemine ait seramiklerde birinci
dereceden faz gecisi gdzlenmektedir.

KNN seramiklerinde B konumu katkist olan Sb>* ve Ta’* iyonlart To.r
sicakliginin oda sicakliginin altina kaymasini saglamaktadir [94]. Dielektrik sabiti
grafiginde Tc sicakligini ifade eden pik disinda To.t gecisi ifade eden baska bir pik
bulunmamaktadir. Buradan da anlasildig1 tizere To.r sicaklig1 columbite ve oksitlerin
karisimi yontemi ile tiretilen seramiklerin her ikisinde de oda sicakliginin altina
kaymistir. Ayrica bu sonuglar1 Sekil 4.5’te verilen XRD faz analizi sonuglar1 da

desteklemektedir.
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Sekil 4.9: 1100°C’de 4 saat sinterlenen KC ve KM seramiklerinin sicakliga bagl
dielektrik sabiti ve dielektrik kaybinin karsilagtirmali grafikleri.

Oda sicakliginda, 100 kHz frekansta KC ve KM seramikleri i¢in dielektrik sabiti
degerleri sirasiyla €rke=1010 ve Erkm=1135, dielektrik kayip degerleri ise sirastyla tan
Okc=0,04 ve tan oxm=0,12 olarak 6l¢iilmistiir. Oksitlerin karigimi yonteminde daha
yiiksek dielektrik sabiti edilmesine ragmen dielektrik kayip degeri columbite yontemi
ile iretilen seramikten 3 kat daha fazla oldugu goriilmistiir. Oksitlerin karigimi
yontemi i¢in sicaklia bagli dielektrik sabiti ve dielektrik kaybi 6l¢iimiiniin saglikli bir
numuneden yeniden 6l¢iilmesi gerekmektedir.

Sekil 4.10°da columbite yontemi (KC) ve oksitlerin karisimi (KM) yontemi ile
1100°C’de 4 saat sinterleme kosulunda iiretilen KNLNTS seramiklerinin histerezis
egrileri karsilastirmali olarak verilmistir. Genellikle kalint1 polarizasyon (P:), zorlayici
elektrik alan (Ec) igeren bir histerezis egrisinin varlii malzemenin ferroelektrik
ozellige sahip oldugunun bir kanitidir. Her iki liretim yontemi ile liretilen seramikler
doygunluga ulagsmis ferroelektrik karakterde histerezis egrisi sergilemektedirler.
Kalint1 polarizasyon (P:), maksimum polarizasyon (Pmak) ve zorlayici elektrik alan
(Ec), KC seramigi igin sirast ile 11,8 uC/cm?, 18,5 uC/cm?, 12 kV/cm ve KM seramigi
i¢in siras1 ile 16,6 pC/cm?, 24 nC/cm?, 14 kV/cm olarak dlgiilmiistiir. KM 6rnegi daha
yiiksek kalint1 polarizasyon degerine sahiptir. Yiiksek kalinti polarizasyon degeri
asagida Esitlik (4.1)’de verilen piezoelektrik yiik sabiti ve goreceli gegirgenlik ile
iliskilendirilmektedir [95]:

dij

Py~ (Kx£0X2Q;)) 4.1)
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Esitlikte P; kalint1 polarizasyonu, djj piezoelektrik yiik sabitini, K dielektrik
sabitini, & goreceli gecirgenligi ve Qj elektriksel boyut degisimi katsayisini
(electrostriction coefficient) ifade etmektedir. KM ve KC seramiklerinin elektriksel
boyut degisimi katsayisindaki (Qj) ihmal edilebilir degisiklikler gbz Oniine
alindiginda, kalint1 polarizasyon esas olarak dielektrik sabitine ve piezoelektrik yiik
katsayisina bagli olacaktir. KM seramigi daha yiiksek dielektrik sabitine &=1135
sahiptir. Seramiklerin piezoelektrik yiik katsayilar1 (ds3) kutuplama sirasinda kolay
bozunma meydana geldigi icin polarizasyon-elektrik alan Ol¢limii sonrasinda
Ol¢iilmiistiir. Kutuplamada olusan problemin mikroyapida gozeneklilikten
kaynaklandig1 diigiiniilmektedir. Yapida olusan bu goézenekler mekanik ozellikleri
diisiirmesinin yaninda dielektrik bozulma (breakdown) voltajinin da diismesine neden
olmaktadir. Berlincourt metodu ile 6l¢iilen ds3 degerleri 4 saat siire ile sinterlenen KC
ve KM seramikleri i¢in sirastyla 128 pC/N ve 230 pC/N’dur. KM seramiginde daha
yiiksek ds3 degeri gozlenmistir. KM seramiginin dielektrik sabitinin KC seramiginden
yiiksek olmasina ragmen ds; degerleri arasinda daha yiiksek bir fark olmasit KM

seramiginde neden daha yiikksek kalinti polarizasyon meydana geldigini

aciklamaktadir.
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Sekil 4.10: Columbite yontemi (KC) ve oksitlerin karisimi (KM) yontemi ile
1100°C’de 4 saat sinterleme kosulunda iiretilen seramiklerinin P-E egrileri.
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Oksitlerin karigimi ile {iretilen seramik daha yiiksek zorlayici elektrik alana
sahiptir. Literatiirde zorlayici1 elektrik alanin degisimi domain boyutu ile
iligkilendirilmektedir. Domain boyutu arttik¢a zorlayici elektrik alan artmaktadir [96].
Ayn1 zamanda domain boyutundaki artis tane boyutundaki artis ile orantilidir [97].

Sekil 4.8’deki SEM goriintiilerinde goriildiigii gibi KM seramikleri KC
seramiklerinden daha biiylik tane boyutuna sahiptir. Bu durum KM seramiklerinin
neden daha yliksek zorlayici elektrik alana sahip oldugunu agiklamaktadir.

Gerinim 0Ozelligi, ayn1 zamanda ters piezoelektrik etki olarak da adlandirilan
uygulanan elektrik alan altinda ferro/piezoelektrik malzemelerde yer degistirmeyi
(displacement) ifade etmektedir. Bu nedenle, ferro/piezoelektrik malzemenin dig
elektrik alan etkisi altinda yer degistirmesini dlgerek S-E egrileri olarak adlandirilan
gerinme Ozellikleri elde edilebilir.

Sekil 4.11.a)’da unipolar S-E egrisini gosterilmistir ve d3; degeri bu grafikten

elde edilen verilerle asagidaki esitlik kullanilarak hesaplanabilir:

§3ZSmak/Emak (4.2)

d33, Smak ve Emak sirasiyla ters piezoelektrik katsayisi (converse piezoelectric
coefficient), maksimum gerinim degeri ve maksimum elektrik alanidir. Tim
seramiklerin yiiksek elektrik alan d3; degeri, 45 kV/cm ve diisiik elektrik alan d3s,
degeri, 15 kV/cm elektrik alan altindaki gerinim egrilerindeki veriler kullanilarak
Esitlik (4.2) yardimi ile hesaplanmigtir. Normal ferroelektriklerin tipik bipolar S-E
egrisi Sekil 4.11.b)’de gosterilmistir ve egri bir “kelebek” benzeri bir goériiniime
sahiptir. Spos pozitif gerinmeyi, Snee negatif gerinmeyi ifade etmektedir. Pratik

uygulamalar i¢in temel olarak yiiksek Smak degeri istenmektedir [30].
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Sekil 4.11: Ferroelektrik malzemelerin a) unipolar ve b) bipolar S-E egrilerinin
sematik gdsterimi.

Columbite yontemi (KC) ve oksitlerin karigimi (KM) yontemi ile 1100°C’de 4
saat sinterleme kosulunda iiretilen KNLNTS seramiklerinin bipolar ve unipolar
gerinim-elektrik alan egrileri Sekil 4.12’de karsilastirilmistir. Bipolar gerinim
degerleri KC ve KM seramiklerinin her ikisi i¢in de %0,15 olarak ol¢iilmiistiir. KM
seramigi daha yiiksek AS’e sahiptir. Bipolar gerinim grafiginde AS’in artmasi
ferroelektrik ve piezoelektrik 6zelliklerin iyilestigini gostermektedir. KC seramiginde
negatif gerinimin dustigli gorilmektedir. Speg’in  biiylikliigii 180° olmayan
ferroelektrik domainlerin anahtarlanmasina bagli oldugu raporlanmistir. Yani 180°
olmayan domainlerin anahtarlanmasinin ne kadar fazla ise Syeg degerinde o kadar artis
olacag1 kabul edilmektedir [98]. Sekil 4.12.b)’de unipolar gerinim egrileri
incelendiginde gerinim degerleri KC ve KM numuneleri i¢in sirasiyla %0,16 ve %0,14
olarak Ol¢iilmistiir. Unipolar gerinim egrilerinden elde edilen datalar ile Esitlik (4.2)
kullanilarak KM ve KC seramiklerinin yiiksek alan d3; degerleri hesaplanmistir.
Diisiik alan d3; degerleri 15kV elektrik alan altinda 6lgiilen gerinim-elektrik alan

grafiginden hesaplanmistir ve sonuclar Tablo 4.1°de gdsterilmistir.
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Sekil 4.12: Columbite yontemi (KC) ve oksitlerin karisimi (KM) yontemi ile
1100°C’de 4 saat sinterleme kosulunda iiretilen KNLNTS seramiklerinin
karsilagtirmal1 a) bipolar ve b) unipolar gerinim-elektrik alan egrileri.

Tablo 4.1°de 1100°C’de 4 saat ve 8 saat sinterlenen columbite ve oksitlerin
karisimi yontemleri ile iretilen seramiklerinin tiim elektriksel 6zellikleri bir arada
verilmigtir. Tiim sonuglar incelendiginde columbite yonteminde de sinterleme siiresi
arttikca Pmak ve Ec artmis fakat P, diismistiir. Oksitlerin karisimi yonteminde ise
sinterleme siiresi arttikca Pmak, Ec ve Pr degerlerinin hepsi diismiistiir. Gerinme
degerleri genel olarak tiim seramiklerde birbirlerine yakin degerde ol¢iilmiistiir.

Piezoelektrik yiik katsayisi columbite yonteminde sinterleme siiresi ile artis
gosterirken, oksitlerin karigimi yonteminde diisiis gostermistir. Dielektrik sabiti degeri
en yiiksek &=1135 olarak oksitlerin karigimi yonteminde 4 saat sinterleme ile elde
edilmistir. Fakat daha yiiksek dielektrik kayba sahiptir.

Verilen sonuclara gore oksitlerin karigimi yonteminin columbite yontemine gore
daha uygun olduguna karar verilmistir. Ciinkii columbite yonteminde ilave iiretim
asamalar1 icermesi nedeni ile nihai {iriiniin iiretilmesi oksitlerin karigimi1 yontemine
gore daha uzun siirmektedir ve daha karmasik bir yontemdir. Ayrica columbite
yontemi ile tiretilen seramikler daha diisiik elektriksel 6zellikler sergilemektedirler.
Irdelenen tiim sonuglara gore en iyi dzelliklere sahip seramigin oksitlerin karigimi
yontemiyle 4 saat sinterleme siiresine sahip seramik olduguna karar verilmistir ve
cihaz tretimi i¢in bu yontem ile liretilen KNLNTS tozuna CuO katkisi yapilarak

1100°C’de 4 saat sinterleme islemi ile seramik tiretimi gerceklestirilmistir.
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Tablo 4.1: 1100°C’de 4 saat ve 8 saat sinterlenen columbite ve oksitlerin
karigimi yontemleri ile tiretilen KNLNTS seramiklerinin elektriksel 6zellikleri.

Uretim
Yontemi

Columbite

Columbite

Oksitlerin
Karisimi

Oksitlerin
Karisimi

Sinterleme
Sicakhg
((®)

1100

1100

1100

1100

Sinterleme
Siiresi (sa)

Pmak
(MC/em’)

18,5

19,6

24

20,8

P:
(MC/cmz)

11,8

12

16,6

14

Ec (kV/cm)

12

13

14

13

Bipolar
Gerinim
(%)

0,15

0,11

0,15

0,15

Unipolar
Gerinim
(%)

0,16

0,15

0,14

0,15

ds3 (pC/N)

128

135

230

175

d3; (pm/V-

Yiiksek

Elektrik
Alan)

359

336

327

347

33 (pm/V-
Diisiik
Elektrik
Alan )

208

214

268

434

Tc (°C)
@100 kHz

295

297

307

305

&r
@100 kHz-
25°C

1010

1130

1135

1134

tan o
@100 kHz-
25°C

0,04

0,04

0,12

0,05




4.2. Bakir Oksit (CuO) Katkili Seramiklerin Analizi

Tez ¢alismasinin bu boliimiinde KNLNTS + CuO seramikleri, (Ko 44Nao 52Li0,04)
(Nbo,g4Tao,10Sbo,0s) O3 + %x mol CuO formiiliine gére yogunlugu arttirmak icin
sinterleme yardimcisi olarak x=0,25, x=0,50, x=1,00 oranlarinda CuO katkilanarak
oksitlerin karigimi yontemi ile tiretilmistir. CuO tane sinirlarinda siv1 faz olusturarak
seramigin yogunlugunun artmasini saglamaktadir. Daha 6nce yapilan ¢aligmalarda saf
KNN’e yapilan CuO katkisinin optimum oraninin %1 mol olduguna karar verilmistir
[7]1,[47],[68]. Yapilan ¢alismalar referans alinarak CuO orani %1 mol ve altindaki
oranlarda segilmistir. Seramikler 1100°C sicaklikta 4 saat sinterlenmistir. Katkili ve
katkisiz seramikler kiyaslanarak, CuO katkisinin faz yapisina, mikroyapiya ve

elektriksel ozelliklere etkisi incelenmistir.

4.2.1. Faz Analizi

Oksitlerin karisimi yontemi ile 1100°C sicaklikta 4 saat sinterleme sonucu
tiretilen katkisiz ve CuO katkili seramiklerin XRD desenleri Sekil 4.13’te verilmistir.
x=0, x=0,25 ve x=0,50 bilesimlerinde herhangi ikincil faz olusmadan %100 perovskit
yapida iiretilmistir. Buradan anlagilacag: tizere CuO, KNLNTS 0Orgiisline tamamen
difiizyonu sonucu homojen bir kat1 ¢dzeltisi olusturmustur. Ancak CuO katki maddesi
igerigi %1,00 mol oldugunda XRD grafiginde CuO’nun ikincil faza sebep oldugu
goriilmektedir. Buna benzer bir durum Park ve ark.’nin CuO katkili KNN-KCT
seramikleri ile ilgili yaptiklar1 ¢alismada goézlenmistir [50]. 45° civarindaki pik
ayrismalari incelendiginde katkisiz KNLNTS seramikleri oda sicakliginda tetragonal
yapiya sahipken artan CuO igerigi ile (002) pikinin daha fazla siddetlendigi, x=1,00
mol CuO orani i¢in faz yapisinin oda sicakliginda ortorombik simetriye daha yakin
oldugu goriilmiistiir. Ayn1 durum Shen ve ark.’nin yaptig1 ¢alismada goriilmiistiir.
CuO oranin artisinin  yapida boyle bir degisim meydana getirebilecegini
raporlamiglardir [99]. Iyonik yarigap koordinasyon numarasina gore degisiklik
gostermektedir. Ideal perovskit yapida A-konumundaki iyonlarin koordinasyon sayisi
12, B-konumundaki iyonlarin koordinasyon sayisi ise 6’dir. Kordinasyon sayist 6
oldugunda Cu®* iyonunun iyonik yar1 ¢cap1 0,73 A, koordinasyon sayisi1 12 oldugunda

Cu?* iyonunun iyonik yar1 ¢cap1 0,87 A’dur [100], [101]. Béylece Cu?* iyonunun iyonik
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yarigapt A-konumu iyonlaridan (K: 1,52 A, Na: 1,16 A, Li: 0,90 A) daha kiigiiktiir
ve B-konumu iyonlarindan (Nb: 0,64 A, Ta: 0,64 A, Sb: 0,60 A) ise daha biiyiiktiir.
CuO katkis1 perovskit yapida yerlestigi konuma gore latiste distorsiyon meydana
getirmektedir. Cu?* iyonu A-konumuna yerlestiginde latiste biiziisme, B-konumuna
yerlestiginde ise latiste genisleme meydana gelmektedir [102],[103]. Sheng ve ark.
KNN-LTS-xCu sistemi igin, kafes hacim degisiminin Cu?* ikamesinin neden oldugu
faz dontistimleri ile iligkili olabilecegini raporlamiglardir [102]. Buradan yola ¢ikarak

artan CuQ’in latiste distorsiyon olusturarak faz degisimine yol a¢tig1 diisiiniilmektedir.
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Sekil 4.13: KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin XRD desenleri.
4.2.2. Mikroyap1 Analizi

Katkisiz ve CuO katkili KNLNTS seramiklerinin mikroyap: analizleri Sekil
4.14’te verilmistir. Her iki seramigin kesitten ve ylizeyden alinmis SEM goriintiileri
incelendiginde sivi faz net bir sekilde goriilmemektedir. Sivi faz genellikle tane
sinirlarinda olugmaktadir ve seramigin yogunlagsmasini gelistiren ve tane biiylimesini
arttiran mobiliteyi ve atom diflizyonunu desteklemektedir. Ayrica tane sinirlarinda sivi

fazin varligi, sadece kiitlenin taginmasi i¢in bir ortam saglamakla kalmaz, aym
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zamanda daha etkili bir paketlenmeye yol agmaktadir ve ayn1 zamanda plakalarin
1slatilmasi da gozenekliligin azalmasina neden olmaktadir [71],[93].

Sekil 4.14’te verilen ylizeyden ve kesitten alinmis SEM goriintiileri
incelendiginde katkisiz seramigin gézenekli bir yapiya sahip oldugu goriilmektedir.
CuO oranm1 %0,25 mol olan seramikte gozenek miktarinda bir degisiklik olmamuistir.
Ancak CuO ilavesi arttikca gozenek miktarinin giderek onemli Olgiide diistigi
goriilmektedir. Bununla birlikte tane boyutu ve tane morfolojisinin de degistigi
gozlenmektedir. Katkisiz KNLNTS seramikleri yumusak koseli kiibik ve ince tanelere
sahipken CuO ile ince tanelerin neredeyse tamamen yok oldugunu ve tanelerin daha
keskin koseli karesel ve yogun bir halde oldugu goriilmektedir. Ayrica tane boyutu
incelendiginde katkisiz seramik daha homojen bir tane boyutu dagilimi gosterirken
katkili seramiklerde kiigiik tanelerin icerdigi matris icerisinde anormal tane
biiyiimeleri meydana gelmistir. Cu?* iyonunun yiizey enerjisini azaltarak tane biiyiime
davranigini degistirdigi diisiiniilmektedir [72]. Ayn1 zamanda anormal tane biiyiimesi,

“min - B-konumuna

CuO’nun diisiikk ergime noktasina sahip olmasma ve Cu
katkilanmasi ile indiiklenen oksijen bosluklarinin olusumuna baglanabilir. Oksijen
bosluklarinin olusumu, toplu tasima kabiliyetini arttirmaktadir ve bdylece anormal
tane biliylimesine neden olan sinterlenebilirligi biliyiik 6l¢iide artmasini saglamaktadir
[104]. Sekil 4.14.h) incelendiginde olusan s1v1 fazin etkisi ile ¢ekirdek-kabuk (core-
shell) yapisinda anormal tane biiylimelerinin gerceklestigi goriilmektedir. SEM
goriintiilerinde tane sinirlarinda sivi faza raslanmasa da elde edilen sonuglar

neticesinde CuO katkist ile s1vi fazin olustugu diisiiniilmektedir [7],[47]. Eklenen CuO

sinterleme katkis1 olarak davranmustir.
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Sekil 4.14: KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin a) x=0 (kesit) b) x=0 (yiizey) c)
x=0,25 (kesit) d) x=0,25 (yiizey), e) x=0,50 (kesit) f) x=0,50 (ylizey), g) x=1,00
(kesit) ve h) x=1,00 (ylizey) kompozisyonlarina ait SEM goriintiileri.
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Sekil 4.15°de KNLNTS+%0,25 mol CuO seramiginin iki farkli bolgesinden

alman SEM-EDX mapping (analitik haritalama) yontemi ile belirlenmis olan

elementel analizleri gosterilmistir. Li iyonunun konsantrasyonu ve dagilimi EDX

teknigi ile belirlenememektedir. Sonuglar incelendiginde kii¢lik tanenin ve anormal

biiyiikliikteki tanenin her ikisinin de yakin oranlarda CuO igerdigi goriilmektedir.

Boylece CuQO’in yapi igerisinde homojen dagilmis oldugu diisiiniilmektedir.

0.08.0 1.7 34 5.1 5.8 8s 10.2

‘ Enerji - (keV)

Element | Atomca % | Agirhk¢a %
K 10,92 10,53
Na 6,73 3,82
Nb 21,68 49,65
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Sekil 4.15: a) KNLNTS+%0,25 mol CuO seramiginin EDX analizi i¢in segilen
bolgelerini gosteren SEM analizi b) 1. bolgenin ve ¢) 2. bolgenin EDX analizi.
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Sekil 4.16’da KNLNTS+%0,50 mol CuO seramiginin iki farkli bolgesinden
alman SEM-EDX ile belirlenmis olan elementel analizleri gosterilmistir. CuO
oranlarinin secilen her iki bolgede de benzer oranlarda oldugu tespit edilmistir. Bu

sonuglar neticesinde CuO’in yapi igerisinde homojen dagildig: diistiniilmektedir.

15.3% Element | Atomca % |Agirhikea %
b) ﬁ‘_tl K 10,37 9,83
Na 16,29 9,08
Nb 21,71 21,71
Ta 2,02 8,84
.55 Sb 21,71 4,59
Cu 0,11 0,18
o 47,95 18,6
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Element | Atomca % | Agirhike¢a %
K 12,77 11,52
Na 3,56 1,89
Nb 24,65 52,85
Ta 1,85 7573
Sb 1,93 5,42
Cu 0,18 0,27
(6] 55,05 20,32
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Sekil 4.16: a) KNLNTS+%0,50 mol CuO seramiginin EDX analizi i¢in segilen
bolgelerini gosteren SEM analizi b) 1. bolgenin ve ¢) 2. bolgenin EDX analizi.
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Sekil 4.17°de KNLNTS+%1,00 mol CuO seramiginin iki farkli bolgesinden

alman SEM-EDX ile belirlenmis olan elementel analizleri gosterilmistir. 1. bolgede

beyaz renkli tanede 2. bolgeye oranla ¢cok daha yiiksek miktarda CuO igerigi tespit

edilmistir. Ayrica tanenin kendi igerisinde kompozisyonel olarak Nb ve O iyonlarinin

miktarinin fazla olmasi gerekirken Cu ve O miktarinin baskin oldugu goriilmektedir.

Buradan anlasilacagi lizere Sekil 4.13°deki XRD grafiginde de gosterildigi gibi CuO

yapida homojen karismayip ikincil faz meydana getirmistir.
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Element Atomca % | Agirhkea %
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Sb 0,3 1,04
Cu 15,14 26,95
Sy i 0 62,76 28,12
T8 Lox
| L"inr.. LB —
[T-‘Aﬁ?] Nb Ka
¥ s i 119 : 153
Enerji (keV)
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Sekil 4.17: a) KNLNTS+%1,00 mol CuO seramiginin EDX analizi i¢in segilen
bolgelerini gosteren SEM analizi b) 1. bolgenin ve ¢) 2. bolgenin EDX analizi.
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4.2.3. Elektriksel ve Elektromekaniksel Ozelliklerin Karakterizasyon
Sonuglar

Perovskit yapt ABOs genel formiilii ile ifade edilir. KNLNTS seramiklerine
katkilanan Cu®* iyonunun yar1 ¢api A-konumu iyonlarindan daha kiigiiktiir ve B-
konumu iyonlarindan ise daha biiyiiktiir. Iyonik yaricapin biiyiikliigiine, pauling
kurallarina ve perovskit yapilarin, arayer doluluk olasiligi daha az olan nispeten sik1
bir yapiya sahip olmasi durumu goz oniine alindiginda Cu®>* A ve B konumunun her
ikisine de yerlesebilmektedir. Bu iki olasiligi goz oniinde bulundurarak, perovskit
yapida A ve B konumlarinda her Cu®* iyonunun yerine gegmesi durumu i¢in Kroeger—

Vink’in notasyonu asagidaki gibi iki sekilde yazabilir:
CuO — Cuy + 0 + Vy 4.3)
2Cu0 — 2Cuf + 200 +3Vy (4.4)

Cu?* iyonunun A konumuna yerlestiginde (Esitlik (4.3)) , perovskit yapida A
konumu boslugunu indiikleyen K*, Na* veya Li* katyonlarinin yerini almaktadir. Bu
reaksiyon islemi, K*, Na* ve Li*’nin ozellikle 1000°C ve iizerindeki sicakliklarda
yiiksek uguculugu nedeniyle olumlu etki yaratabilmektedir. Cu®"in oktahedral
bolgelerde Nb>*, Ta’* veya Sb>* katyonlarinin yerini aldigi B-konumuna yerlesmesi
(Esitlik (4.4)), anyon dizisindeki énemli sayida bos konuma ve iki Cu** katyon
yerlesmesi i¢in 3 oksijen bosluguna yol agmaktadir. Cu?**’in B-konumuna yerleserek
cok sayida oksijen boslugu olusturmasi Cu?* katkili KNLNTS seramiginin sert
piezoelektrik karaktere sahip olmasini, A konumuna yerlesmesi ise seramigin
yumusak karakterli olmasini saglamaktadir [104],[105].

Baglik 2.3.4’te de bahsedildigi gibi CuO katkilanmasi ile (Cuy, — V§')' ve
(V5" — Cuyp, — VoY)* hata giftleri olugsmaktadir. Olusan hata ¢iftlerinden (V3 —
Cuyp — V§)*, biri diiz, digeri biikiilmiis bir konfigiirasyonda olmak tizere iki farkli
geometrik diizenlenmeye sahiptir. Bikilmis (V3" — Cuyp, — V5')® hata  giftinin
olusmasi diiz olan hata ¢iftinin olusmasindan daha diisiik enerji gerektirmektedir. Diiz
(V5" — Cuyy, — V3»)* ve (Cuyp — V')’ hata ciftleri hem elektriksel hem de mekaniksel

momente sahipken biikiilmiis (Vg — Cuyp, — Vg')® hata ¢ifti neredeyse simetrik

oldugu i¢in sadece mekaniksel momente sahiptir [102].
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Farkli miktarlarda CuO katkilanan (x=0, 0,25, 0,50, 1,00) KNLNTS
seramiklerinin 25°C-400°C araliginda, 1 kHz, 10 kHz ve 100 kHz frekanslarinda
Olctilen sicakliga bagli dielektrik sabiti ve dielektrik kayip grafikleri Sekil 4.18de
verilmistir. KNLNTS seramiklerin sahip olduklar1 ortorombik tetragonal faz gegisini
temsil eden (To-t) sicaklig1 ve tetragonal-kiibik faz gecisini temsil eden Curie sicakligi
(Tc) civarlarinda dielektrik sabiti degerlerinde keskin dielektrik anomaliler meydana
gelmektedir. Birinci derece faz gecisi net sekilde goriilmektedir. Katkisiz ve %0,25,
9%0,50, %1,00 mol CuO katkil1 seramiklerinin Curie sicakliklar1 sirasiyla 307°C,
301°C, 297°C ve 297°C olarak Slgiilmiistiir. Artan CuO orani ile Tc’nin daha diisiik
sicakliga dogru kaydig1 goriilmiistiir. Katkisiz seramige gére CuO mol orani %0,25
olan seramigin Tc degerinde ~4°C, %0,50 ve %1,00 mol olan seramikte ise ~11°C
degisim goézlenmistir. Bu sonucun birim hiicre hacmindeki degisiklikten

24>

kaynaklandig1 diisiiniilmektedir. Cu“”’in A-konumuna yerlesmesi Tc’yi arttirirken,
Cu?"’1mn B-konumuna yerlesmesinin Tc’yi diisiirdiigiinii gostermektedir [101]. Curie
sicaklig1 CuO ilavesi ile daha diisiik sicaliklara dogru kayarken ortorombik-tetragonal
faz gecis sicakliginin (To-t) daha yiiksek sicakliklara dogru kaydig: goriilmektedir. To.
Tt sicakliklarini temsil eden dielektrik sabitindeki anomaliler oklar ile gosterilmistir.
Sonuglar kisminda boliim dortte bahsedildigi gibi katkisiz seramige ait grafikte
Tc sicakligini temsil eden pik disinda herhangi bir pik gézlenmemektedir ve buradan
da anlasilacag: lizere ortorombik tetragonal faz gecis sicakligl oda sicakliginin altina
distirilmistiir. CuO katkili seramiklerde To-t sicakliklari siras1 x=0,25, x= 0,50 ve x=
1,00 olan seramikler icin sirasiyla 75°C, 97°C ve 117°C olarak ol¢iilmiistiir. Sekil
4.18’de dielektrik sabiti sonuglari incelendiginde %0,25, %0,50 ve %1,00 mol CuO
katkilt seramiklerin oda sicakliginda tetragonal faza sahip olmasi gerektigini
belirtirken XRD profilleri aslinda baskin fazlarinin Sekil 4.13’te gosterildigi gibi
%1,00 mol CuO katkili seramik haricinde tetragonal yapi1 oldugunu gostermistir.
Literatiirde Li katkili seramiklerde benzer durum gézlenmistir. Tutarsizligin, To-1’ye
karsilik gelen genisletilmis tepe ile gosterildigi gibi iki fazin bir arada bulunmasindan
kaynaklandig1 digiiniilmektedir. Cu igerigi arttiginda, To.r sicakligi daha yiiksek
sicakliga kaymaktadir. Bu da kristal yapida oda sicakliginda bir arada var olan
ortorombik ve tetragonal fazlarin ortorombik tarafa dondiigilinii géstermektedir. Ancak

daha fazla acikliga kavusturulmasi gerekmektedir.
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Sekil 4.18: KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin a) x=0, b) x=0,25, ¢) x= 0,50 ve
d) x= 1,00 degerleri i¢in sicakliga bagl dielektrik sabiti ve dielektrik kayip grafikleri.

Oda sicakliginda 100 kHz frekansta KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin
dielektrik sabiti (&), dielektrik kayip (tan 9), Curie sicakligi (Tc) ve ortorombik-
tetragonal faz gecis sicakligl (To-t) degerleri Tablo 4.2°de verilmistir. Dielektrik kayip
(tan 0) degerleri CuO orani x=0, x=0,25, x= 0,50 ve x= 1,00 olan KNLNTS+%x mol
CuO seramikleri i¢in sirastyla 0,12, 0,02, 0,01 ve 0,02 olarak Ol¢lilmiistiir. Sonug
olarak katkisiz KNLNTS seramikleri ¢ok yiiksek bir dielektrik kayip degerine
sahipken CuO ilavesinin KNLNTS seramiklerinin dielektrik kaybini diisiirmede
oldukca etkili oldugu gorilmektedir. Sekil 4.18°de katkisiz KNLNTS seramiklerinin
tan 0 degerleri oda sicaklig1 ve Tc arasinda bir miktar artmis Tc’de belirgin bir diisiis
gostermektedir. CuO katklili numunlerde ise tan 6 degerleri oda sicakligindan Tc’ye
kadar stabil haldeyken Tc’den sonra keskin bir artis gostermektedir.

Tablo 4.2°deki oda sicakligindaki dielektrik sabiti degerleri incelendiginde
x=0,25 CuO oranma sahip seramikte artig gostermistir fakat artan CuO miktar ile
birlikte daha da diistiigii goriilmektedir. Sekil 4.18’e bakildiginda Tc’deki dielektrik
sabiti tepe noktalar1 keskindir ve en diisiik deger katkisiz seramikte gozlenmistir. Cu?*

eklenmesi, hem Curie sicakligini degistirmis hem de Emax’ta CuO orani x=0,25 ve
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x=0,50 olan seramik i¢in keskin bir artisa neden olustur ancak x=1,00 olan seramikte

belirgin bir etki yaratmamustir.

Tablo 4.2: KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin 100 kHz frekansinda 6l¢iilmiis

degerleri.
Kompozisyon

(KNLNTS+%x | & & tan 0 ol o
mol CuO) (@25°C) (@To) (@25°C) &) °O)

x=0 1135 3514 0,12 307 -
x=0,25 1243 4175 0,02 301 75
x=0,50 986 4135 0,01 297 97
x=1,00 1040 3618 0,02 297 117

Ferroelektrik 06zelligi karakterize etmek amaci ile katkisiz ve CuO katkili
KNLNTS seramiklerinin 45 kV/cm elektrik alan altinda ve 3,33 Hz periyotta histerezis
egrileri Sekil 4.19°da verilmistir. Tiim seramikler doyuma ulagsmis ferroelektrik
karaktere sahip ve ayn1 zamanda histerezis dongii alanlar1 giderek azalan P-E histerezis
dongiileri sergilemektedirler. Histerezis alani 1s1 bigiminde harcanan enerji miktarini
gostermektedir. Histerezis dongiisii alan1 biiytidiikge, dipolleri tersine ¢evirmek igin
gereken enerji de artmaktadir. CuO igerigi arttik¢a Pmak, Pr ve Ec degerlerinin diistiigii
gbzlenmektedir. Ec’nin az miktarda CuO ile azalmasi, domain duvar1 hareketini
sabitleyen oksijen bosluklarimin azalmasindan kaynaklanmaktadir. KNLNTS
seramikleri donor iyonlar1 olarak (A-konumuna yerlesen) Cu®* iyonlar1 ile modifiye
edildiginde, yiik dengesini korumak amaci ile oksijen bosluklar1 azaltilmaktadir. Saf
KNLNTS’deki oksijen bosluklari, domain duvar hareketini sabitleyerek yiiksek bir
Ec’ye yol agmaktadir. Cu*? iyonlar1 KNLNTS orgiisiinde B konumuna yerlesmesi
durumunda alic1 iyon olarak davranmaktadir ve elektriksel notrliigii saglamak adina
oksijen bosluklart meydana gelmektedir. Olusan oksijen bosluklar1 domain duvar
hareketini engelleyerek sert piezoelektrik karakter kazanmasina neden olmaktadir ve
boylece Ec’yi arttirma egilimi gostermektedir [101]. Fakat bu c¢alismada Ec’nin
giderek azaldig1 gozlenmistir. Alkali elementlerin buharlagsmasi nedeni ile A-
konumuna yerlesen Cu®" iyonlari domain duvar hareketini engelleyen oksijen
bosluklarinin azalmasina neden olmaktadir. Anahtarlanmasi zor olan 90° domain
duvarlarini engelleyen oksijen bosluklarinin azalmasi ile domainleri yonlendirmek

icin gerekli olan zorlayici elektrik alan da azalmistir.
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Sekil 4.19: KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin histerezis egrileri.

Genellikle ideal bir polarizasyon-elektrik alan dongiisii simetriktir. Sekil
4.19°daki histerezis egrisine ve Tablo 4.3’te verilen negatif zorlayici elektrik alan
(Eg) ve pozitif zorlayici elektrik alan (E¢) degerlerine bakildiginda katkisiz KNLNTS
seramikleri neredeyse simetrik bir histerezis egrisine sahip oldugu goriilmektedir.
Pozitif ve negatif elektrik alanda, negatif zorlayici elektrik alan (E;) ve pozitif
zorlayict elektrik alan (E{) birbirine esittir. CuO ilavesi ile histerezis egrilerinde
asimetri meydana geldigi gozlenmektedir. Bu durumun piezoelektrik seramiklerde
CuO ilavesi ile olusan (V3 — Cuyp — V§')® ve (Cuy, — V5')® hata ¢iftlerinin
meydana getirdigi bir igsel dipolar elektrik alaninin (internal bias-Eint) varligina baglh
oldugu diisiiniilmektedir [47],[102]. Seramiklerin E¢ ve Ein degerleri asagida verilen

Esitlik (4.5) ve Esitlik (4.6)’daki formiiller kullanilarak hesaplanmistir [106]:

— E}-E¢
Ec = Cz c 4.5)

+ —_
EE+EC
2

Ein= (4.6)

Katkisiz ve CuO katkili KNLNTS seramiklerinin kalinti polarizasyon (Pr),
maksimum polarizasyon (Pmak) pozitif eksendeki zorlayici elektrik alan (E¢), negatif

eksendeki zorlayict elektrik alan (E¢), ortalama zorlayici elektrik alan E¢ ve igsel
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dipolar elektrik alan (Ein) degerleri Tablo 4.3 te gosterilmistir. Yiiksek dipolar elektrik
alan (Ein) ferroelektrik malzemelerde elektriksel olarak sert karaktere sahip oldugunu
gostergelerinden biridir [107],[108]. Tablo 4.3’teki tiim seramiklerin Ein sonuglari
incelediginde oldukg¢a diisiik oranlarda oldugu belirlenmistir. Bu nedenle tiim
seramiklerin elektriksel olarak yumusak 6zellikler sergiledigi goriilmektedir. E¢’deki
diistis domainleri elektrik alan dogrultusunda yonlendirmek ya da mevcut
kutuplanmay1 sifirlayabilmek i¢in gerekli kritik elektrik alanin daha diisiik oldugu
anlamma gelmektedir. Diisiik E¢ genellikle yumusak piezoelektrik karaktere sahip

malzemelerin 6zelligi olarak belirtilmektedir (bkz. Baslik 2.3.4.).

Tablo 4.3: KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin 45 kV/cm elektrik alan altindaki,
kalint1 polarizasyon, maksimum polarizasyon, zorlayici ve i¢sel dipolar elektrik alan

degerleri.
Kompozisyon + - =
(KNLNTS+%x P: Pinak Ec Ec Ec Ein
mol CuO) (nC/em?) | (nC/em?) | (kV/em) | (kV/em) | (kV/em) | (kV/em)

x=0 16,6 24 14,47 -14,53 14,50 -0,03
x=0,25 14,7 22,9 14,42 -12,72 13,54 0,89
x=0,50 13 21,9 10,85 -9,40 10,13 0,73
x=1,00 11 19,6 9,42 -7,69 8,56 0,87

Tiim seramiklerinin gerinim-elektrik alan 6l¢timleri oda sicakliginda 45 kV/cm
elektrik alan1 uygulanarak alinmistir. KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin bipolar
gerinim-elektrik alan davranislar Sekil 4.20°de verilmektedir. Tiim seramikler normal
ferroelektrik karaktere sahip bir piezoelektrik malzemeden beklendigi gibi kelebek
seklinde bir S-E histerezisi sergilemektedirler. CuO oran1 x=0, x=0,25, x= 0,50 ve x=
1,00 degerleri i¢in maksimum gerinim degerleri sirasi ile %0,16, %0,15, %0,13 ve
%0,10 olarak Olgiilmiistiir. CuO orani arttikga maksimum gerinim ve negatif gerinim
degerlerinin giderek azaldig1 goriilmektedir. CuO ilavesi ile olusan oksijen bosluklar
domain duvar hareketini engelleyerek pozitif ve negatif gerinimin diismesine neden

olmustur.
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Sekil 4.20: KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin bipolar gerinim egrileri.

Sekil 4.21°de KNLNTS+%x mol CuO seramiklerine ait unipolar gerinim
egrilerine yer verilmistir. CuO oran1 x=0, x=0,25, x= 0,50 ve x= 1,00 olan seramikler
icin maksimum unipolar gerinim degerleri sirasi ile %0,15, %0,16, %0,16 ve %0,09
olarak oOl¢iilmiistiir. Gerinim histerezis egrisi piezoelektrik kayip ile iliskilidir.
Unipolar gerinim egrileri karsilastirildiginda gerinim degerinin CuO miktar1 %1,00
mol oldugunda azaldigi ve AS’in (bkz. Sekil 4.11.a)) distiigli goriilmektedir.
Katkilamanin domain duvari hareketini sabitlemesi ile histerezis seviyeleri diismiis

malzeme daha sert karakter kazanmustir [107].
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Sekil 4.21: KNLNTS + %x mol CuO seramiklerinin unipolar gerinim egrileri.

Seramiklerinin radyal titresim modlarin1 karakterize etmek amact ile
kutuplanmis ince disk seklindeki standart seramiklerden elde edilmis CuO orani x=0,
x=0,25, x= 0,50 ve x= 1,00 olan KNLNTS+%zx mol CuO seramiklerinin ana admitans
pikleri ve faz agilar1 Sekil 4.22°de gosterilmistir. Radyal titresim modu rezonans (f;)
ve anti-rezonans (fa) frekans piklerinin katkisiz KNLNTS seramiginde daha genis iken
CuO katkilanmasi ile daha keskin bir hale geldikleri goriilmektedir. Rezonans frekansi
bakir oksit miktar1 arttikca yogunlagmanin artmasi ile daha yiiksek frekansa dogru
kaymustir. Ayrica yogunlagsmanin etkisi ile %0,50 ve %1,00 mol CuO katkil
seramiklerde daha keskin bir f; ve f; goriilmektedir. Bant araliginin katkisiz KNLNTS
seramigine gore %0,25 ve %0,50 mol CuO katkil1 seramiklerde arttigini ancak %1,00
mol CuO katkil1 seramikte azaldig1 goriilmiistiir. Admitans grafiginden elde edilen bu
degerler ile ilgili formiiller kullanilarak seramiklerin sahip olduklart k, ve Qm gibi
degerleri hesaplanabilmektedir.

Piezoelektrik seramigin ideal kutuplama durumunda faz ag¢isinin anti-rezonans
ve rezonans frekanslar1 arasindaki frekans aralifinda 90° degerine sahip olacagi
bilinmektedir [72]. Katkisiz KNLNST seramikleri i¢in bu deger diisiiktiir ve yaklasik
56° olarak gozlenmistir. CuO ilavesinden sonra, KNLNST+%x mol CuO seramikleri
i¢cin gozlemlenen faz agis1 degerlerinin x=0,25, x= 0,50 ve x= 1,00 kompozisyonlari
icin sirastyla 70°, 82° ve 77°’lere ciktig1 gorlilmistiir. Elde edilen bu sonuglar CuO

katkisinin, seramiklerin kutuplanma durumunu iyilestirebildiginin gostergesidir. Bu
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durum Sekil 4.14’te verilen SEM goriintiilerinde de gosterildigi gibi CuO’in seramigin

yogunlugunu arttirmis olmasindan kaynaklanmaktadir.
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Sekil 4.22: Ince disk seklindeki standart KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinden
elde edilmis radyal titresim moduna ait olan ana admitans pikleri ve faz acilar1 a)
x=0, b) x=0,25, c¢) x= 0,50 ve d) x=1,00.

KNLNST+%x mol CuO seramikleri i¢in ds3, kp, Qm degerlerinin x orani ile
degisimi Tablo 4.4’te gosterilmistir. Qm degerinin, saf KNLNST seramikleri i¢in
sadece 41 iken CuO igerigi arttikca giderek arttig1 ve %1,00 mol CuO ig¢in en yiiksek
136 degerine ulastig1 goriilmiistiir. Cu®* iyonlarinin ABOs perovskit yapisina girerek
B konumuna yerlestiginde oksijen bosluklari olusturmaktadir ve bu oksijen bosluklari
domain duvari hareketini sabitleme etkisi saglayabilen ve KNLNTS’i sert bir
piezoelektrik seramige doniistiiren kusur dipollerini olusturmaktadir [7],[67]. Qm
degerinin iyilestirilmesinin Cu**in “sert” etkisinden kaynaklandig1 diisiiniilmektedir.
Qnm artisina, Tablo 4.2°de gosterildigi gibi dielektrik kayb1 (tan 6) degerinin diisiisii
eslik etmektedir. Bunun nedeni de Cu’**’in eklenmesi, domain duvar hareketlerini
kisitlayarak KNLNST sisteminin enerji kaybini1 azaltmis olabilir. Qm degerinde saf
KNN’e CuO katkilandiginda goriilen artis kadar ytliksek bir artig meydana gelmemistir.
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CuO ilavesinden sonra, ds3 degerleri, x=0’dan x=1,00’a yiikseldiginde yavas
yavag 230 pC/N’dan 148 pC/N’a diismiistiir. Piezoelektrik katsayisindaki azalma,
CuO’in ‘sert’ karakter kazandirmasi sebebinden kaynaklanabilir. Ayrica d33 degerinin
dielektrik sabiti (&) ve kalint1 polarizasyonla (P:) ile yakindan iligkili oldugu iyi
bilinmektedir [106]. Acikcasi, Tablo 4.2, Tablo 4.3 ve Tablo 4.4’teki &, P:r ve d33
degerleri karsilastirildiginda oldukga tutarli bir egilim gosterdikleri goriilmektedir yani
x arttikca hem ds3 hem de &; ve P, diismektedir. Diizlemsel elektromekanik baglasma
faktorii (kp), CuO igerigi arttikga 0,39’dan 0,44’°e hafifce artis gostermis ancak CuO

orani %1,00 mol oldugunda 0,35’¢ ani bir diisiis gostermistir.

Tablo 4.4: KNLNTS+%x mol CuO seramiklerinin genel elektriksel ve
elektromekanik ozellikleri.

. . . d3s d3s

Kompozisyon Mlgl;la;?;k Elektromekanik P;{(:izlg esl:l;:;l_k (pm/V- (pm/V-

(KNLNTS+%x Faktorii- Baglasma d Yiiksek Diisiik

mol CuO) 0Q Katsayisi- k, ( (13/3N) Elektrik | Elektrik
" P Alan) Alan)

x=0 39 0,39 230 327 268
x=0,25 47 0,42 204 354 107
x=0,50 132 0,44 219 354 220
x=1,00 136 0,35 148 213 180

Bu calismanin sonuglart KNLNTS seramiklerine CuO ilavesinin sadece Qm
artisl, dsz ve & azaltilmasi gibi bazi ‘sert’ etkileri indiiklemekle kalmayip, ayni
zamanda kp artist ve Ec azalmasi gibi baz1 ‘yumusak’ etkilere neden oldugunu

gostermektedir.

4.3. Esnek Gerilmeli Doniistiiriicii Cihazinin Gerg¢eklesmesi
ve Karakterizasyonu

Tez c¢alismasinin bu boliimiinde (Ko 44Nao52Lio04) (NbogaTao10Sboos) O3 +
%1,00 mol CuO formiiliine gore iiretilen seramik kabuklar kullanilarak Sinif V esnek
gerilmeli doniistiiriicii grubuna ait yeni nesil, 6zgiin tasarima sahip esnek gerilmeli
doniistiiriicii  Uiretilerek hava ortaminda ve su ortaminda karakterizasyonlar

yapilmustir.
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KNLNTS + %1,00 mol CuO tozunu kullanarak ¢ap1 13 mm kubbe ¢apt 9 mm
olan metal kalip yardimi ile 4’lii ve 2’li array yapilmak iizere 6 seramik kabuk
tretilmistir. Tiim seramik kabuklar 1100°C’de 4 saat sinterleme ile aynm1 kosullarda
iretilmiglerdir. Tim seramikler sirasiyla S1, S2, S3, S4, S5 ve S6 olarak
isimlendirilmislerdir. Sekil 4.23’de seramik kabuklarin admitans-frekans grafigi
verilmistir. Seramik kabugun meydana getirdigi sekil degisimleri nedeni ile tiim
seramiklerde radyal ve 1. rezonans goézlenmektedir. Seramik kabuklarin temel radyal
moduna ait rezonans piki 268 kHz-271 kHz arasinda 1. rezonans piklerinin ise 175-

184,5 kHz arasinda oldugu goriilmektedir.

I—st1
—s2
J—s3
2 |—S4
] S5 1. rezonans

Admitans (S)

107 5
Radyal Mod
10°¢ , . . . : . : .
100 150 200 250 300

Frekans (kHz)

Sekil 4.23: Seramik kabuklarin admitans-frekans grafigi.

4.3.1. Hava Ortam Ol¢iim Sonuclar

Sekil 4.24°de tiim seramiklerin montaj sonrasinda kutuplama yapilmadan ve
kutuplama yapildiktan sonra 1-300 kHz frekans araliginda alinan admitans-frekans
spektrumlart verilmistir. Montaj sirasinda yapilan lehim sicakligi 300°C olmasi
malzemede depolarizasyon meydana getirmektedir. Bunun etkisini gézlemlemek i¢in
seramikler montaj sonrasinda oda sicakliginda 40 kV/cm elektrik alan uygulayarak 10
dk kutuplanmistir. Admitans grafiginde 1. rezonans-(0,1) mod, 2. rezonans-(0,2) mod,
3. rezonans, 4. rezonans-(0,3) mod ve radyal rezonans frekans1 meydana gelmistir.
Kutuplama yapildiktan sonra sadece 6 numarali seramigin admitans degerlerinin

distiigii goriilmektedir. Diger tim seramiklerde admitans degerlerinde bir oynama

81



olmamis yalnizca esnek gerilmeli modlarda rezonansin biraz daha siddetlendigi
goriilmiistiir. Kutulama sonrasinda 6 seramigin sirast ile (0,1) moduna ait frekans
degerleri sirasiyla 46,2, 49,8, 53,4, 48, 41,4 ve 47,4 kHz ve (0,2) moduna ait frekans
degerleri sirastyla 84,7, 84,3, 91, 87,9, 88,9 ve 89,3 kHz olarak ol¢iilmiistiir. Frekans
degerlerinde meydana gelen bu farkliliklarin montajdan ve yapistiricidan
kaynaklandig1 diisiiniilmektedir. Iki bilesenli yapistirici ile bir araya getirilen cihazda

yapistiricinin kalinligr ve yiizeylere tutuculugu cihazin performansini énemli 6lclide

etkilemektedir.
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Sekil 4.24: a) Montaj islemi sonrasinda kutuplama yapilmadan alinan ve b) montaj
islemi sonrasi kutuplama yapildiktan sonra alinan admitans-frekans spektrumlari.
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Su alt1 6l¢ilimii yapmak i¢in esnek gerilmeli cihazin etrafi iki bilesenli politiretan
ile kaplanmistir. Ayrica poliliretan kaplama seramik ve su arasindaki akustik
empedans uyumsuzlugunu elimine etmek amaci ile yapilmaktadir [9]. Kaplamanin
tim yiizeyde homojen dagilmasi ve asir1 kalin olmamasi i¢in daldirma ydntemi
kullanilmistir. Poliiiretan kaplandiktan sonra hava ortaminda 1-300 kHz frekanslari
araliginda alinan admitans-frekans grafigi Sekil 4.25°de verilmistir. Poliliretan
kaplanan seramiklerde rezonans piklerinin siddetleri biraz soniimlenmistir. Esnek
gerilmeli modlar ve radyal mod frekans degerlerinin daha diisiik degerlere kaydigi
goriilmektedir. Polimer ile kaplanmadan o6nce (0,1) ve (0,2) modlarinin frekans
degerleri tiim seramikler icin sirasiyla 46-54 kHz ve 84-91 kHz araliklarinda iken
polimer ile kaplandiktan sonra sirasiyla 39-46 kHz ve 79-83 kHz araliginda

Olciilmiistiir.
107
—
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Sekil 4.25: Polimer ile kaplandiktan sonra alinan admitans-frekans spektrumlari.

4.3.2. Su Ortamm Ol¢iim Sonuclar

Su alt1 dl¢timlerine ait 30-120 kHz frekans araligindaki admitans-frekans egrileri
Sekil 4.26°da verilmistir. Alinan dlgiimlerde 1. rezonans modunda anomali meydana
geldigi goriilmiistiir. Bu durumun 6l¢iim yapilan su tankinin kii¢iik olmasi nedeni ile
tankin duvarlarindan meydana gelen yansimalar ile 6l¢iimiin diisiik frekanslarda yapay

olarak sapmasindan kaynaklanmaktadir. Su tankimin boyutlar1 6l¢iim yapilan
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frekanstaki dalga boyunun birka¢ kati olmasi gerekmektedir. 30 kHz frekansinin

altinda bu kosullar saglanamamistir. Bu nedenle su altinda alinan dlglimlere ait tiim

grafikler 30 kHz frekansindan baslayarak ¢izilmistir.

Sekil 4.26’da 2. rezonans modu (0,2) incelendiginde piklerin daha diisiik

degerlere kaydigi gozlenmistir. 2. rezonans modu (0,2) 73-79 kHz araliginda

Olciilmiistiir. Su basinci nedeniyle piklerin daha da soniimlendigi goriilmektedir. Su

altinda oOlciilen frekansa bagli admitans faz agis1 verileri kullanilarak Bolim 3’te

verilen Esitlik (3.15) ve Esitlik (3.16) yardimi ile iletim voltaji cevab1 (TVR) ve serbest

alan voltaj hassasiyeti (FFVS) hesaplanmustir.

Admitans (S)

1072

107

10+

—3S1

S2
—S3
—8S4
—S5
—S6

2. rezonans
0,2)

30 40 50 60 70 80 90 100 110 120

Frekans (kHz)

Sekil 4.26: Su altinda alinan admitans-frekans spektrumlari.

Sekil 4.27°de tiim seramiklere ait TVR-frekans grafikleri verilmistir. Olciim

sonuclar1 incelendiginde 2. rezonans modunda (0,2) 6 seramik icin TVR degerleri

siras1 ile 130, 132,5, 130,4, 128, 131,4 ve 127,7 dB civarindadir.
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Sekil 4.27: a) S1, b) S2, ¢) S3, d) S4, e) S5 ve f) S6 seramiklerine ait TVR-frekans
grafikleri.

Sekil 4.28’de tiim seramiklerin FFVS-frekans grafikleri verilmistir. TVR
sonuclarinda yansimalar nedeni ile ortaya ¢ikan giiriiltiilii egriler FFVS grafiklerinde
de goriilmektedir. Tiim seramikler i¢in 2. rezonans modu (0,2) frekansinda FFVS

degerleri sirasiyla -197.9, -196,-197,7, -198, -197 ve -199 dB olarak dl¢lilmiistiir.
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Sekil 4.28: a) S1, b) S2, ¢) S3, d) S4, e) S5 ve f) S6 seramiklerine ait FFVS-frekans
grafikleri.

TVR ve FFVS sonuglart incelendiginde her bir cihaz icin TVR ve FFVS
degerlerinin birbirinden fakli oldugu goriilmektedir. Logaritmik skalada 1 dB
degerindeki farklar biiylik miktarda gii¢c kaybina neden olmaktadir. Cihaz montajinin
el ile yapilamasi, yapistirict kalinligi, yapistiricinin homojen dagilimi ve baglanti
saglanmasi i¢in u¢ kisimda kullanilan elektrotun siireksizlige neden olmasi gibi ¢esitli
etmenler nedeniyle array yapmak icin birbiri ile 06zdes cihaz {retimi
gerceklestirilememistir.
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5. GENEL SONUCLAR VE ONERILER

Bu c¢aligsmada, Li, Sb ve Ta ile modifiye edilmis KNN seramikleri columbite ve
oksitlerin karigimi olmak tizere iki farkli yontem ile tiretilerek, Li, Sb ve Ta’un ve ayni
zamanda lretim yontemlerinin (Ko 44Nao s2Li0,04) (NbogaTao,10Sbo0s) O3 (KNLNTS)
seramiklerinin yapisal ve elektriksel ozellikleri {lizerindeki etkisi ayrintili olarak
arastirilmistir. Ayrica 1100°C’de 4 saat ve 8 sinterleme kosullarinda her iki iiretim
yonteminde de seramikler iiretilerek sinterlenme siiresinin KNLNTS seramikleri
tizerindeki etkileri incelenistir. Columbite yonteminde sinterleme siiresindeki artis ile
alkali elementlerin buharlagmasinda artig oldugu ve boylece stokiyometri bozularak
XRD sonuglarinda yapida tetragonal tungsten bronz yapisina sahip ikincil faz olustugu
goriilmiistiir. Mikroyap1 sonuglart incelendiginde tane biiyiikliigii ve seklinin iiretim
yontemiyle birlikte degistigi gozlenmistir. Tane biiytikliigii ve morfolojisi malzemenin
elektriksel 6zelliklerini de etkilemektedir. KM'nin daha biiyiik tane boyutu, zorlayici
elektrik alanda (Ec) bir artisa neden olmustur. Zorlayict alan (Ec) degeri KM igin ~14
kV/cm ve KC i¢in ~12,3 kV/cm olarak olciilmiistiir. Li, Ta ve Sb ilavesi ile seramigin
To-r faz gecisin oda sicakliginin altina kaydigir gozlenmistir. Boylece saf KNN ile
kiyaslandiginda her iki iiretim yontemi ile tretilen KNLNTS seramikleri i¢in
piezoelektrik ve ferroelektrik 6zelliklerinin arttigi gozlenmistir. Fakat tiim sonuglar
incelendiginde oksitlerin karigimi yontemi ile 4 saat sinterlenen seramigin en iyi
elektriksel ozelliklere sahip oldugu goriilmiistiir. Boylece uygun iiretim ydnteminin
oksitlerin karisimi1 yontemi olduguna karar verilmistir ve en iyi sonuglar 4 saat 1100°C
sinterleme kosullarinda elde edilmistir. Columbite yontemi hem uzun ve karmasik bir
akiga sahiptir ve seramikler oksitlerin karigimi yontemi ile {iretilen seramiklere gore
daha diisiik elektriksel ozellikler sergilemektedirler.

Oksitlerin karisimi yontemi ile iiretilen; Li, Ta ve Sb ile modifiye edilen
KNLNTS seramikleri iyi elektriksel ozellikler gostermelerine ragmen kutuplama
sirasinda  dielektrik bozulmaya ugramaktadirlar. Bu sorunun giderilmesi ve
elektromekanik 6zelliklerini arttirmak amaci ile %0,25, %0,50 ve %1,00 oranlarinda
sinterleme katkis1 olarak CuO ilave edilmistir. S1v1 faz olusumu ile daha yogun bir
yap1 elde edilmistir ve kutuplama probleminin {istesinden gelinmistir. CuO katkili
KNLNTS seramiklerinin faz agilarinda énemli derecede artis gozlenmistir. CuO saf

KNN’e katkilandiginda seramige sert piezoelektrik 6zellikler kazandirmaktadir (bkz.
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Baslik 2.3.4.). Ancak KNLNTS seramiklerine CuO ilave edildiginde seramikte Qm
artist, d3z ve & azaltilmasi ile ‘sert’ piezoelektrik karakteri indiiklemis, ayn1 zamanda
kp artis1 ve Ec azalmasi ile ‘yumusak’ piezoelektrik karakter kazandirdig: goriilmiistiir.
Bunun nedeni CuO’in hem A-bolgesine hem de B-bolgesine yerleserek alici (acceptor)
ve verici (donor) katkilarin etkilerini bir arada gostermesidir.

Deniz kabugu formunda (Sea-Shell) esnek gerilmeli doniistiiriicii, oksitlerin
karisimi yontemi ile sentezlenen CuO katkili KNLNTS seramikleri kullanilarak
tretilmistir. Yeni ve essiz tasarimi olan Sinif V esnek gerilmeli doniistiiriicli kursunsuz
sistemlerde ilk kez kullanilmigtir. Esnek gerilmeli doniistiiriicii cihazin hava ve su
ortaminda analizleri yapilmistir. Admitans grafiginde 1. rezonans-(0,1) mod, 2.
rezonans-(0,2) mod, 3. rezonans, 4. rezonans-(0,3) mod ve kalinlik moduna ait radyal
rezonans frekanst meydana gelmistir. Cihazin diisiik frekanslarda ¢aligmasi nedeniyle
100 kHz frekansin altindaki (0,1) ve (0,2) moduna ait sonuglar dikkate alinmstir.

Bu ¢alismanin devaminda esnek gerilmeli doniistiiriiciilerin %0,50 mol CuO
katkilt KNLNTS seramiklerinden tiretilerek bu esnek gerilmeli cihaz performansinin

hava ve su ortaminda test edilmesi Onerilmektedir.
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