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OZET

Enerji hasati (EH) uygulamalar1 uzun yillardir ¢alisilmasina ragmen akill
sistemler icin nasil tasarlanacagi yeni bir teknolojidir. Son yillarda, aktif bir
aragtirma alani olan enerji hasat1 aygitlar1 6zellikle giyilebilir iiriinlerde, askeri ya
da sivil mobil ve telsiz elektronik cihazlarda, kablosuz algilayici aglar1 gibi birgok
uygulama alaninda karsimiza ¢ikmaktadir. Kablosuz algilayict ve mikro-elektro-
mekanik sistemlerdeki (MEMS) son gelismeler, enerji hasatt uygulamalarinin
geleneksel Dbataryalara alternatif olabilecegini gostermektedir. Piezoelektrik
malzemeler mekaniksel etkiyi elektrik sinyale doniistiirdiigii ig¢in enerji hasati
aygitlarina entegre edildiginde kablosuz algilayici sistemlere (RF-ID) giic
saglamas1 bakimindan onemlidir. Enerji hasat1 tasarimlarinda yapilan calismalar
sonucu EH uygulamalar1 i¢in alternatif olarak literatiirde kalin film olarak da
adlandirilan ince plakalar, ince filmler ve kiitlesel formdaki malzemeler arasindaki
boslugu doldurmalar1 bakimindan 6nemlidir. Bu noktada tek kristaller de tercih
edilmektedir. Fakat yiiksek tiretim maliyetleri ve homojenizasyon sorunu sebepleri
ile uygulamaya konulmalar1 zordur. Son dénemlerde, tanelerin tercihli olarak belirli
dogrultularda yonlendirilmesi ile kristalografik doku (texture) kazandirilarak
tiretilen seramikler pahali bir alt yap1 gerektirmeden tek kristaller ve ticari kursun
zirkonat titanat (Pb(Zr,Ti)Os- PZT) ile yarisabilecek iistiin dzellikler sergilemeleri
bakimindan dikkat ¢ekmektedir.

Bu tez calismasinda, elektriksel 6zellikleri gelistirilen kursun temelli bir kati
eriyik olan 0,675Pb(Mg13Nb2/3)03-0,325PbTiOs (PMN-PT) kati eriginin dokulu
ve plaka seklinde (200-1000 mikron araliginda) tiretilmesi ile elde edilen seramikler
kullanilarak, farkli enerji hasati tasarimlar1 yapilmistir. EH cihaz uygulamalarinin
dokulu malzemeden yapilacak olmasi bu doktora ¢alismasint 6zgiin yanidir. Diger
0zglin yan1 ise dokulu seramiklerin standart 6zelliklerinin ortaya konmasidir. Bu
doktota tezinden iki SCI makale yaymlanmis ve ¢alisma c¢ergevesinde bir
TUBITAK 1002 projesi tamamlanmustir.

Anahtar Kelimeler: Dokulu seramikler, PMN-PT, Enerji hasati, Sablon

parcaciklar, Elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikler.



SUMMARY

Although energy harvesting (EH) applications have been studied for many years,
the question of designing them for smart systems is a rather new technology. In recent
years, energy harvesting devices have become a popular field of research especially in
wireless sensor networks, wearable products, military or civilian mobile and wireless
electronic devices (with high power input at low frequencies). Recent developments
in wireless sensors and micro-electro-mechanical systems (MEMS) indicate that
energy harvesters can become an alternative to traditional batteries. Since piezoelectric
materials convert mechanical energy into electrical signals, they gain importance for
powering the wireless sensor systems (RF-ID) when they are integrated into energy
harvesters. In recent years, ceramics fabricated with a crystallographic texture by
preferentially orienting the grains in certain orientations, have attracted attention due
to their superior properties that can compete with single crystals and commercial lead
zirconate titanate (Pb(Zr,Ti)O3z -PZT) without requiring an expensive infrastructure .
In addition, using templated grain growth and tape casting methods, textured ceramics
with millimeter thickness can be successfully produced.

In this thesis; 0,675Pb(Mg13Nb213)03-0,325PbTiO3 (referred to as PMN-PT)
piezoceramics, which was a lead-based solid solution with improved electrical
properties, will be fabricated in thin plate form, and then energy harvesting designs
was be realized. Designing and fabricating an EH device based on a textured
piezoceramic is the original aspect of this thesis. Additionly, the thesis did not only
contribute to the literature in terms of an application of thin textured ceramics, it was
also contribute to the economy through development of potential devices. It was yet
another objective of the project to present the standard electrical properties of the
textured materials. Two SCI papers were published in this thesis and a TUBITAK
1002 project was completed.

Keywords: Textured ceramics, PMN-PT, Energy harvesting, Template particles,

Electrical and electromechanical properties.
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2.25:
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2.28:

3.1:
3.2:

3.3:

3.4

Mesnetli unimorf ve bimorf yapilarin a) dsz, b) ds: modunda
kutuplama dogrultusu ve elektrot tasarimlari.

Mesnetli unimorf veya bimorf cihazlarin, a) ince plaka sekli, b)
ucuna agirlik eklenmesi, ¢) fazla sayida unimorf siralanmasi ve d)
metalik althik kalinlig1 gibi parametrelerin rezonans frekansina
etkisi.

Kutuplu piezoelektrik seramiklerde elektromekanik sabitlerin yon
indisleri.

PZT’de a) alic1, b) verici katki igin kristal kusurlari.

PZT’de alic1 ve verici katki i¢in, a) PE histeresis, b) kelebek
gerinim egrisi.

A(B11/2B111/2) O3 perovskit tipi kristal modeli: a) kii¢iik hareketli
bosluklu diizenli, b) biiyiik hareketli bosuklu diizensiz yap1 [O=B,
(diisiik valansli katyon) ve * By (yiiksek valansl katyon)].

PMN-PT ikili sistemine ait faz diyagrami, K: Kiibik, R:
Rombohedral, T: Tetragonal ve M: Monoklinik.

a) Rastegele yonlenmis, b) fiber, ¢) plakasal sablon kullanarak
dokulu seramiklerin ve d) tek kristallerin mikroyapilarinin sematik
¢izimi.

STB yontemi ile doku olusum mekanizmasinin temsili gésterimi, a)
matris tozu ile sarilan BT sablonlari, b) sablon ile matris
araylizeyinde sivi fazin olusumu, c) ince taneli matrisi tiiketerek
dokulu PMN-PT tanelerinin homoepitaxiyel biiymesi, d) Dokulu
PMN-PT tanelerinin yavas biiyiimesi, e) yiiksek oranda [001]c doku
olusumu.

a) PMN-PT tozlarin, b) PMN-PT seramiklerin genel iiretim semasi.
BaTiOz (BT) sentezinde kullanilan oncii a) BisTisO12 (BIT), b)
BaBisTi4015 (BBiT) sablon pargaciklarinin iiretim agamalart.

a) Anizometrik BaTiO3 (BT) sablon pargaciklarin iiretim agsamalari,
b) oncii BiT, BaBT ve BT sablon parcaciklarinin yapisi.

Dokulu PMN-PT seramiklerin iiretilmesine ait akis diyagramu.
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Serit dokiim bigcaginda sablon parcaciklarin hizalanmasi ve
sinterleme asamasi sonrasi gablon pargaciklarin diger taneleri
yonlendirmesi.

a) 0-20 taramas1 (XRD), b) o taramasi (rocking curve).
Empedans-frekans dongiisiiniin ~ frekansin  fonksiyonu olarak
gosterimi.

Plakasal piezoseramikler kullanilarak tasarlanan unimorf cihaz
yapilari.

1150°C’de 4 saat siire ile kalsine edilen MgNb,Og tozuna ait X-
1isinlar1 kirmnim deseni

PMN-PT tozlarinin a) 750°C, b) 800°C, c) 850°C sicaklik
degerlerinde 2 saat siire kalsine islemi sonrasit X-isin1 kirimnim
desenleri, b)750°C’de 2 saat kalsine edilen tozlarin kirma sonrasi
tane boyutu.

1150°C’de 2 saat siire ile a) oksijen atmosferinde ve b) atmosfer
kosullarinda sinterlenen a) katkisiz, b) 0,2 mol, c¢) 0,4 mol, d) 0,6
mol, e) 0,7, f) 0,8 mol Mn katkili PMN-PT seramiklere ait X-igin1
kirinim desenleri.

PMN-PT seramiklerin farkli mol oraninda Mn katkisina ve
sinterleme atmosferlerine bagl olarak yogunluklarin degisimi.
1150°C’de 2 saat siire ile atmosferik kosullarda sinterlenen a)
katkisiz, ¢) %0,2, ) %0,4 mol Mn, oksijen atmosferinde sinterlenen
b) katkilisiz, d) % 0,2, f) %0,4 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin
kirik yilizeylerine ait SEM goriintiileri

1150°C’de 2 saat siire ile atmosferik kosullarda sinterlenen a) %0,6,
C) %0,7, ) %0,8 mol Mn katkil1, oksijen atmosferinde sinterlenen b)
%0,6 d) %0,7, f) %0,8 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin kirik
yiizeylerine ait SEM goriintiileri.

a) Katkisiz, b) %0,2, c¢) %0,4 ve d) %0,7 mol Mn katkili, 1150°C’de
2 saat siire ile oksijen ve normal atmosferik kosullarda sinterlenen

PMN-PT seramiklerin histerisis egrileri.
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a) Oksijen atmosferinde sinterlenen katkisiz, atmosferik kosullarda
ve oksijen atmosferinde 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen b)
%0,2, ¢) %0,4 ve d) %0,7 mol Mn katkil1 seramiklerin bipolar %
gerinim egrileri.

Oksijen atmosferinde sinterlenen katkisiz, atmosferik kosullarda ve
oksijen atmosferinde 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen a)
katkisiz, b) %0,2, c) %0,4 ve d) %0,7 mol Mn katkili PMN-PT
seramiklerin unipolar gerinim egrileri.

Histerisiz hesabinda kullanilan degerlerin gosterimi.

Normal atmosferik kosullarda ve oksijen atmosferinde sinterlenen a)
%0,2 mol, b) % 0,4 mol ve c) % 0,7 mol Mn katkil1 kutuplu PMN-
PT seramiklerin sicakliga bagl dielektrik sabitleri ve her iki faz
gecisinin detayli gosterimi.

Normal atmosferik kosullarda ve oksijen atmosferinde sinterlenen
(@) %0,2, b) %0,4 ve c) %0,7 mol MnO katkili kutuplu PMN-PT
seramiklerin sicakliga bagh dielektrik kayiplari.

Katkisiz ve Mn katkili oksijen atmosferinde sinterlenen PMN-PT
seramiklerin 10 kHz frekans degerindeki sicakliga bagli a) dielektrik
sabiti, b) dielektrik kayiplari.

Pres ile haziralanan a) atmosferik kosullarda, b) oksijen ortaminda
sinterlenen PMN-PT seramiklerin degisen Mn mol oranina gére gs3
ve d33.933 degerleri.

Oksijen atmosferinde 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen a) % 0,2
mol, b)% 0,4 mol ve ¢)% 0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin
sicaklia bagl olarak baglagma katsayilarinin degisimi.

BiT Sablon parcaciklarinin ETS ve TMC yontemleri ile final <001>
BT sablonlarina doniisiim islemi sonrasi temsili kristal yapilari.
Yikama sonrasi BiT sablon parcaciklarinin a) X-1s1n1 kirimin deseni,
b) mikroyapisina iligkin SEM goriintiisii.

Tabakal1 yapiya sahip BaBiT sablon pargaciklarin a) X-1s1n1 kirimin

deseni, b) mikroyapisina ait SEM goriintiisii.
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950°C’de 3 saat siire kosullarinda 1s1l islem uygulanan BT sablon
parcaciklarin nitrik asit/su ile yikama sonrasi a) X-i1smn1 kirinim
deseni, b) SEM analizi.

BT sablon pargaciklarin nitrik asit/su ile yikama sonras1 EDX analizi
PMN-PT dokiimiinden sinterleme 6ncesi alinan DTA-TG analizi.
Farkl1 oranlarda BT sablon igeren dokulu PMN-PT seramiklerin a) 2
saat, b) 6 saat ve c) 10 saat siire ile sinterlenen, d) 2 saat siire ile
sinterlenen hacimce %1 ve %3 BT sablon i¢eren dokulu tek seritlerin
sinterleme sonrast X-1s1n1 kirinim desenleri.

PMN-PT seramiklerin a) taneleri rastgele yonlenmis 1150°C’de 2
saat, hacimce %1 BT iceren b) 2 saat, c) 6 saat, d) 10 saat siire ile
sinterlenme kosullarina bagli olarak SEM goriintiileri.

1150 °C sicakliginda 2 saat siire ile sinterlenen hacimce %1 BT
sablon igeren dokulu PMN-PT seramiklerin 1s1l daglama sonrasi a)
kesit, b) kesit ve ¢) ylizeyine ait SEM goriintiileri.

1150°C’de 2 saat siire ile oksijen ortaminda sinterlenen %0,7 mol
Mn katkili dokusuz ve hacimce %1 BT igeren dokulu PMN-PT
seramiklerin a) XRD grafikleri, b) PeakFit programinda diizenlenen
rocking curve analizi, c) rocking curve analizi (siyah cizgi March-
Dollase denklemine fit edilmis durumu ifade etmektedir).

1150°C sicakliginda 2 saat siire ile sinterlenen a) taneleri rastgele
yonlenen, hacimce %1 BT sablon i¢eren %0,7 mol Mn katkili dokulu
PMN-PT seramiklerin b) dogrudan kesit, c) 1sil daglama sonrasi
mikroyapi goriintiileri.

Hacimce % 1 igeren BT igeren % 0,7 mol Mn katkil1 dokulu PMN-
PT seramigin genel goriiniimiinii gésteren SEM-BSE goriintiisti.
FIB lamelinin TEM-BF goriintiisii ve ilgili EDX spektrumlari ve
inceleme sonuglari.

TEM-BF goriintiisii.

BT sablon pargaciklarinin, a) STEM-HAADF ve b) STEM-BF
goruntusu.

a) BT sablonunda EDX ¢izgi tarama analizi ile ilgili resim ve b) bu

bolgenin STEM-BF goriintiisii.
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4.32:

4.33:

4.34:

4.35:

4.36:

4.37:

4.38:

4.39:

4.40:

4.41:

4.42:

Daha yiiksek biiyiitmeli a) PMN-PT, b) BT sablonlarinin TEM-BF
goriintiileri.

Serit dokiim yontemi ile liretilen oksijen atmosferinde a) 2 saat, b) 6
saat ve ¢)10 saat siire ile sinterlenen taneleri rastgele yonlenmis,
hacimce %1 ve %3 BT igeren dokulu PMN-PT seramiklerin bipolar
gerinim egrileri.

Serit dokiim yontemi ile iiretilen oksijen atmosferinde 2, 6 ve 10 saat
stire ile sinterlenen PMN-PT seramiklerinin hacimce % BT oranina
gore degisen kalinti polarizasyon (Pr) ve piezoelektrik yiik kat
sayilart (ds3).

Serit dokiim yontemi ile tretilen oksijen atmosferinde a) 2 saat, b)
10 saat siire ile sinterlenen hacimce %1 ve %3 BT igeren dokulu
PMN-PT seramiklerin unipolar gerinim egrileri.

a)-b) Dokusuz, hacimce c)-d) %1 BT ve e)-f %3 BT kullanilarak
doku ozelligi kazandirlan PMN-PT seramiklerin sicaklia bagl
olarak dielektrik sabiti ve dielektrik kayip dlgiimleri.

Hacimce % 1 BT igeren dokulu PMN-PT seramiklerin kutuplama
oncesi sicakliga bagl dielektrik sabiti davranisi.

1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen a) taneleri rastgele yonlenmis,
b) hacimce %I1BT iceren dokulu PMN-PT seramiklerin sicakliga
bagli baglagsma kat sayilari.

Serit dokiim yontemi ile liretilen %0,7 mol Mn katkili taneleri rastele
yonlenmis ve dokulu PMN-PT seramiklerin Sekil 4.35 a) P-E ve b)
¢ift kutuplu ve c) unipolar S-E egrilerinin karsilastiriimasi

Serit dokiim ile hazirlanan %0,7 mol Mn katkili, a) dokusuz, c)
dokulu PMN-PT o6rneklerin sicakliga baglh dielektrik sabitleri ve b)
dokusuz, d) dokulu dielektrik kayiplari.

Bilesen degerlerine baglh olarak seri-paralel RC devresi ve karsilik
gelen frekans tepkisi.

a)-b) Taneleri rastgele yonlenmis ve c)-d) hacimce %1 BT igeren
dokulu PMN-PT seramiklerin Reel empedans (Z') ve sanal (Z")
degerlerinin 100 Hz ile 10 MHz arasi frekanslarda sicakliga bagh

degisimleri.
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4.43:
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4.51:

4.52:

453:
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a)-b) Taneleri rastgele yonlenmis % 0,7 Mn katkili ve ¢)-d) % 0,7
Mn katkili hacimce %1 dokulu % 0,7 mol Mn katkili PMN-PT
seramiklerin Reel empedans (Z') ve sanal (Z") degerlerinin 100 Hz
ile 10 MHz aras1 frekanslarda sicakliga bagli degisimleri

Serit dokiim yontemi ile iiretilen a) katkisiz, %1 BT iceren dokulu,
¢) %0,7Mn katkili, d) %0,7 Mn katkil1 %1BT ile dokulu seramiklerin
normalize frekansin (f/fmak), normalize sanal empedansinin (Z"'/
Zax) fonksiyonu.

a) Katkisiz, c¢) %0,7 mol Mn katkili, hacimce % 1BT ig¢eren dokulu
b) katkisiz, d) %0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin farkli
sicakliklardaki Cole-Cole egrileri.

35mm metal esnek govde, 20x4x1 mm boyutlarinda PZT-5H ile
iiretilen unimorf, a) yliksek frekanstaki deney ve modelleme ile
belirlenen, b) deneysel diisiik frekanstaki empedans spektrumlari.
PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 50 Hz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlari.

PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 106kHz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlari.

PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 22 1kHz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlari.

382 kHz frekans degerinde modelleme ile belirlenen hareket
modlari.

87mm metal esnek govde, 20x4x1 mm boyutlarinda PZT-5H ile
iretilen unimorf, a) yiiksek frekanstaki deneysel ve modelleme ile
belirlenen, b) deneysel diisiik frekanstaki empedans spektrumlari.
PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 100 Hz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlari.

PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 75,3 kHz rezonans
frekansinda modelleme ile belirlenen hareket modlari.

87mm metal esnek govde ilizerine 20x4x1 mm boyutlarinda PMN-
PT yapistirilmasi ile iiretilen unimorfun yiiksek frekanstaki deney ve

modelleme ile belirlenen empedans spektrumlari.
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4.55:

4.56:

4.57:

4.58:

4.59:

4.60:

4.61:

4.62:

4.63:

PMN-PT ile tasarlanan unimorf cihazin 109kHz rezonans
frekansinda modelleme ile belirlenen hareket modlari.

87 mm metal govde, 20x4x1 mm boyutlarinda PZT-5H ile iiretilen
unimorf cihazda seramigin yapistirilmasinda iki farkli yapistiric
etkisinin ~ deneysel  olarak  belirlenen  empedans-frekans
spektrumlarinin kiyaslanmasi.

Piezoelektrik seramik kullanilarak tasarlanan unimorf cihazlarin
karakterizasyonunda kullanilan titresim esasli test sistemi ve
cihazlarin baglantilarini1 gosteren diyagram.

a) Piezoelektrik esasli enerji hasati uygulamalari i¢in tasarlanan
unimorf yapilarin test sistemi, b) cihazlarin titrestirici lizerinde
mesnetlenmis goriintiisii

a) PZT-5H-87-1 kodlu unimorf tasarimin yiiksiiz ve 0,1 gr yiiklii, b)
PZT-5H-80-1 tasariminin 0,1 gr yiikli ve yiiksiiz, ¢) PZT-5H-80-1
tasariminin 10 ohm direng baglanarak 0,1 gr yiiklii ve yiiksiiz 6l¢lim
sonugclari.

P-R-0,7Mn-87-1 isimli unimorf tasarimin a) ytiksiiz ve 0,1 gr yiiklii,
b) 10 ohm diren¢ baglanarak yiiksiiz ve 0,1 gr yiikli, ¢) 50kohm
direng baglanarak yiiksiiz ve 0,1 gr yiiklii 6l¢iim sonuglari.
P-D-0,7Mn-87-1 isimli unimorf tasarimlarinin yiiksiiz, 0,1 gr yiikli
a) direngsiz, b) 10 ohm direng¢ ve c¢) 50 kohm diren¢ baglanmasi ile
alian ol¢iimlerin kiyaslamali gosterimi.

P-D-0,7Mn-87-1, P-D-0,7Mn-87-0,7 ve P-D-0,7Mn-87-0,4 isimli
unimorf tasarimlariin ¢ikis voltajlarinin a) yiiksiiz, b) 0,1 gr yiikli
kiyaslamal1 gdsterimi.

P-D-0,7Mn-87-0,4 isimli unimorf tasarimlarimin yikstiz, 0,1 gr
yiikli a) direngsiz, b) 10 ohm diren¢ ve c¢) 50 kohm direng

baglanmasi ile ¢ikis voltajlarmin kiyaslamali gosterimi.
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TABLOLAR DIiZiNi

Tablo No:

2.1:  Enerji kaynaklar1 ve gii¢ toplayici kaynaklarinin kiyaslanmas.

2.2: Hasat giicline gore farkli enerji kaynaklari.

2.3:  Cesitli kaynaklar icin ivme (ms™) biiyiikliigii ve temel titresim
modunun frekansi.

2:4. Titresim esasli doniisim mekanizmalarinin  6zellikleri  ve
kiyaslanmast

2.5: Ticari PZT seramiklerin tipik dielektrik ve piezoelektrik
ozellikleri.

2.6: Cesitli relaksor esasli PMN-PT, PIN-PMN-PT ve PMN-PZT tek
kristallerinin 6zelliklerinin kiyaslanmasi.

2.7:  Dokulu olarak iiretilerek 6zellikleri gelistirilen piezoseramikler.

2.8: PZT’de yaygin olarak kullanilan katki maddeleri.

3.1: Toz sentezinde kullanilan kimyasallarin 6zellikleri.

3.2: Standart elektriksel ve elektromekaniksel 6zelliklerin
belirlenmesinde kullanilan belirli geometrilerdeki
piezoseramikler.

4.1: Farkli atmosfer kosullarinda sinterlenen katkisiz ve Mn katkili
PMN-PT seramiklerin 30kV/cm elektrik alandaki polarziasyon,
zorlayici ve igsel dipolar elektrik alan degerleri.

4.2: Tek eksenli preste hazirlanan ve farkli atmosfer kosullarinda
sinterlenen katkisiz ve Mn katkili PMN-PT seramiklerin
elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikleri.

4.3: 1150°C’de 2 saat ve 10 saat siiresince oksijen atmosferinde

sinterlenen BT sablon icermeyen ve hacimce %1 ve % 3BT
iceren dokulu PMN-PT seramiklerin kutuplama sonrasi %
maksimum unipolar ve dss* yiiksek alan yiik katsayist ve %

histerisiz degerleri.
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4.4

4.5

4.6

4.7

4.8

4.9

4.10

411

412

4.13

4.14

Serit dokiim yontemi ile tretilen 1150°C’de 2 saat siire ile
sinterlenen taneleri rastgele yonlenmis ve hacimce %1, %3 BT
iceren PMN-PT seramiklerin elektriksel ve elektromekaniksel
ozellikleri

Serit dokiim ydntemi ile iiretilen 1150°C’de 2 saat siire ile
sinterlenen %0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin
elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikleri.

Dokusuz, %0,7 mol Mn katkil1 ve Dokulu PMN-PT seramiklerin
IEEE standartlarina  gore  hazirlanan  elektriksel — ve
elektromekaniksel 6zellikleri.

Serit dokiim yontemi ile tiretilen katkisiz ve %0,7 mol Mn katkil
PMN-PT seramiklerin Ry, ve fo degerlerinin sicakliga bagh
olarak degisimleri

Genellikle unimorf ve bimorf tasarimlarinda metal esnek govde
olarak kullanilan esnek govdelerin fiziksel 6zellikleri.

Unimorf cihaz uygulamalarinda kullanilan isimlendirme
parametreleri.

PZT-5H kullanilarak tasarimi yapilan unimorflarin tasarim
Ozellikleri ve 6lgiim sonuglari.

%0,7 mol Mn katkili taneleri rastgele yonlenmis PMN-PT
kullanilan unimorflarin tasarim 6zellikleri ve 6l¢tim sonuglari.
0,7Mn katkili dokulu PMN-PT kullanilarak tasarimi yapilan
unimorflarin tasarim 6zellikleri ve 6l¢iim sonuglari.

Farkli kalinliga sahip %0,7 mol Mn katkili dokulu PMN-PT
kullanilarak tasarimi yapilan unimorflarin tasarim 6zellikleri ve
Ol¢iim sonugclari.

Dokulu %0,7 mol Mn katkili dokulu PMN-PT kullanilarak
tasarimi yapilan unimorflarin tasarim Ozellikleri ve Ol¢iim

sonuglart.
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1. GIRIS

Mekaniksel titresim, 1s1 kaynaklari, siirtiinme kaynaklari, glines 15181 gibi etkiler
mikro enerji hasati teknolojilerinde mW veya puW seviyelerinde gii¢ tiretmektedir.
Kiitlesel formdaki seramik kullanilarak tasarlanan enerji hasatinin (EH) elektronik
cihazlara 6zellikle aygitlardaki boyutsal kiigiilme sebebi ile entegre edilmesi zordur.
Bu nedenle EH tasariminda boyutlarin azaltilarak yliksek performans elde edilmesi
ancak {istlin ozellikler sergileyen ince piezoelektrik filmlerin/seramiklerin iiretilmesi
ile olabilir. Ancak, ince filmler hem bir altlik iizerine iiretilmesi gibi kullanimi
kisitlayan 6nemli bir {iretim parametresinden hem de bu formda diisiik piezoelektrik
ozellikler sergilemekte olmalarindan dolayr ortaya ¢ikan diisiik giic ¢ikisina (nW)
sahiptir ve uygulamalar i¢in yliksek titresim seviyelerinde kullanilmak zorundadir.
Tasarimlarda yapilan caligmalar sonucu EH uygulamalar1 igin alternatif olarak
literatlirde kalin film olarak da adlandirilan ince plakalar, ince filmler ve kiitlesel
formdaki malzemeler arasindaki boslugu doldurmalar1 bakimindan 6nemlidir. Bu
noktada tek kristaller de tercih edilmektedir. Fakat yiiksek liretim maliyetleri ve
homojenizasyon sorunu sebepleri ile uygulamaya konulmalar1 zordur. Enerji hasati
i¢cin cithaz uygulamalarinda bir diger onemli nokta ise seramiklerden elde edilecek
performans gostergesi olan “miikemmeliyet katsayisi (FOM)” dir. Tasarlanan
piezoelektriklerin daha yiiksek mitkemmeliyet katsayisi i¢in yiiksek piezoelektrik yiik
katsayisina (uygulamaya gore dsz veya ds1) ve yiiksek voltaj katsayisina (g) sahip
olmas1 gerekmektedir. Son donemlerde, tanelerin tercihli olarak belirli dogrultularda
yonlendirilmesi ile kristalografik doku (texture) kazandirilma yontemi diisiik maliyet

ile 6ne ¢ikmaktadir.

1.1. Tezin Amaci, Literatiire Katkisi ve Icerigi

Bu tez ¢alismasinda pahali bir alt yap1 gerektirmeden dokulu olarak 6zellikleri
gelistirilebilen 0,675(PbMg1/3Nb2/3)-0,325PbTiO3 (PMN-PT) seramik sisteminin,
plakalar halinde iretilmesi ve bu plakalardan, enerji hasati cihaz tasarimlarinin
yapilmasi, cihaz performanslarmin ticari kursun zirkonat titanat (PZT) ile tretilen
aygitlar ile kiyaslanmasi amaglanmaktadir. Bu amag dogrultusunda, ergiyik tuz sentezi
(ETS) ve serit dokim (SD) yontemleri birlikte kullanilarak dokulu kiitlesel

seramiklerin plakalar halinde yliksek miikemmelliyet kat sayisina (figiire of merite-

1



FOM) sahip olacak sekilde Ozelliklerinin gelistirilmesine ¢alisilmistir. Ayrica
giinimiizde hizla gelisen teknoloji ile elektronik aygitlarin boyut olarak kiigiilmesi,
kiitlesel yerine ince plaka sekildeki seramiklerin kullanilmasi ile boyutsal olarak daha

da avantaj saglayacagi ongorilmiistiir.

Bu bilgilerin 1518inda, tez calismasinin ayrintili temel amaglari maddeler halinde

sunlardir;
e 0,675PMN-0,325PT (PMN-PT) kompozisyonundan tek eksenli pres ile IEEE
standartlarinda hazirlanan orneklerin standart elektriksel ve elektromekaniksel
ozellikleri belirlenmesi ve yapilan sistematik Mn katkisi ile Ozelliklerinin
gelistirilmesi,
o Kiristalografik yonlenmede kullanilacak uygun sablon pargaciklarinin
belirlenmesi; ergiyik tuz yontemi (ETS), topokimyasal reaksiyon (TMC) ile
BaTiOs sablon pargaciklarin sentezlenmesi ve sablon parcaciklarin morfolojilerinin
yapisal olarak karakterize edilmesi,
e Dokulu olarak iiretilmeye uygun olarak belirlenen PMN-PT kompozisyonun
sablonlu tane biiylitme (STB) ve serit dokiim (SD) yontemleri kullanilarak katkisiz
kristalografik dokulu, Mn katkili ve dokusuz (random) 6rneklerin hazirlanmasi ve
standart 6zelliklerinin belirlenmesi,
e Dokulu olarak tretilen katkisiz ve Mn katkili PMN-PT plakalarin serbest (free
standing) haldeki 6zelliklerinin belirlenmesi,
e Uretilen unimorf cihazlarm ATILA programi kullanilarak sonlu elemanlar
analiz yontemi (SEA) ile modellemenmesi ve deneysel olarak belirlenen empedans
spektumumlarinin  kiyaslanarak, rezonans frekanslarma denk gelen hareket
modlarmin ortaya konulmasi
e QGelistirilen unimorf dokulu PMN-PT cihazlarinin performanslarinin hem

dokusuz hem de dokulu ticari PZT ile iiretilen cihazlar ile kiyaslanmasidir.

Bu tez calismasi sonucunda;

e PMN-PT dokusuz, dokulu ve Mn katkili plakalarin yogun halde iiretilmesi,

elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikleri ortaya konmustur.



e Elde edilen PMN-PT seramiklerin IEEE standartlarinda tiretilmesi ile
elektromekaniksel matrisler tiim seramikler i¢in belirlenmis olup, bu veri girisi ile
sonlu elemanlar analiz (SEA) yonteminde tasarim igin kullanilabilecek matris
literatiire kazandirilmistir.

e Sablonlu tane biiyiimesi (STB) ve serit dokiim (SD) yontemleri ile kristalografik
dokulu plakalarin enerji hasat1 tasarimlarinin ilk ger¢ek uygulamasinin yapilmasi
saglanarak performans degerlerinin dokusuz plakalar ile kiyaslanmasi yapilmuistir.
e Dokulu unimorf cihazlarin, ticari PZT seramikler kullanilarak iiretilen cihazlar

ile kiyaslanarak performans degerlendirmeleri yapilmistir.

Piezoelektrik malzemelerin cihaz uygulamalarinda en yaygin olarak kullanilan
bilesik Kursun Zirkonat Titanat (Pb(Zr,Ti)Os, PZT)’dir. Bu malzeme tek Kkristal
formunda ya da dokulu olarak iiretilememektedir. Literatiirde piezoelektrik 6zellikleri
gelistirmek igin  kullanilan birka¢ alternatiften biri  malzemelere doku
kazandirilmasidir. Tanelerin belirli dogrultularda tercihli olarak yonlendirilmesi ile
seramiklere kristalografik doku kazandirildiginda, rastgele yonelime sahip PZT esashi
bilesiklere oranla daha da iistiin 6zellikler elde edilebildigi bilinmektedir. Bu tez
caligmasinda yalnizca seramiklerin T{retilmesi ile kalinmayip enerji hasati
tasarimlarinda performansi arttirmak igin kullanilanan piezoelektrik malzemenin
elektriksel 6zelliklerinin gelistirilmesi i¢in bilimsel bir yol izlenmistir.

Dokulu piezoelektrik seramik iiretimi iizerine yillardan beri calisiimasina
ragmen kristalografik dokuya sahip piezoseramikler heniiz uygulamada yeteri kadar
yer bulamamistir. Bunun en biiyiik nedeni ise dokulu seramik iiretiminde halen yaygin
olarak kullanilan yontemlerle ancak sinirli boyutlarda (genellikle ince plakasal ve fiber
gibi) ve geometrilerde seramik {iretilebiliyor olmasidir. Oysa enerji hasati
uygulamalari zaten kiitlesel form yerine daha ince yani birkag¢ mm boyutunda seramik
gerektirdigi icin tiretilen birkag yiiz mikron kalinlikta plakalar bu uygulamaya uygun
olacaktir. Dolayisiyla dokulu seramiklerin yakin gelecekte uygulamaya sokulmasi
ancak s6z konusu boyut ve geometrilere uygun aygit uygulamalarinin belirlenmesi ve
aygit tasarimlarinin gelistirilmesi ile olagan olacaktir. Tez c¢alismasi bu anlamda
onemli bir teknolojik malzemenin uygulamaya girmesindeki Onemli bir acigi

kapatmaya yonelik olmustur. Calismanin 6zgiin degeri bu bilgiler 1sinda maddelenirse:



e (Calisma sonunda dokulu PMN-PT ilk defa sadece iiretim ve karakterizasyon
boyutunda kalmayip literatiirde ilk defa denebilecek sekilde enerji hasati
konusunda kullanilmstir.

¢ Kiitlesel boyutlara gore milimetre boyutlari cihazlarda boyutsal kiigiilmeyi ifade
ederken, bu ¢alismanin bir diger 6zgiin yan1 200-1000 mikron arasinda kalinliga
sahip ince, kalin plakalarin kullanilmis olmasi ve cihaz performansina kalinligun
etkisinin belirlenmis olmasidir.

e PMN-PT’ye yapilan Mn katkist ile dokulu malzemenin elektriksel ve
eletromekaniksel o6zelliklerinin gelistirilmesinin yanisira Mn katkisinin ayrintilt
bilimsel incelemesi yapilip, 6zellikleri ortaya konmustur. Yine sadece iiretim
asamasinda birakilmayip bu ozelliklerin etkisi uygulamada ortaya detayli olarak
aciklanmustir.

e PZT ile yaygin bir uygulamasi olan unimorf enerji hasati aygitlarinin, dokulu
malzeme ile iiretilen versiyonu yapilarak, potansiyel ticari iiriin kiyaslamalari

ortaya hem bilimsel hem de performans iliskisi olarak ortaya konmustur.



2. LITERATUR OZETI

2.1. Potansiyel Enerji Kaynaklar:

Fosil yakitlarinin sinirli olmasi ve Fukushima gibi krizler sonucu ortaya ¢ikan
niikleer giic dengesizlikleri ile yenilenebilir enerji olarak adlandirilan dogal
kaynaklarin, gelecekteki enerji kaynaklari olarak ortaya ¢ikmaktigi goriilmektedir. Bu
nedenle glinlimiizde, alternatif enerji kaynaklarinin gelistirilmesi amaciyla yogun
aragtirmalar yapilmaktadir [Lim et al., 2013], [Kim et al., 2011]. Enerji doniisiimii igin
tasarlanan yel degirmenleri, su degirmenleri, jeotermal ve giines enerjisi kaynakli
enerji hasat teknolojisi gliniimiizde hala aktif olarak kullanilmaktadir. Enerji hasati
(EH) terimi, en basit haliyle ¢evrede kullanilmayan atil olan enerjiyi, elektrik
enerjisine doniistiirerek aninda kullanma veya daha sonra kullanmak tizere depolama
islemi olarak tanimlanabilir [Siang et al., 2018]. Enerji hasatinin genel calisma
mekanizmasi, Sekil 2.1°de gosterildigi gibidir [Andriopoulo et al., 2012], [Khalid et
al., 2015].

Enerjinin
Toplanmasi
Enerjinin Enerjini
Jinin
Depolanmasi — ' Kullanim

Sekil 2.1: Enerji Hasatinin (EH) genel ¢alisma prensibi.

Araglarin siispansiyon sistemleri, yiiksek binalar ve okyanus dalgalari gibi
yenilenebilir enerji olarak adlandirilan kaynaklar, kW ve MW seviyelerinde gii¢
tiretebilir ve bu kaynaklar makro enerji hasati olarak tanimlanir [Lim et al., 2013],
[Siang et al., 2018]. Buna karsilik, mikro enerji hasat teknolojisi diisiik gii¢ gerektiren
elektronik cihazlarda, mikro elektro-mekanik sistemler (MEMS), kablosuz sensor
aglart (WSNs) ve Internet of thing (IoT) de karsimiza ¢ikmaktadir. Diinya genelinde

cep telefonlari, iPodlar, tabletler ve iPad’lerin kullaniminin artmasi sasirtici derecede
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biiyiik enerji kullanimin alanin artmasi seklinde sonuglanmistir. ‘Uluslararasi Enerji
Ajanst’na gore 1990’dan bu yana evlerdeki enerji ihtiyact % 3-4 oraninda artarken,
sadece Amerika Birlesik Devletleri’nde yilda akilli telefon kullanimi i¢in gerekli enerji
1269 000 milyon wat-s’tir [Riaz et al., 2017], [Kim et al., 2011], [Siang et al., 2018].
Bu belirtilen sistemlerin ¢alismasi igin gerekli enerji kaynaklari giiniimiizde hala piller
veya kablolu baglantilardan saglanmaktadir [Siang et al.,, 2018]. Kablosuz
teknolojideki son gelismeler dogrultusunda, kiigiik cihazlara bile yerlestirilebilir
algilayicilar ve diisiik gii¢ elektronikleri iizerinde calisilmaktadir. Pillerin gii¢ kaynagi
olarak kullanilmasinda en temel engeller, sinirli enerji yogunlugu, kisitli omiir
dongiisii, periyodik olarak degistirilme ihtiyaci, is¢ilik maliyeti, kullanilmasa bile
mevcut sizintt akim ve imha edilme riskleri olarak karsimiza ¢ikarken, kablolu
baglantilarin gii¢ kaynagi olarak kullanilmasinda ise temel simirlamalar ise; tel
malzemelerin maliyeti, elektriksel diren¢ ve dinamik cihazlar i¢in baglanti
zorluklaridir [Kim et al., 2011], [Siang et al., 2018]. Bu nedenle, bircok durumda
batarya ve kablolu gii¢ kaynaklari izerinde tamamlayici ¢oziim olarak karsimiza ¢gikan
EH ¢evredeki enerjiyi doniistiirmek i¢in uygundur. Ayrica, daha basit kurulum ve
diisiik bakim maliyetleri ile giivenilir ve siirekli bir enerji kaynagi sunar. Ortamdan
gelen enerji rastgeledir; Sekil 2.2’de gevresel ve dis kaynaklardan potansiyel EH
seceneklerinin sinirflandirilmast  gosterilmektedir [Siang et al., 2018]. Cevresel
kaynaklar, hi¢bir maliyete gerek olmadan ortamdan kolayca saglanabilir [Kim et al.,
2011], [Siang et al., 2018].

{ Potansiyel Enerji Hasatlar ]

1
Cevresel Kaynaklari Dis Kaynaklan
I T 1 T 1
— 1
[ Riizgar J [ Hidro ] [ Titresim ]

[ Radyo ][ Titresim ] [ Giines ][ Isil ][ S ]
Dalgalan (RF) || (Dogal) Enerjisi Enerji s
[ Hareketlilik ] [ Fizyolojik
Sekil 2.2: Potansiyel enerji hasati kaynaklarinin siniflandirilmasi.

Gerilme
Gerinim

Tablo 2.1°de kablosuz algilayici diigiimleri (node-devre) igin hem sabit hem de
piller ve gii¢ toplayici kaynaklar1 gibi potansiyel enerji kaynaklarina iligskin kapsamli
arastirmanin sonucuna yer verilmistir. Tablonun iist kismi sabit bir gili¢ liretimi

seviyesine sahip kaynaklari igerirken listelerken, alt kismi ise sabit miktarda enerji



depolamasi muhtemel olan kaynaklari i¢ermektedir. Tablo 2.1°deki verilerden
goriildiigh gibi piller kisa stireli calismalar i¢in makul bir ¢6ziim sunarken, uzun dmiir
gerektiren uygulamalar i¢in farkli ¢6ziimlerin gereklidir. Giines pilleri (solar cell) ise
dogrudan giines 1s1¢inda miikkemmel giic yogunlugu sunarken, 1sik olmayan
ortamlarda veya ofis aydinlatmasinda oldukga yetersiz kalmaktadir [Roundy et al.,
2003].

Tablo 2.1: Enerji kaynaklar1 ve gii¢ toplayici kaynaklarinin kiyaslanmasi.

1 y1l kullanim émrii igin Giig 10 yil kullamim émrii igin
Yogunlugu (puW /em?) Gii¢ Yogunlugu (uW/cm3)

Giines (agik hava) 15 000-Dogrudan Giines, 150-Bulutlu 15 000-Dogrudan Giines, 150-Bulutlu
Giin Giin

Giines (igerisi) 6-Ofis ortam 6-Ofis ortan

Titresimler (piezoelectric doniigiim) 250 250

Titresimler (elektrostatik doniisiim) 50 50

Akustik ses 75 dB’ de 0,003, 100 dB’ de 0.96 75 dB’ de 0,003, 100 dB’ de 0.96

Sicaklik gradyam 10 °C gradyanda 15 10 °C gradyanda 15

Ayakkab pargalan 330 330

Piller (sarj edilmeyen lyum) s s

Piller (sarj edilebilir lityum) 7 0

Hidrokarbon yakit (mikro 1s1 motoru) 333 33

Yakat hiicreleri (metanol) 280 28

Yakit hiicreleri ise, bataryalarin iizerine gelistirilen potansiyel olarak yiiksek
enerji deposu olarak tanimlanir. Yakit hiicrelerinin kiigiltiilmesi, ¢alismalari
giiniimiizde hala devam etmekte ve umut vadeden sonuglara ulasilmaya baslanmistir.
Minyatiir yakit hiicreleri, bataryalarin giiciinii bir diiglim (node) noktasindan birkag
diigiim noktasina kadar uzatabilir. Ancak, yakit hiicrelerinin gilinlimiizde hala
sabitlenmis bir enerji kaynaginin olmasi nedeni ile sinirh bir 6mriileri olup, yeniden
doldurulmasi gerekmektedir. Mikro 1s1 motorlarinda ise, kullanilan hidrokarbon
yakitlarin enerji yogunlugu yiiksek olmasma ragmen, bu cihazlarin ¢ikis voltaji,
pratikte kullanilan diisiik gii¢ kablosuz algilayici diigiimleri (node) igin kullanilanlara
oranla ¢cok daha (1-10W) yiiksektir. Ayrica, bir kere ¢caligmaya bagladiklarinda kolayca
kapanmazlar. Bu cihazlarin kullanimi esnasinda daha diisiik gii¢ gerektiren islemler
icin, daha biiyiik bir enerji depolama haznesi gerektirmekte ve bu avantajli durumu

ortandan kaldirmaktadir. Sekil 2.3’te titresim enerjisinin, giines enerjisi ve pillerin



giice doniisiimiiniin kiyaslanmasi detayli olarak gosterilmektedir. Eger agin (node)
calisacagi noktada yeterli 151k varsa, giines pilleri etkin bir ¢6ziim olarak karsimiza
cikar. Bununla birlikte, 6ngoriilen 6miir birka¢ yildan fazlaysa ve yeterli 151k enerjisi
mevcut degilse, titresimin enerjiye doniisiimii daha avantajli bir se¢enektir [Roundy et
al., 2003].

Mikro enerji hasati teknolojisi mekanik titresime, mekanik gerilme ve gerinime,
151 ve slirtiinme kaynaklarina, glines enerjisi veya oda 15181, insan viicudu, kimyasal ve
biyolojik kaynaklar mW veya uW seviyelerinde gii¢ tiretir [Kim et al., 2011]. Ayrica
tiresim enerjisi, giinlikk hayatta bircok ortamda kargimiza ¢ikmaktadir. D1 ortam ile
fiziksel olarak baglantili olmasi nedeniyle zorlu kosullarda, diger enerji tiirlerine gore
daha yiiksek gii¢ yogunluguna ve uzun calisabilme kapasitesine sahiptir [Roundy et
al., 2003], [Park et al., 2013]. Tablo 2.2’den de goriildiigii gibi verilen baz titresim

kaynaklari, mikro enerji liretimi i¢in biiylik bir potansiyele sahiptir [Roundy et al.,
2003], [Sil et al., 2017].
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Sekil 2.3: Titresimler, giines ve ¢esitli pillerden elde edilen giiciin kiyaslanmasi.



Tablo 2.2: Hasat giiciine gore farkli enerji kaynaklari.

Enerji Karakteristigi  Hasat Edilen Gii¢ Uygulamalari
Kaynagi
insan 60uW/cm?
Isil Endustriyel ~1 Mesafeli kablosu_z _
10pW/cm? algilayicilar & Eyleyiciler
Insan ~ 60uW/cm?® Elde kullanilabilir
Mekaniksel ~ 800uW/cm® elektronik _cihazlar veya
Makineler mesafeli kablosuz
eyleyicler
Ses Makineler ~ 10pW/cm? Kigiik elde kullanilabilir
elektronik cihazlar
Riizgar Cevresel ~10pW /cm? Mesafeli kablosuz
algilayicilar
Acik Hava 100mW/cm? Elde kullanilanilabilir
Isik Bina ici 100pW /cm? elektronik cihazlar
GSM 900 0.001 Mesafeli kablosuz
Radyo WiFi W /cm? algilayicilar
Frekansi

2.1.1. Titresim Esash Kaynaklar

Son yillarda titresime esasli enerji hasati uygulamalar1 dikkat ¢cekmektedir.
Titresim-elektrik doniisimi, ilk kez 1996 yilinda Williams ve Yates tarafindan
onerilmistir [Ibrahim et al., 2012]. Cevrede farkli genlik ve frekanslarda titresim tireten
birbirinden farkli birgok titresim kaynagi bulunmaktadir [Toprak and Tigli, 2014].
Titresim kaynakl1 esasli enerji hasat1 kaynaklar1 kesintili ve siirekli olarak iki temel
kategoride siniflandirilabilir. Siirekli kaynaklar, ev sahibi yapida makine titresimi gibi
belirli frekansta veya frekans bandinda titrestigi modelleri temsil eder. Kesintili
kaynaklar ise, bunlarin aksine bir dizi girdi frekansina dayanmaz, bunun yerine ev
sahibi yapinin deforasyonuna baghdir. Siirekli ve kesintili kaynak arasindaki temel
fark caligma prensibidir. Rezonans olgusu, siirekli kaynagi kullanarak maksimum gii¢
tiretmenin anahtariyken, kesintili kaynak, enerjiyi hasat etmek i¢in yalnizca bending
modunu kullanir. Kesintili titresim genellikle canli ve gevresel kaynaklardan gelir.
Cevresel kaynaklar icin riizgar ve su akigi en yaygin olanlaridir. Siirekli titresim
rezonans olayini kullanarak ¢alisir. Rezonans frekansinda, ana yapidaki gii¢clendirilmis
sapma nedeniyle maksimum ¢ikis giicti kaydedilebilir [Riaz et al., 2017]. Tablo 2.3’de
giinliik hayatta yaygin olarak karsimiza ¢ikan titresim kaynaklarina yer verilmistir.

Titresim enerjisi, titresimin bir araya getirildigi bir eylemsiz destek kiitle kullanilarak
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hasat edilir ve daha sonra kiitlenin mekanik hareketinin soniimlenmesi ile genisletilir

[Roundy et al., 2003], [Toprak and Tigli, 2014].

Tablo 2.3: Cesitli kaynaklar i¢in ivme (ms) biiyiikliigii ve temel titresim modunun

frekansi.

Titresim Kaynag ivie- A Frekans,. (Hz)
(ms2)

Araba Motoru 12 200
Ug Eksenli Takim Tezgah 10 70
Blendar Govdesi 6.4 121
Kiyatet Kurutma Makinesi 3.5 121
Topuklarini yere vurmak 3 1
Arag¢ Gosterge Paneli 3 13
Kap1 Kapandiktan sonra 3 125
kasadan ¢ikan ses
Kiiciik mikrodalga firim 2,5 121
Ofisteki HVAC delikleri 0.2-1.5 60
Yogun bir yolun yamindaki 0,7 100
camlar
Dazistii bilgisayardaki CD 0.6 75
Kalabalik bir ofisin ikinci kati 0.2 100

Geleneksel enerji hasati sistemlerinin temel bilesenleri Sekil 2.4’te basitce
gosterildigi gibidir. Bu sistemin girdisi, uygun algilayicilar tarafindan c¢evresel
kaynaktan depolanan enerjidir. Bu enerji, farkli cihazlara verilebilecegi yerden
elektrige donistiiriliir ve depolanir. Tercihen gelistirilen devreler ile daha yiiksek
enerji ¢ikis1 elde etmekte miimkiindiir. Depolama modiilii, ortam kaynagi olmadig:
durumda da enerjinin siirekli olarak kullanilabilir olmasina olanak saglar [Sojan and
Kulkarni, 2016].

5 Enerji Enerji R
Ortam Dedektor moenq ] , Enerj1 Tiiketim
Kaynagi (Algilayict)  —— Depolama Modiilii
: Depolayict Modiilii
Girdi Arastirma (Detection)- Depolama Devre

Sekil 2.4: Geleneksel enerji hasatinin temel bilesenleri.
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Temel piezoelektrik enerji hasatina ait daha detayli gosterime Sekil 2.5’te yer
verilmistir. Uygulanan dis kuvvetin veya ivmenin mekanik enerjisi, ana yapi igerisinde
mekanik enerjiye doniistiiriilir. Sonrasinda ise, bu enerji piezoelektrik malzeme
tarafindan elektrik enerjisine doniistiiriiliir. Son olarak, bu enerji elektriksel olarak bir
yiilk ve/veya depolama asamasina aktarilir. Yiike aktarilan gii¢, giris enerjisinin
kullanilabilirliginin yan1 sira doniistiiriiciiniin  ve doniistiirme devresinin genel
verimliligi ile ilintili olup, sinirhidir [Ibrahim and Ali, 2012]. Giris enerjisinden elektrik
cikisina gii¢ aktarimini en st diizeye ¢ikarmak i¢in genel tasarim parametreleri:
Elektromekanik malzeme ozellikleri, titresim kaynagi ve elektromekaniksel yapi
arasinda frekansin eslesmesi, DC-DC doniistiiriicti kullanarak maksimum gii¢ noktasi

izleme ve yiik empedansinin eslesmesidir [Ibrahim and Ali, 2012].

Elektromekaniksel

lektriksel

enerji
|

Giris
enerjisi

Sekil 2.5: Titresim esasli enerji hasatinin sematik diyagrami.

2.2. Titresim-Enerji Doniisiimii Icin Genel Model

Kinetik enerji hasadinda mekanik titresimleri elektrik enerjisine doniistiirmek
igin bir doniisim mekanizmas1 gereklidir. Titresim kaynaklari, Tablo 2.3’te
gosterildigi gibi binalar, kopriiler, binalar, endiistriyel ekipmanlar, demir yollari,
otomobiller gibi ¢esitli ortamlardan olabilir. Tipik olarak bir titresim esash enerji
toplama sistemi Williams ve Yates tarafindan gelistirilen lineer eylemsiz temelli basit
bir yay-kiitle ile modellenebilir ve Sekil 2.6’daki gibi sismik kiitle (m) ve sertligi k ile
gosterilen bir yay ile ifade edilir [Roundy et al., 2003], [Wei and Jing, 2017].
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Sekil 2.6: Lineer tiresim esasli enerji hasatinin temsili gosterimi

Temel model, mekanik titresim enerjisinin elektrik enerji donilisiimii i¢in
kullanilir ve sadece enerji hasatinda soniimleme (damping) ve sertligin (stiffness)
lineer oldugu durumlarda gegerlidir. Mekanik soniimleme hiz ile orantiliyken, sertlik
ise yerdegistirme ile orantilidir. S6niimleme katsayis1 dr ile temsil edilirken, mekanik
soniimleme kat sayis1 dm Ve elektriksel indiiklenmis s6ntim kat sayisi de ile ifade edilir.
Tanimlanan sistem ile bu sistemde bulunan titresim ile ilgili olarak Esitlik 2.1 ile ifade

edilir. Y, dis uyarimin genligidir.
y(t) = Y,sin(wt) (2.1)

Sistemin diferansiyel denklemi, Esitlik 2.2 ile tanimlayabiliriz: z(t) ve y(t) sirasiyla

yay sapmasini ve giris yer degistirmesini temsil eder.

mz (£) + (dy, + dp)2(t) + kz(t) = —my () (2.2)

Kiitle deplasmanin eylemsiz gergevesi igin karali durumdaki ¢6ziimii Esitlik 2.3 ile

verilir.

(1)2

(o) (B

z(t) = \/ =Y, sin(wt — ¢) (2.3)

Faz agis1 (@) ise, Esitlik 2.4’deki gibi gosterilir.

12



drw ) (2.4)

k—w?m

¢ = tan_l(

Sistemin yay kiitlesinin (w,) dogal frekansi, w uyarilma frekansina esit oldugunda
maksimum enerji elde edilebilir ve w,, frekansi (Esitlik 2.5) asagida gosterildigi

gibidir.
Wy, =+ k/m (2.5)

Boylece, enerji soniimleme dahilinde yayilan enerji Esitlik 2.6 ile ifade edilebilir.

m{pY2 (wﬂn) w3

T e @ e

Burada toplam soniimleme orani {7’ dir ve {; = ({, + {,) = dy/2mw,, ile ifade
edilir. Elektrige doniistiiriilen giig, elektrik kaynakli soniimleme ({,) ile absorbe

edilen giice esit olup, ¢ikis giicii (P,,,) Esitlik 2.7 ile ifade edilir.

m, Y2 (a%)3 w3

1 (@) + 2 (D) e

P(;Lkls =

Yukarida belirtildigi gibi, rezonans frekansi giris frekansi ile eslestiginde maksimum
enerji elde edilebilir ve titresim elektrik sistemi bu rezonans frekansinda tasarlanabilir.
Bu durumda doniisen gii¢ Esitlik 2.8 ve Esitlik 2.9 ile ifade edilebilir [Wei and Jing,
2017].

p., = meYown (2.8)
ctkis — 4{%
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ma, Y2 (%)3 w3 (2.9)

1 ()] + e (&)

PngLs =

2.3. Temel Doniisiim Mekanizmalari

EH-MEMS cihazlar1 igin genellikle titresim-elektriksel gili¢ doniistiiriicii
mekanizmalar1 temel olarak piezoelektrik, elektromanyetik ve elektrostatik olmak
tizere li¢ kategoride incelenebilir [lannacci, 2017]. 2003-2013 yillar1 arasinda Web of
Science’ta yaymlanmis olan elektrostatik, elektomanyetik ve piezoelektrik doniistim
kullanilarak tasarlanan EH ¢alismalarinin sayilari grafiksel olarak 2.7°de
gosterilmistir. Grafikten de goriildiigii gibi 6zellikle 2003-2013 yillarina bakildiginda
piezoelektrik enerji hasatina ilgi yaklasik 50 kat artmistir [Toprak and Tigli, 2014].

‘Web of Science’ta Yaymlanan Makale Sayisi

Elektrostatik Elektromanyetik Plezoelektrik

Sekil 2.7: 2003-2013 yillar1 arasinda Web of Science’ta yaymlanan piezoelektrik,
elektromanyetik ve elektrostatik doniisiimlerini kullanan EH tasarimlari ile ilgili
yayinlarin sayisi.

Genel olarak enerji hasatinin verimi (),

n= Pglkls/Pgiris veya n = Uglkls/Ugiris (210)

Esitlik 2.10 ile ifade edilir ve bu denklemde P, elektrik yiikiine dagilan giigtiir

[Siang et al., 2018]. Piezoelektrik doniistiiriiciilerin enerji donilisiimiinde daha fazla
tercih edilmesinin temel nedeni (Bknz Sekil 2.8) diger doniistiiriiciilere oranla daha
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fazla enerji yogunluguna (Uij) sahip olmasidir. Ayrica PEH, cihazlar basit donanima
sahip olmalar sayesinde daha diisiik maliyet gerektirmeleri bakimindan avantajlidir
[Al-Ashtari et al., 2013], [Dhakar et al., 2013], [Beeby et al., 2006], [Li et al., 2013],
[Priya 2007]. Enerji yogunlugu,

w;j = 1/2(d;jg:j)(F/A?) (2.11)

ile ifade edilmektedir. gjj; piezoelektrik voltaj katsayisi, d;; piezoelektrik gerinim
katsayisi, F uygulanan kuvvet ve A ise yiizey alanmidir [Priya 2007], [Priya 2010]. Bu
piezoelektrik parametrelerin aciklamalar1 4.2.2 bolmiinde detayli olarak verilmistir.
Tablo 2.4’de her
dezavantajlarinin kiyaslanmasina detayl olarak yer verilmistir [Roundy et al., 2003],
[Sojan and Kulkarni, 2016].

bir doniisim mekanizmasinin  6zelliklerine, avantaj ve

15 — 20| Elektrostatikler, MEMS iiretimi ile uyumludur.
o= Piezoelektrikler, uygun voltaji dogrudan saglar. i
g Piezoelektrik
s B’ element +
£ l el? E { Voe
: 2 - 2‘/“0 Kiit] ot
2
= 4-8 ® o
= Piezoelektrik
8o
>O_' _sw1 , W2 Fyay Kanstiricl
= Vol ¢ w
= Il 1Cior *+ Kiitle! 1
Z TT T ] X*(dg)
= ! 2
¥ Miknatis
Elektrostatik Elektromanyetik Piezoelektrik

Sekil 2.8: Mekanik enerjiden elektrik enerjisine doniistimiiniin enerji yogunluguna
gore kiyaslanmasi.

Tablo 2.4: Titresim esasli doniisiim mekanizmalarinin 6zellikleri ve kiyaslanmasi.

Ozellikler Elektrostatik Elektromanyetik  Piezoelektrik

Akas stirecinin Diistik Cok ytiksek Yiksek

karmasikhgi

Enerji Yogunlugu 4mjcm™3 248 mjem™3 354 mJem™3

Boyut Entegre edilebilir Makro Makro

Avantajlari Mikrosistemlere entegre Voltaj kaynagina Voltaj kaynagina gerek
etmek daha kolay gerek yok yok

Dezavantajlan Ayn bir voltaj kaynagina  Cikis voltaji 0.1-0.2 V. Mikrosistemlere
ihtiya¢ var entegre etmesi zor
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2.3.1. Elektromanyetik Doniistiiriiciiler

Elektromanyetik doniistiiriiciiler (EM), 1831°de Faraday tarafindan kesfedilen
elektromanyetik prensibi ile galisir ve bu prensip manyetik alan igerisinde bulanan
iletkenin akimi ile ifade edilebilir. Sekil 2.9’da elektromanyetik titresim EH’nin bir

serbestlik derecesinin sematik diyagrami gosterilmektedir.

W Titresim kuvvetleri  K-Sertlik
- K ‘ B:Manyetik Alan
i"—"‘- - B Miknatis L:Bobin Uzunlugu
B
Bobin
Z 4 L
Devre Empedanst

Sekil 2.9: Basit elektromanyetik EH’nin sematik gosterimi.

Elektrik sistemi, basit birinci dereceden bir LR devresinin, yiik direnci ile sarili
bobinin empedansindan tanimlanir. Bu goreceli bir salinim hareketi bir varyasyona
neden olur. Ortamdan kaynaklanan temel uyarilardan iletilen titresim, ¢evre
miknatisin bobine gore goreceli doniisiimsel hareket yapar. Bu goreceli salinim
hareketi, bobin igerisinde manyetik ak1 varyasyonuna)neden olur ve Faraday yasasi ile
belirlenen (2.12), bobinde indiiklenen elektromotor kuvvet (&,,;) olabilir [Siang et al.,
2018], [Wei and Jing, 2017].

Emk = —NdQ/dt (2.12)
Bu ifadede, N iletken bobin i¢in doniis sayisi, @ ise tek bir dongii lizerindeki
manyetik akidir. EM’nin basit yapist Sekil 9’da gosterilmistir. Hareketsel
elektromotor kuvveti (emk) Esitlik 2.13 ile gdsterilmis olup, dL indiikleyici bobin
boyunca uzunluk vektoriindeki degisim, B manyetik alan vektorii ve v ise miknatisin

hiz vektoridiir. Differansiyel elementel alan dA ise, ® = B.dA’dur.

Enarexet = | dL. (vxB) veya emk = — [ B.(dA/dt) (2.13)
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Diisiik frekansli doniisiim, icin rezanotor kurulmasi acisindan basittir daha
yiiksek verimlilige sahiptir ve yiiksek potansiyel farka ihtiyag duyan EH’lerin aksine
harici bir voltaj kaynagi gerektirmez. Elektromanyetik titresim esasli enerji hasat1 (EM
VEH), piezoelektrik (PE) veya elektrostatik (ES) ile kiyaslandiginda, nispeten daha
diisiik voltaj tiretmesine ragmen, diisiik i¢ mepedansa bagli olarak gii¢ ve akim ¢ikislart
cok diisiik degildir. Bununla birlikte avantajlari, VEH 6lgeginin kiigiilmesi ile azalir;
manyetik bobin tiretimi, mikro ve nano boyutlarda olduk¢a zorludur ve EM, dalga
girisimine, disiik genel ¢ikis voltaj1 ve siirtlinme, hava siirtiinme kayb1 ve manyetik

bozulmaya bagli parazit sontimlemeye kars1 hassastir [Siang et al., 2018].

2.3.2. Elektrostatik Doniistiiriiciiler

Elektrostatik (ES)- ayn1 zamanda triboelektrik ya da kapasitif- teknikler olarak
da bilinen, yiiklii bir kapasitoriin iki yiizeyi arasindaki hareket ile iireterek, kapasitoriin
potansiyel farki ve statik elektrigin iletimi ile sonuglanir. ES’nin ilkeleri Sekil 2.10°da
gosterildigi gibi farkli malzemeden yapilmis iki yiizey iizerindeki ES yiikleri temas
halinde; titresim enerjisi ylizeyleri mekanik olarak ayirdiktan sonra triboelektrik yiik
potansiyeli azalir. Potansiyeldeki diisme, elektrotlarin her ylizeye bagl elektrotlar
arasinda akmasina ve bir devre ile bagli olmasina neden olur [Siang et al., 2018]. PE
EH’den farkli olarak, ES akilli malzemeler olmadan calisabilir; ancak Tablo 2.4’te
belirtildigi gibi daha diisiik enerji yogunlugu tiretir ve EH’nin ¢aligmasi i¢in harici bir

voltaj kaynagina ihtiya¢ vardir [Siang et al., 2018].
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(a) Dikey iletigim modu (b) Yan kaydirma modu

+ + + L ——

- + 4+ +
= = = = = "
C - — C — —

(c) Serbest duran tirboelektrik (d) Egilme-siirtinme modu
katman modu

—— == )
— E=— :

(e) Tek elektrot modu
[ 1. Dielektrik Malzeme
|~ —r—| [ 2. Dielektrik Malzeme
C — — 3 [ Elektrot
Devre Empedansi

Sekil 2.10: Temel elektrostatik jeneratorler (cogaltilmis ¢izim): a) dikey hareket, b)
kayma, c) hareketsiz, d) egilme-biikiilme ve e) tek elektrot modlart.

2.3.3. Piezoelektrik Doniistiiriiciiler

Piezoelektrik doniisiimii kullanan titresim esasli EH, piezoelektrik malzemenin
uygulama karakteristiginin kolaylig1 ve piezoelektrik jenaratorlerin basit yapisi nedeni
ile diger dondstiiriiciilere oranla daha ¢ok dikkat ¢cekmektedir [Siang et al, 2018]. Bu
boliimde piezoelektrik enerji hasatinin ¢alisma mekanizmasinin anlagilmasi igin

oncelikle piezoelektriklik kavramina detayl1 olarak deginilecektir.

2.4. Piezoelektrik Ozellikler

Piezoelektrik kelimesindeki "piezo" 6n eki Yunancada mekanik kuvvet veya
basing anlamima gelen "piezein" kelimesinden tiiremistir [Kao, 2004], [Newnham,
2005]. Piezoelektrik etki, belirli kristalin malzemelerin mekanik gerilme ile orantili
olarak elektrik yiikii tiretebilme kabiliyetidir [Jaffe et al., 1971].

Piezoelektrik malzemeye mekaniksel bir gerilme uygulandiginda, uygulanan
gerilme ile orantili olarak elektriksel yiik agiga ¢ikmasi durumu diiz piezoelektrik etki
(Sekil 2.11 a) olarak adlandirilir ve bu etki algilayici (Sensor), enerji hasati (EH) gibi
cihaz uygulamalarinda kullanilir. Bu etkiden kaynaklanan dogrusal iliski Esitlik 2.14

ile formilize edilebilir. Esitlikteki D; elektriksel yer degistirme, d;;, ti¢lincii dereceden
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bir tensor olan piezoelektrik katsayidir ve birimi C/N’dir [Newnham, 2005], [Priya et
al., 2017]. Buna karsilik, ayn1 malzemeye elektrik alan uygulandiginda, elektrik alan
ile orantil1 olarak gerinme veya yer degistirme meydana gelmesi ise ters piezoelektrik
etki (Sekil 2.11 b) olarak adlandirilir ve Esitlik 2.15 ile ifade edilebilir [Priya et al.,
2017], [Dinevaetal., 2014]. Gerinim (x;;) ikinci derece ve elektrik alan (E}) ise birinci
derece tensordiir. Boylece, ters piezoelektrik katsayr da iiglincii derece tensordiir

[Newnham, 2005].

()
Uygulanan i
gerilme g Yiik F 1 lY.uk
olusumu olusumu
ﬁ ’}\ ’7
l: 1
Polarizasyon Polarizasyon l
F
b) Gerinim
olugumu
Uygulanan Uygulanan
elektrik alan elektrik alan
+ =
Al el —_
~ al -
Polarizasyon Polarizasyon

Sekil 2.11: Piezoelektrik etkinin temsili gosterimi a) diiz, b) ters.

D; = d;jXji (Diiz Piezoelektrik Etki) (2.14)

Xij = duijEx = dijxEy  (Ters Piezolelektrik Etki) (2.15)

Piezoelektrik kavramini daha iyi anlasilmasi icin katilarin mekaniksel ve
elektriksel Ozelliklerinin arasindaki iliski Sekil 2.12°daki gosterilen Heckmann
diyagramu ile kolaylikla tanimlanabilir [Newnham, 2005], [Jong et al., 2015]. Sekilde
acikca gortildiigi gibi elektriksel ve elastik degiskenler arasindaki iligkiler diiz ve ters
piezoelektrik etkileri gostermektedir.

Neumann prensibine gore, malzemenin tiim fiziksel 6zelliklerinin simetri
elementleri, malzemenin nokta grubunun tiim simetri elementlerini icermelidir

[Damjanovic, 1998]. Bu prensibe gore bazi 6zellikler biitiin malzemelerde bulunurken,
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piezoelektrik ve piroelektrik gibi diger 6zellikler sadece belirli simetrili malzemelerde
bulunabilir. Sekil 2.13’te gosterildigi gibi 32 kristalografik nokta grubundan sadece 21
tanesi merkezi simetrik degildir. Ayni sekilde, 432 nokta grubunda simetri
elamanlarinin kombinasyonu piezoelektrik 6zelligi elimine eder. Boylece, geriye
kalan 20 nokta grubu potansiyel olarak piezoelektrik 6zellik sergiler. 20 nokta
grubunun 10 tanesi polar, yani malzemede, diger dogrultularin simetrisi ile iligkili
olmayan vektor yoniine sahiptir. Bu malzemeler, tipik olarak sicakligin bir fonksiyonu
olarak kendiliginden polarizasyona sahip olabilir ve piroelektrik olarak adlandirilirlar.
Ferroelektrik malzemeler, piroelektrik malzemelerin bir alt grubudur. Kendiliginden
polarizasyon (P), elektrik alan (E) ile kristalografik olarak tanimlanan dogrultular
arasinda yeniden yoOnlendirilebilir. Bdylece, tiim ferroelektrik malzemeler,
piezoelektrik ve ayni zamanda piroelektriktir [Kao, 2004], [Newnham, 2005],
[Trolier-McKinstry, 2008].

Elastiklik
Gegirgenlik

Elektrik
Alan

(E)

Elektromekanik
Etkiler

Sekil 2.12: Piezoelektrik malzemelerin mekanik ve elektriksel 6zelliklerinin iligkisini
gosteren Heckmann diyagrama.
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[ 32 Kiristalografik Nokta Grubu]

e

11 Simetri Merkezli
(Piezoelektrik Olmayan)

(

| >

N

[ 21 Simetri Merkezli Olmayan ]

[ 20 Piezoelektrik ]

Piezoelektrik Olmayan

\
E

s

(432 Grubu)

~

|

AN

10 Piezoelektrik Etki
|_(Mekanik Gerilim Altinda Polarize Olmus)

1 10 Piezoelektrik Etki
Piroelektrik Etki
(Kendiliginden Polarize olan)

10 Ferroelektrik Etki
Piczoelektrik Etki
Piroelektrik Etki

(Kendiliginden Yeniden
Polarize Olabilen)

Sekil 2.13: Piezoelektrik ve alt gruplarin simetri temelinde iligkileri.

2.4.1. Ferroelektrik Ozellikler

Ferroelektrikler, disaridan uygulanan elektrik alan olmadan kendiliginden
polarizasyon vektoriiniin en azindan iki denge yoniine sahip polar malzemelerdir.
Kendiliginden polarizasyon vektorii digaridan uygulanan elektrik alan ile bu
yonelimler arasinda yer degistirebilir [Damjanovic, 1998], [Tressler et al., 1998].
Kristal, ferroelektrik faz geg¢is doniisiim sicakligi boyunca sogutuldugunda, kiibik
hiicrenin ii¢ ac-ekseni boyunca alti yon (pozitif ve enegatif yonelimler dahil) es
degerdir ve kendiliginden polarizasyon esit olarak ortaya ¢ikabilir [Damjanovic,
1998]. Ferroelektrik kristal diizenli kendiliginden Ps’li domain bdlgelerinden
olusmaktadir. iki komsu domain sinir1, domain duvar olarak adlandirilir [Izmuskaya
et al., 2009].

Ferroelektrik malzemelerin en 6nemli karakteristik 6zelligi elektrik alan (E) ile
geri cevirilebilir polarizasyondur. Zit yonlii polarizasyona sahip bdlgeleri ayiran
domain duvarlar1 180°’1lik ve karsilikli olarak dikey polarizasyona sahip bolgeler
90°’lik duvarlar ile ayrilir (Sekil 2.14). Tetragonal kristaledeki cr ve at eksenlerinin
farkli olmasi nedeniyle, 90lik domain duvarmin iki iki tarafindaki polarizasyon
yonleri arasindaki a¢1 90°’den biraz daha kiigliktiir [Damjanovic, 1998], [Damjanovic,
2006].
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Sekil 2.14: Tetragonal perovskit ferroelektrikte, a) 180° ve b) 90° ferroelektrik
domainlerin ve domain duvari bolgelerinin gosterimi.

Ferroelektrik malzemelerde domain duvarinin dénmesinin bir sonucu olarak
ferroelektrik histeresiz egrisi (Sekil 2.15) ortaya ¢ikar [Damjanovic, 1998].
Ferroelektriklerin, dielektrik davranislart da dogrusal degildir; bu nedenle E ile P’nin
degismesi genellikle domain duvarmnin hareketi sonucu olarak histeritiktir [Zhang and
Li, 2012]. Ferroelektrik domainler sinterleme sonrasi seramiklerde rastgele bir sekilde
yonlendirilmistir ve polarizasyon degeri (A noktasi) sifirdir. Polarizasyon A-B
araliginda elektrik alanin uygulanmasiyla artar ve igsel kristal kafes gerilimi (strain),
180°’lik domain switchingi ve 180° olmayan domainlerin dénmesi (rotasyonu)
nedeniyle polarizasyon artar. Yonelim (oriyantasyon) doygunluga ulagana kadar 180°
domain swicthingi ve 180° olmayan domain rotasyonu ile (donme) kendilerini
yonlendirir. A’dan B’ye bu islem piezoelektrik seramik icin kutuplamaya karsilik
gelir. Elektrik alan B noktasindan azalirsa, domain oriyantasyonu rastgele konuma geri
doner ve polarizasyon da azalir. Ancak, domainin gesitli boliimleri, seramik malzeme
icerisindeki mekanik stres nedeniyle ilk durumlarma geri donemeyebilir ve sifir
elektrik alanda (C nokta) belirli bir polarizasyon degeri kalir. Bu kalan polarizasyon,
“kalint1 polarizasyon”, P olarak adlandirlir. Polarizasyonun sifira geri dondiirmek igin
negatif bir alan olusturulmali ve gerekli elektrik alan degeri “zorlayici elektrik alan”,
Ec (D noktasi) olarak adlandirilir. Artan negatif elektrik alan ile tekrar D-E araliginda
araliginda doygunluga ulasana kadar tersine polarizasyon agiga ¢ikar. Daha sonra,
elektrik alan tekrar tesine gevrilirse, polarizasyon E-F-G gilizergahi boyunca sifirlanir
[Dineva et al., 2014], [Damjanovic, 1998], [Kimura and Ando, 2017]. Benzer davranis
indiiklenen elektrik alan ve gerinim (S) arasinda da gozlenir ve goriiniisii nedeniyle
kelebek egrisi olarak isimlendirilir. Sinterlemeden sonra polar olmayan seramikte

gerinim (S) yoktur. Gerinim (S), A-B aralig1 boyunca elektrik alan uygulandiginda

22



igsel kristal kafes gerilimi ve domain oriyantasyonu ile ortaya ¢ikar. B-C boyunca
artan azalan elektrik alan ile gerinim azalir ve uygulanan mekaniksel gerilme ile C
noktasindaki kalint1 gerinim ‘‘kalintt gerinim (Sr)”’ olarak adlandirilir. Ayrica, D
noktasinin elektrik alan degeri E¢’ye isaret eder, gerinim minimum degere gelir. C-B
aralig1 boyunca E’nin arttirilmasiyla daha biiylik bir gerinim elde edilir ve 180°
olmayan alan rotasyonu nedeniyle daha da kuvvetlidir [Kimura and Ando, 2017].

Gerinim

A
Elektrik Alan E

Sekil 2.15: a) Ferroelektrik P-E histesis dongiisii, b) S-E egrisi.

2.4.1.1.Perovskit Yapi

Ferroelektrik malzemelerin ¢ogu, perovskit yapmin bazi deformasyonlarina
sahiptir. Sekil 2.16°da ABOgz perovskit yapi1 temsili gosterimine yer verilmistir. Kiibik
perovskitlerde, daha biiyiik katyon (6r; Pb%*, Ba?*, Sr?*, Bi** veya Na*), oksijene gore
12-kat koordinelidir. Daha kiigiik katyon (6r; Ti**, Zr**, Nb®*, Zn?*, Mg?*) oksijen ile
oktahedral olarak kordineldir. Oksijen iki yanindaki B komsusu ile alt1 kordinasyon
ve dort daha uzaktaki A komsusu ile sekil degisimi (distortion) meydana gelir [Trolier-
McKinstry, 2008]. Perovskit kristal yap1, kompozisyonundaki Ra, Re ve Ro kusursuz
kiire oldugu kabul edilirse, Esitlik 2.16 kusursuz perovskit yapi igin gegerlidir.
Perovskit yapida tolerans faktorii (t) 0,9<t<1,1 araliginda bulunmak kaydiyla perovskit
yapt kararlidir. Ferroelektriklerde t degeri 1’den biiyiikse genellikle yapi1 tetragonal
olarak bozulurken (Sekil 2.16b)), tolerans faktorii 1’den kiigiik ise rombohedral (Sekil
2.16C)) bozunmalar gozlenir [Kimura and Ando, 2017], [Rodel et al., 2009],
[Damjanovic, 2006].
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Sekil 2.16: Perovskit yapida a) kiibik, b) tetragonal ve ¢) ortorombik bozunma.

2.4.1.2. Sicakhga Bagh Faz Gegisleri ve Curie (T¢) Sicakhig

Faz gecisleri, bircok ferroelektrik malzemenin en dnemli karakteristigidir. En
belirgin faz gecisi ferroelektrik-paraelektrik faz doniisiimiidiir ve Curie sicakligi (Tc)
olarak adlandirlir. Ferroelektrik fazin kafes simetrisi paraelektrik fazinkinden daha
diisiiktiir. Termodinamik 6zellikler (dielektrik ve piezoelektrik de dahil olmak tizere)
anormallikler gosterir ve sicaklik polimorfik faz gecislerinin yakininda oldugunda bir
tepe degerlerine ulasir [Zhang and Li, 2012]. Bir paraelektrik kiibik yapidan bir
ferroelektrik tetragonal faza donilisen ferroelektrik malzemede meydana gelebilecek

degisiklikler Sekil 2.17’da gosterilmistir [Damjanovic, 2006].

24



Kendiliginden Gerinim Ferroelektrik Paraelektrik
tetragonal faz kiibik faz

Xs=(crac)/ac
xg=(ar-ac)/ac Cr ;,1‘ ac
Kendiliginden Polarizasyon ar £ Ac
t

«—1— Ps

\

Dielektrik Gecirgenli

Sicaklik (°C)

Sekil 2.17: Perovskite yapidaki paraelektrik fazdan ferroelektrik faza doniisiimiiniin
iki eksenli ¢izimi.

2.5. Piezoelektrik Enerji Hasati

Piezoelektrik malzemeler, mekanik yiiklere ve/veya titresime maruz
kaldiklarinda {retilen voltaj ve yiik, malzemenin elektriksel, mekaniksel ve
piezoelektrik ozelliklerine, kullanilan cihazin yapisina ve mekaniksel yiliklemeye
baghdir. Piezoelektrik yapilarin cihaz uygulama o6rnekleri unimorf, bimorf, ¢ok
katmanli istifler, shell, moonie ve cymbaldir [Kim et al., 2011], [Roundy et al., 2003],
[Adhikari et al., 2009], [Yoon et al., 2005].

EH uygulamalarinda ¢ift ve tek tarafli (bimorf/unimorf) tasarimlari temel alan
yapilar basit geometrik yapilar1 ve {iiretim kolayliklar1 bakimindan ¢ok tercih
edilmektedir. Unimorf tasariminin yapisinda iki elekrot arasinda piezoelektrik
malzeme elektriksel olarak aktif olmayan metalik destek tizerine tek yonden
yapistirtlmistir (Sekil 2.18a)). Bimorf yapisinda ise bu defa metalik destekleyici bir
levhanin hem 6n ve hem de arka yiizeylerine bagli iki piezoelektrik malzeme vardir
(Sekil 2.18(b)). Bu EH aygit yapilar1 temel olup genel olarak gii¢lii gerinimin elektrik
enerjisine doniisiimii i¢in giic kaynaklarinda kullanilir. Enerji hasati i¢in bu yapilar
ornegin titresimli bir ana yapi/cihaz iizerine yerlestirilir, piezoelektrik tabaka veya
tabakalarda indiiklenen gerinim sonucu elektrotun bir ucundan diger ucuna alternatif

¢ikis voltaji meydana gelir [Priya et al., 2017], [Saadon and Sidek, 2011].
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Sekil 2.18: Piezoelektrik enerji hasatinin temel yapisi a) bimorf, b) unimorf.

2.5.1. Piezoelektrik Enerji Hasatina Etki Eden Parametreler

EH ’nin performansini, Kutuplama ve gerilme yonii (Sekil 2.19, baglasma
modlar1), plakalarin paralel veya seri baglanmasi, segilen piezoelektrik malzeme
Ozellikleri, elektrot deseni, malzemeye ©On gerilme uygulanmasi ve bunun
pizeoelektrik malzemenin rezonans frekansi ile uyumlu olmasi, tasarimda kullanilan
destekleyici platformun tiirii gibi faktorler etkilemektedir [Roundy et al, 2003], [Al-
Ashtari et al., 2013], [Dhakar et al., 2013], [Priya 2007], [Saadon and Sidek, 2011],
[Mathers et al., 2009].

Piezoelektrik doniistiiriiciiler i¢in siklikla kullanilan iki baglasma modu Sekil
2.19’da gosterilmektedir [Wei and Jing, 2017]. “3” modunda kullanilan piezeoelektrik
doniistiiriiciide uygulanan gerilme ile ayni1 dogrultuda voltaj agiga ¢ikmaktadir. ““33”’
modunda, kutuplama yOni boyunca gerilme (¢cekme) veya basma kuvvetti
uygulandiginda yiikler elektrot yiizeyinde toplanir. “31” modunda ise, mekanik
gerilme 1 yoniinde uygulanirken voltaj 3 yoniinde agiga ¢ikmaktadir [Roundy et al.,
2003], [Priya, 2007]. “31” modunda, malzeme kutuplama yoniine dik olarak
gerildiginde, yiikler elektrot yiizeyinde toplanir. Normalde, “33” modu icin
mekanik/elektrik baglasma faktorii “31” modundan daha yiiksektir. Ancak, Ramsay
ve Clark tarafindan iki mod arasindaki karsilastirma ve analizlere dayanarak, “31”
mod doniisiimiinde ¢ok diisiik basing ve sinirli cihaz boyutlari i¢in enerji doniistimiinde
daha avantajli oldugu kesfedilmistir. “33” modu daha biiyiik hacimli piezoelektrik
malzemeler i¢in uygun olabilir [Siang et al., 2018]. “33” modunda piezoelektrik
doniisiim i¢in, daha yiiksek ¢ikis enerjisi elde edilmesi piezoelektrik malzemenin
katmaninin daha kalin olmasi ile arttirilabilir. “31” mod gerilmesi ise, piezoelektrik
elemanin bir alt yiizeye (altlik) baglanarak gerilmesi ile kolayca elde edilebilir [Siang

et al., 2018]. Ancak bazi ¢alismalarda piezoelektrik filmin “31” mod 6zelliklerinin,

26



“31” modu ile son derece iliskili oldugu goriildiigii i¢in “33” modu arastirilmstir.
Ayrica, titresimden daha etkili enerji doniisiim islemi icin piezoelektrik malzemeye

salimimli gerilme uygulanmasi gerekmektedir [Roundy et al., 2003], [Priya, 2007].

33 Modu 31 Modu
. ] . ‘-F g //- J
1
(a) (b)

Sekil 2.19: Piezoelektrik malzemeler i¢in a) “33” ve b) “31”” modlarnin sematik
gosterimi.

Sekil 2.20’°de “d33” ve “d31” modunu kullanan mesnetli unimorf ve bimorf cihaz
uygulamalarinda, kullanilan plakasal ve entegre edilmis (integrated) elektrot modelleri
ve ilgili kutuplama dogrultular1 gosterilmektedir. Parmak (interdigitated) elektrot
yapisinda piezoelektrik malzemenin elektrotlar kullanilarak kutuplanmasi gerektigini
belirtmek gerekir ve bu nedenle bu yap: ferroelektrik olmayan piezoelektrik
malzemeler i¢in gecerli degildir [Toprak and Tigli, 2014].

d33 modu

Polarfza SYTh

(a)

—
Gerilme ™

Sekil 2.20: a) dss3, b) d31 modunda mesnetli unimorf veya bimorf yapilarinin
kutuplama dogrultusu ve elektrot tasarimlari.

Tiresim esasli enerji hasati tasarimlarinin ¢ogu dikdortgen, tiggen veya silindirik
gibi farkli geometrilere sahip mesnetli yapilara dayanir. Sekil 2.21’de malzeme se¢imi,
metal esnek govde kalinligi ve EH tasariminda kullanilan mesnetli yapi, sayisinin
rezonans frekansina etkisi gosterilmistir. Titresim uyarimi altinda, mesnetlenmis
unimorf ve bimorf cihaz uygulamalar1 giderek artan bir biiyiikliikte salinacaktir.
Sabitlenmis PE, EH tasarimlarinda genellikle 2.21°da gosterildigi gibi bir PE malzeme

tabakasi (unimorf) veya esnek govdenin her iki tarafinda iki katman PE malzeme
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(bimorf) ile tutturulur. Esnek metalik govdenin genisligi, kalinlik azalmasi ve kiitlenin
artmasi ile rezonans frekansi diiserken, arastirmalarda daha kalin metalik gévde
kalinlig1 ve ucuna eklenen kiitle eklenmemesi ile daha yiiksek rezonans frekansina
isaret edilmektedir (Sekil 2.21 b, d). Sekil 2.21°de yer verilen sekilde daha diisiik
rezonans frekansi istenmesi durumunda yapilacak tasarimlar hakkinda fikir
vermektedir. Bununla birlikte, yukarida bahsedilen durum mesnetli unimorf veya
bimorf yapilarinin, sadece rezonans ve uyarilma frekanslari esit oldugu durumda
etkilidir; rastgele ortam titresimleri nedeniyle bu kontrol edilemez. Bu duruma bir
¢ozlim olatak, her birinin farkli bir rezonans frekansina sahip oldugu ve EH bant
genigliginin Sekil 2.21d)’ de gosterildigi gibi daha genis aralikta degisen uzunluklara
veya farkli kiitlelere sahip oldugu ¢oklu unimorf veya bunlarin bir dizi halinde

kullanilmas: alternatif olabilir [Siang et al., 2018].

(a) Unimorf-Bimorf
=
I ._____ﬂ___J ; Unimorf
A Bimorf
=
7 Frek
. o . rekans
(b) Kiitlesiz-Kiitleli
.g,
JrU———-— | e é S Kiitlesiz
| > /\ — Kiitleli
i
O ———— >
Frekans
(¢) Tek-Siralh Mesnetli Yap:
_ = Tek
| zzzz2) S 3 Siral
2
=
S i [
[ | Ok o iseinn g
(d) ince-Kahn Kantilever N Frekans ince
[ ] E Kahn
, :
e |
k)
1 G
Frekans
3 -
Metalik Althk Piezoelektrik Tabaka Kiitle

Sekil 2.21: Mesnetli unimorf veya bimorf cihazlarin, a) ince plaka sekli, b) ucuna
agirhik eklenmesi, ¢) fazla sayida unimorf siralanmasi ve d) metalik altlik kalinlig
gibi parametrelerin rezonans frekansina etkisi.
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2.5.2. Piezoelektrik Parametreler ve Enerji Hasati Tasarimlari icin
Miikemmeliyet Kat Sayilar1 (FOM)

Enerji hasati (EH) uygulamalarinda kullanilan piezoseramiklerin segiminde
onemli olan miikemmelliyet (FOM-figure of Merit) kat sayilarinin tanimlanmasinda
belirli piezoelektrik parametreler kullanilmaktadir. Oncelikle bu parametreler
tanimlandiktan sonra EH tasarimi i¢in gerekli olan FOM kat sayilarina deginilecektir.

Piezoelektrik seramikler dogalar1 geregi anizotropiktir ve elektromekaniksel
Ozellikleri belirli kristalografik yon boyunca maksimum diizeyde performans gosterir.
Bu o6zellikler genel olarak elektriksel ve elektromekaniksel parametrelerin yoniinii
belirten iki alt indis kullanilarak tanimlanir. Sekil 2.22’de gosterildigi gibi temel
ozellikler X, y ve z eksenleri boyunca sirasiyla 1, 2 ve 3 notasyonlari ile tanimlanir.
Kayma sabitleri yonleri 4, 5 ve 6 ile temsil edilir. Elektromekanik sabit tizerindeki tist
indis ise, dl¢limlerin yapildigi sabit durumu temsil etmek i¢in kullanilmaktadir [Priya

et. al., 2017].

Kutuplama
yonu

> 2 ()

1
(x)

Sekil 2.22: Kutuplu piezoelektrik seramiklerde elektromekanik sabitlerin yon
indisleri.

EH tasarimlarinda kullanacak en 6nemli parametre doniisiim oranidir. Rezonans
frekansinda caligmayan EH’de doniisim piezoelektrik gerinim katsayist (dij) ve
piezoelektrik voltaj katsayist (gjj) arasindaki lineer iliski ile gosterilmektedir.
Piezoelektrik yiik katsayisi (dij), bir piezoelektrik malzemeye uygulanan mekanik
gerilmeye sonucunda meydana gelen polarizasyon veya uygulanan elektrik alana
karsilik gelen gerinimdir. Ilk alt indis elektrik alan sifirken malzemede meydana gelen

kutuplanma dogrultusunu veya uygulanan alan kuvvetinin dogrultusunu gosterir.
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Ikinci alt indis ise, uygulanan gerilme veya uyarilmis gerinimin dogrultusunu gosterir.
Piezoelektrik voltaj katsayisi (gij), piezoelektrik malzemeye uygulanan birim mekanik
gerilime karsi meydana gelen elektrik alan ya da uygulanan birim elektriksel yer
degisimine kars1 olusan mekanik gerinim olarak tanimlanir. ilk alt indis malzemede
olusan elektrik alanin dogrultusunu ya da uygulanan elektrik yer degisiminin yoniinii
gosterirken, ikinci alt indis ise uygulanan gerilimin veya olusan gerinimin
dogrultusunu gosterir.

EH tasarimlar1 i¢in miikemmelliyet kat sayisi olarak tanimlanan piezoelektrik

yiik kat sayis1 (dij) x piezelektrik voltaj kat sayis1 (gij) katsayilarmin artmasi igin d;;
sabitinde meydana gelen artis ayn1 zamanda dielektrik sabitinde (siTj) de bir artisa
neden olur. Dielektrik sabiti (el-Tj ) ise malzemenin gegirgenliginin vakumun
gecirgenligine orami olarak tanimlanan birimsiz bir ifadededir. Ust indis olan T,
gerilmelerin sabit oldugu serbest haldeki durumu tanimlar. eiTj’nin artmasi sonucunda

yiiksek dij, degerine karsilik daha diisiik gij degerine yol agar. Bu nedenle yapilacak
katkilama miktar1 olduk¢a dnemlidir. gij degerinin iyilestirilmesi i¢in agsagidaki Esitlik
2.17°da goruldigi gibi el-Tj degeri daha diisiik olmalidir [Priya, 2010], [Marin et al.,
2012], [Web 1, 2018], [Web 2, 2018].

dy (217)

g. .
Yoge

<

Daha yiiksek gii¢ iiretimi i¢in malzemenin dijxgij degeri yiiksek olmalidir.
Rezonans kosullarinda calismayan enerji hasat1 uygulamalari icin miikemmeliyet kat
sayist (FOM) Esitlik 2.18 ile ifade edilmektedir. tand dielektrik kayip agisinin tanjanti
olup, devreye paralel baglanan veya empedans kopriisii kullanilarak iletkenligin

duygunluga oranindan hesaplanir [Priya, 2010], [Marin et al., 2012], [Web 1, 2018].

FOM=d,,xg,,/tano (2.18)

Rezonans kosullarinda calisan enerji hasati uygulamalar i¢in yiiksek yanal
baglasma katsayis1 (ks;) ve diisiik elastik esneklik katsayisi (s£;) degeri ile daha
yiiksek ¢ikis voltajina ulasilmistir. Mekanik baglasma kat sayis1 (k;;), piezoelektrik
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malzemedeki elektriksel enerjiyi mekanik enerjiye donistiiriilebilme 6lgiisii olarak
ifade edilebilir. Elastik esneklik kat sayisi, ise piezoelektrik malzemeye uygulanan
gerilme ile olusan gerinim olarak tanimlanir. Rezonans kosullarinda ¢alisacak EH
tasarimlari i¢in malzeme se¢iminde Esitlik 2.19’e gore mekanik kalite faktorii (Qpy,)
elektromekaniksel baglasma katsayis1 (k) ve elastik esneklik katsayisi (s£,)  kritik
parametrelerdir [Priya, 2010], [Marin et al., 2012], [Web 1, 2018].

FOMres = ézl'Qm /SlEl (2.19)

Esitlik 2.19°daki Q,,, piezoelektrik rezonatorii temsil eden seri es deger devrede

reaktansin dirence orani olarak tanimlanir ve ayrica rezonansin keskinligi ile iligkilidir

[Web 1, 2018].

2.5.3. Enerji Hasat1 Tasarimlari Icin Piezoelektrik Malzeme Secimi

Enerji hasat1 uygulamalarinda genel olarak tercih edilen belirtilen elektriksel
olarak yumusak, yari sert ve sert karakter olarak sergileyen ticari Pb(Zr,Ti)O3
(PZT)’nin elektriksel 6zellikleri Tablo 2.5’de gosterilmektedir [Uchino, 2017a].

Tablo 2.5: Ticari PZT seramiklerin tipik dielektrik ve piezoelektrik 6zellikleri.

Parametreler Yumusak PZT-5H Yan Sert PZT-4 Sert PZT-8
dy; (pC/N) 593 285 225
g5, (103 VyN) 19.7 249 25.4
k, 0,65 0,58 0,51
ks; 0,75 0,70 0,64
€3 3400 1300 1000
Qu 65 500 1000
T.(°C) 193 325 300

EH cihaz uygulamalarinda 6nemli bir parametre olan piezoelektrik yiik kat
sayisinin, ayni kompozisyonun tek kristal formunda {iretilmesi gelistirilebildigi
bilinmektedir. Ancak, cihaz uygulamalarinda genel olarak kullanilan PZT nin tek

kristal formunda biiyiitiilmesi, ZrO2 nin daha yiiksek sicaklikta ergimesi nedeniyle
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zordur [Jaffe et al., 1971], [Messing et al., 2004]. Tek kristaller belirli dogrultularda
anizotropik (yone bagli) oOzellikler sergilemektedir. Anziotropi ise, belirli
dogrultularda elastik, dielektrik ve piezoelektrik 6zellikleri belirgin olarak
etkilemektedir [Newnham, 2005]. Bu nedenle, cihaz uygulamalarinda istiin
performans sergileyebilecek tek kristal sistemlerinin gelistirilmesi ic¢in ¢aba
sarfedilmektedir. Son dénemlerde <001> dogrultusunda kutuplu Pb(Mg13Nb2/3)Os-
PbTiOz (PMN-PT), Pb(Zn13Nb23)03-PbTiOs (PZN-PT) ve PIN-PMN-PT gibi tek
kristaller, yiiksek piezoelektrik yiik katsayisi (d33>1500 pC/N) ve elektromekaniksel
baglasma katsayilar (kss ~%90) gibi yiiksek 6zellikleri dikkat ¢ekmektedir. Tablo
2.6’da bu tek kristallerin elektriksel 6zellikleri belirtilmistir. Bu olagantistii 6zellikler
yeni nesil yiiksek performans sergileyen eyleyici, sensor ve enerji hasati tasarimlarinin

gelistirilmesini olanak saglamaktadir [Zhang and Li, 2012].

Tablo 2.6: Cesitli relaksor esasli PMN-PT, PIN-PMN-PT ve PMN-PZT tek
kristallerinin 6zelliklerinin kiyaslanmasi.

Tek Kristaller Te  Tgrr E. £, ds; k33 Q.
CC) (O (kV/em) (pC/N)
ilk Nesil Kristaller
PMN-0.29PT 135 96 2.3 5400 1540 0,91 150
PMN-0.33PT 155 65 2.8 8200 2800 0,95 100
ikinci Nesil Kristaller
PIN-PMN-PT 191 125 5,0 4400 1510 0,92 180
PIN-PMN-PT (MFS) 197 96 5.5 7240 2740 0,95 120
PMN-PZT 210 113 5.0 5000 1750 0,92 150
PMN-PZT 216 144 4.6 4850 1530 0,93 100
Uciincii Nesil Kristaller
Mn:PIN-PMN-PT 193 119 6,0 3700 1120 0,90 810
Mn:PMN-PZT 203 141 6,3 3410 1140 0,92 1050

Seramiklerin elektromekaniksel 6zellikleri yapilan katkilar ile degismektedir.
Genel olarak Mn gibi alic1 katkilarin etkisi: diisiik d, r, tand, daha diisiik elastik katsay1
s, k ve daha diisiik elektromekanik kayip 1/Qm gibi etkilere neden olmaktadir. Yapilan
yumusak etki meydana getiren yiiksek d, €, tand, daha yliksek elastik katsayi s, k ve
daha yiiksek elektromekanik kayip 1/Qm meydana gelir [Priya, 2010], [Marin et al.,
2012]. Bazi durumlarda enerji hasati uygulamalarinda tek kristal kullanilmasi s
degerinin yiiksek olmasi nedeniyle sinirlayici olabilir. Bu durum dokulu relaksor-

PT/PZT seramiklerde sert ve yumusak karakterin aynm1 anda yapida bulunmasi ile
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agilabilir [Marin et al., 2012]. Ayrica daha once de deginildigi gibi, tek kristallerin
cihaz uygulamalar yiiksek {iiretim maliyeti, bilesimsel olarak homojen o6zellik
sergilememesi, biiyiik boyutlarda iiretilemesinin zor olmasi ve uzun siire de
bliyiitiilmesi gibi sorunlar nedeniyle siirlhidir. Bu sorunlarin iistesinden gelmek icin,
pizoseramiklerin sablonlu tane biiyiimesi ve serit dokiim yontemleri bir arada
kullanilarak 6zellikleri tek kristaller ile yarisabilecek, diisiik tiretim maliyeti gerektiren
ve biiylik boyutlarda iiretime elverisli olan dokulu olarak iiretilmesi bir alternatif
olarak karsimiza ¢ikar [Messing et al., 2004]. Tablo 2.7’de dokulu olarak tiretilerek
ozellikleri gelistirilen kursun esasli piezoseramiklerin kullanilan sablon pargaciklarini
ve doku olusumu ile elektriksel 6zelliklerinde meydana gelen degisimlerin kiyaslamali
gosterimine yer verilmistir [Sabolsky et al., 2003], [Brosnan, 2007], [Richter et al.,
2008], [Poterala et al., 2011], [Chang et al., 2015]. Tabloda yer verilen ds3* degerleri

diistik elektrik alan altindaki gerinim degerlerinden hesaplanmistir.

Tablo 2.7: Dokulu olarak firetilerek 6zellikleri gelistirilen piezoseramikler.

Kompozisyon Sablon Doku o
Tiirii Oram (f) TqC) ds(pCIN) K, Q.. tan 6 (%)
PMN-32PT %3 BaTiO; 0,97 147 877"
PMN-0.325PT % 5 BaTiO; 0,90 165 1150 0,484 - 1,3
PMN-25PT %7 NBT- 0,92 129 852" 0,54 94 1
0,6PT
PMN-28PT % 5 SrTiO; 0,81 103 940 0,45 74 0,4
PMN-PZT-%2Mn %7 NBT- 0,49 130 517" 0,44 714 0,5
0,6PT
0.28PIN-0.40PMN- %5 BaTiO; 0,93 203 824 - - 1,6
0.32PT

2.5.3.1. Piezoseramiklere Katkilamanin Etkileri

Piezoelektrik malzemelerde genellikle kiigiik miktarlarda katki (dopant)
dielektrik ve elektromekanik performansi biiyiik 6lgiide etkilemektedir. Verici katki,
piezoelektrik yiik kat sayis1 ve elektromekanik baglasma faktorlerine yol agan domain
duvar hareketini kolaylastirma egilimi gosterir ve bu etki yumusak piezoelektrik 6zelli
olarak adlandirilir. Diger yandan, alic1 katki domain duvarini sabitleme (pinning) ve
hareketlerine engel olma egilimi gosterir ve bu etki artan Qm ile sert piezoelektrik etki
olarak adlandirilir [Uchino, 2017b]. Genel olarak ticari uygulamalarda tercih edilen

P(bZr, Ti)Os (PZT) seramiklere atomik olarak 9%0.05-%5 katk: ile dielektrik ve
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elektromekaniksel performansi diizenlenmektedir [Carter and Norton, 2007]. Tablo
2.8’de PZT seramiklerde yaygin olarak kullanilan katki malzemelerine yer verilmistir
[Tressler et al., 1998].

Tablo 2.8: PZT’de yaygin olarak kullanilan katk1 maddeleri.

Katkilarin Konumlarn Katkilar

Pb-konumu vericiler: La3*, Bi*", Nd3+, Sb3+, Th*"

(Ti-Zr)-konumu vericiler:  Nb3*, Ta>*, Sb3*, W&*

Pb-konumu alicilar: K*, Na*, Rb*

(Ti-Zr)-konumu alicilar: Fe3" Al3, Se¥,In*, Cr¥, Co?, Ga**Mn3* Mg?* Cu?*
isovalent yer degistirme: Sr2*, Ca?*, Ba®*, (Pb¥ igin), Sn** (Ti**ve Zr'*igin)

es degerlikli iyonlar: Cr,U

Sekil 2.23’te alic1 ve verici katki ile PZT’de olusan kusurlar gosterilmektedir.
Beyaz renkteki daire oksijen iyonlarini, gri daire ise A-konumunda yer alan kursun
(Pb) iyonlarini, siyah renk ile gosterilen daire ise B konumu iyonlarini, beyaz desenli
olan daire ise +3 ve +5 degerlikli katkilari, kareler ise olusan oksijen ve kursun
bosluklarmni ifade etmektedir. Sekil 2.23’te ve Esitlik 2.20°de gosterildigi gibi Fe3* gibi
alict katkilarin, PZT kafesindeki oksijen bosluklar1 (o) asagidaki gibi tanimlanr:

Pb(ZryTi;y_xFex)(03_x/20y/2) (2.20)

Yukaridaki ifadede x ve y yerine gegme orani olarak tanimlanir. Alict katki, kusur ile
baglantili dipollerin kolaylikla yeniden yonlenmesini saglar. Bu dipoller, perovskit
yapili PZT’nin B konumundaki Zr** iyonu ile Fe** iyonunun yer degistirmesi ile
sistemde bozulan degerlilik ve konum dengesini yeniden saglamak i¢in oksijen
bosluklarinin ortaya c¢ikmasi ile ortaya c¢ikar. Bu bosluklar yiiksek sicakliklarda
sinterleme esnasinda ortaya cikar ve bununla birlikte oksijen iyonlar1 hala Curie
sicakliginin altinda hareket edebilir. Oksijen boslugu, komsusu olan oksijen iyonu ile
arasindaki mesafe ~2,8A° oldugundan, ¢ok az enerji ile komsu oksijen iyonu
konumuna hareket edebilir (Sekil 2.23a). Oksijen bosluklarinin domain duvarinda
birikmesi sonucu olusan mihlama (pinning) etkisi domain duvar hareketini engeller.

Domainlerin yeniden yonlemesi kisitlandig1 icin diisiik dielektrik kayip, diisiik
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eseneklik ve yiiksek elektriksel yorulma gosteren histerisiz egrisi sergiler. Tiim bunlar
ile elektriksel olarak sert PZT (PZT4, PZT8) stabilize edilir [Uchino., 2017c], [Tressler
etal., 1998]. Verici iyonlar1 durumunda, &r; Nb°* kristaldeki nétralite gereksinimi igin

Pb boslugu Esitlik 2.21 ile tanimlanur.
(Pby—x/20yx/2)(ZryTi;_y_4Nby )03 (2.21)

Verici katki ile atomlar, oda sicakliginda kolaylikla hareket edemez. Ciinkii,
kursun boslugunun en yakin A konumundaki kursun iyonunun konumuna gidebilmesi
icin hem ¢evresindeki oksijen iyonlarini asmasi gerekirken, hem de kat etmesi gereken
mesafe daha fazladir (Sekil 2.23b)). Verici katki PZT seramiklerde domainlerin
yeniden oriyantasyonunu saglarken, yiiksek kalint1 polarizasyon, yiiksek dielektrik
kayip, yliksek elastik esnekelik katsayilar1 ve karesele yakin histerisis dongiisiine
olanak saglar. Boylelikle, verici katkili piezoseramikler, alan duvar hareketini, diger
bir ifade ile, yumusak PZT’yi (PZT 5A, PZT 5H) yiiksek piezoelektrik katsayisini
sergilemeyi kolaylastirirken, ayn1 zamanda cihaz uygulamalarinda altinda kolayca
depoling olur [Uchino., 2017], [Tressler et al., 1998].

V4 (Oksijen Boslugu) Vpy, (Kursun Boslugu)

Sekil 2.23: PZT’de a) alici, b) verici katki i¢in kristal kusurlari.

Isovalent yer degistirme Curie sicakligmi azaltma ve boylece oda sicakliginda
dielektrik gecirgenligi arttirma egilimi gosterir. Multivalent iyonlar ise Ti** ve Zr**
konumuna yerleserek yaslanma etkilerini azaltir. Tablo 2.8’de yaygin olarak
kullanilan katki maddelerinin listesi verilmistir disiiniilmektedir [Tressler et al.,
1998].

35



Yapilan katkilar ile PE histerisiz egrisi ve gerinim katkisiz PZT ile
kiyaslandiginda dikdortgen seklinde bir goriiniim gosteri ve kelebek egrisi Sekil
24b)’da goriildiigi gibi yatay olarak uzar. Dielektrik gegirgenlik ve piezoelektrik sabiti
d tipik olarak daha kiigiik hale gelir, ¢iinkii PE histersis ve kelebek egrisindeki sifir
elektrik alanindaki teget egimleri kiigiiliir, diger taraftan gerinimin biikiilme noktalar
ve histeresis basiklagir. Domainin doniislintin kisitlanmasi nedeniyle mekanik kayip
azalirken, mekanik kalite faktorii artar. Degisen bu 6zellikler ile alic1 PZT tipik olarak
giiclii bir i¢sel bias alana (Ebias) sahiptir. Diger yonden alict katkili PZT ile
kiyaslandiginda Ec ve Pr polarizasyon degerleri daha kiiclik olur. PE histerisis daha
ince bir gorliniime ulasirken, kelebek egrisi Sekil 2.24b)’te goriildiigi gibi daha yiiksek
degerlere ulasir. Piezoelektrik 6zellikler lizerindeki bu etkiler verici katki ile, 180°°1ik
domainlerin dénmesini koylastirmasindan kaynaklanmaktadir [Kimura and Ando,
2017]. Yapilan katkilar piezoseramiklerde genellikle PZT ile benzer etkiler

gostermektedir.
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Sekil 2.24: PZT’de alic1 ve verici katki i¢in, a) PE histeresis, b) kelebek gerinim
egrisi.

2.5.3.2.Relaksor Ozellik ve PMN-PT Kati Eriyik Sistemi

Relaksor ferroelektrikler ve relaksorler, kursun esasli kompleks perovskit yapiya

sahiptir. Genel kimyasal formiilleri Pb(B’B"'O3) ile sembolize edilir ve bu ifadede B’
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Mg?*, Zn?* veya Sn** gibi diisiik valansh katyonlar, B” ise Nb>* ve Ta>* gibi yiiksek
valansli katyonlardir [Kelly et al., 1997].

Diizensiz perovskite yapilarin ¢ok yiiksek olan dielektrik gegirgenligini
aciklayabilmek i¢in Ongoriilen kristalografik model, hareketli iyon modelidir. Sekil
2.25’te a) diizenli ve b)’de diizensiz yapilar, A(Bi2Bn12)O3 perovskit kristal igin
gosterilmektedir. Sekil 2.25a)’da gosterilen diizenli yapida kiiglik B konumundaki
atomlarinin etrafi komsu atomlar tarafindan sarilmasi nedeniyle daha az harekete
alaninin olmasi beklenir. Sekil 2.25b)’deki diizensiz yapida iyon modelinin rijit oldugu
varsayilarak, bliylik B iyonlarinin kafes ¢ergevesini agmasi nedeniyle kiiciik B iyonlart
icin daha biiyiik bir hareket alan1 olmasi1 beklenir. Diizensiz perovskit yapiya elektrik
alan uygulandiginda, fazla hareket alanina sahip B iyonlar1 (genellikle yiiksek
degerlikli) oksijen cergevesini bozmaksizin kolaylikla yer degistirebilir. Birim elektrik
alana gore daha yiiksek polarize olmasi beklenir. Diger bir ifade ile yiiksek dielektrik
ve Curie-Weiss sabiti olusan tipik durumlardandir. Ote yandan, daha az hareket
alanina sahip diizenli perovskitlerde, B iyonlar1 oktahedronun yapisni bozmadan
hareket edemezler ve nedenle daha diisiikk gegirgenlik ve Curie-Weiss sabiti olusur
[Uchino, 2017c].

Sekil 2.25: A(Bi12Bi1/2) O3 perovskit tipi kristal modeli: a) kiigiik hareketli
bosluklu diizenli, b) biiyiik hareketli bosuklu diizensiz yap1 [O=B, (diisiik valansh
katyon) ve * By (yiiksek valansli katyon)].

Relaksor 6zellik sergileyen kursun magnezyum niyobat [Pb(Mg13Nb2/3)Os veya
(PMN)] ilk kez 1950’lerin sonunda sentezlenmistir [Rittidech et al., 2007]. Relaksor
feroelektrik portotipi olan PMN, 105°C civarinda difiize faz gegisi (DFG) ile
maksimum dielektrik sabiti sergilemektedir [Suh et al., 2002]. PMN temelli relaksor

ferroelektrikler donistiiriicii uygulamalari i¢in umut vaadedicidir. Bu seramikler oda
37



sicakliginda agirlikli olarak paraelektrik fazdadir ve boyut kontrolii yiiksek igsel
kuadrik elektrostriktif etkisi ile elde edilir. Kararli ferroelektrik domain yapilar
olusmadigr i¢in geleneksel kutuplu piezoelektrik seramigin boyutsal siiriinme ve
tekrarlanma (yaslanma ve yaslanma etkisi) sorunlar1 biiyiikk Olgiide ortadan
kaldirilmistir. Perovskit yapili PMN, B konumunda Mg?* ve Nb®* iyonlarinin rastgele
diizenlenmesini icerir ve daha Once belirtildigi gibi diizensiz perovskite olarak
adlandirlir [Uchino, 2017c]. PMN’nin dielektrik O6zellikleri PbTiO3z ilavesi ile
gelistirilebilir.  PT ve PMN’nin Curie sicakliklar1 sirasiyla 490°C ve -10°C olup
boylece PMN-PT nin T degeri PT igerigi ile artmaktadir [Uchino, 2017c]. PMN ve
PT’nin psédobiner kat1 eriyik (¢ozelti) sistemi olan (1-X)Pb(Mgw3Nb23)O3 (PMN-PT),
cok katmanl seramik kapasitorler, eyleyiciler, akilli malzeme ve cihazlara
uygulanabilirlik potansiyelli miikkemmel dielektrik ve elektromekaniksel 6zellikleri
nedeniyle kapsamli olarak calisilmigtir. PMN-PT kat1 eriyik sistemi, PT oran1 %30-35
(T=25°C) oldugunda, rombohedral-tetragonal ferroelektrik faz sinir1 arasinda bir
morfotropik faz sinirina (MFS) sahiptir [Kelly, et al., 1997]. Sekil 2.26’da (1-x)PMN-
xPT sistemine ait faz diyagramina yer verilmistir [Noheda et al., 2002], [Shaul, 2014].
MFS kompozisyonlari iki esdeger enerji durumu, 6rnegin rombohedral ve tetragonal,
arasindaki baglantidan kaynaklanan gelismis polarizasyona, kutuplama islemi
sonrasinda optimum domainlerin yeniden yonledirilmesine olanak saglar ve bunun bir
sonucu olarak yiiksek dielektrik ve piezoelektrik ozellikler sergilemektedir [Shrout
and Zhang, 2007].

Curie

PB(Mg, b, ), Ti.O,
e : ‘/ Sicakligt
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Tetragonal 180,90°
Domainler

Morfotropik Faz S

Rombohedral - (MFS)
180,71, 109° Domainler

Sekil 2.26: PMN-PT ikili sistemine ait faz diyagrami, K: Kiibik, R: Rombohedral, T:
Tetragonal ve M: Monoklinik.
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2.5.4. Sablonlu Tane Biiyiimesi ve Sablon Parcaciklarin
Karakteristik Ozellikleri

Seramiklerin fiziksel o©zelliklerinin belirlenmesinde kristal yapisi ve
kompozisyonun yani sira mikroyapilari da énemli rol oynamaktadir. Her bir tanedeki
kristal eksenlerin dogrultusu da bu ozelliklerden biridir. Sinterlenmis bir seramik
malzemenin tane dizimleri (Sekil 2.27 a)) genellikle rastgeledir. Kristal eksenleri
belirli tekniklerle yonlendirilen seramik malzemeler kristalografik dokulu (texture)
olarak adlandirilir (Sekil 2.27 b), ), d)). Kristalografik doku, 6zellikle tek kristallerin
kullanimin pratik veya miimkiin olmadigi durumlarda, anizotropik malzemelerin
performansini arttirmak ic¢in yaygin olarak kullanilir. Tek kristaller, polikristalin
seramiklerin mekanik biitiinliigiinden yoksun olup, ¢ogu zaman pahali, iiretimi zaman
alici, boyut, geometri ve kompozisyon araligi sinirlt olmasi nedeniyle cogu elektronik
cihaz uygulamasinda kullanimi smirlidir. Buna karsin, polikrsitalin seramikler
mekanik olarak dayanimi yiiksek, genis bir kompozisyon araliginda iiretilebilir ve
katki ile ozellikleri daha kolay sekilde kontrol edilebilir. Dokulu polikristalin
seramikler, yone bagl olarak tek kristal 6zelliklerinin yani sira mekaniksel dayanima
ve kompozisyon olarak ¢ok yonliiliige sahiptir [Messing et al., 2017], [Kimura, 2006].
Dokulu seramikler, sicak presleme, sicak dovme veya sablonlu tane biiyiimesi (STB)
gibi ¢esitli yontemler ile iiretilebilir. STB genellikle daha pahali olan diger islemler
yerine maliyeti diisiik oldugundan tercih edilen bir yontemdir. STB y6nteminde, ince
taneli es eksenli matris pargaciklarina anizometrik morfolojiye sahip belirli miktarda

tek kristalli sablon pargaciklari eklenir [Ozeren et al., 2014].

WL,

Rastgele Fiber Dokulu Plakasal Tek Kristal
Yonlenmis Dokulu
Seramik

Sekil 2.27: a) Rastgele yonlenmis, b) fiber, ¢) plakasal sablon kullanarak dokulu
seramiklerin ve d) tek kristallerin mikroyapilarinin sematik ¢izimi.
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2.5.4.1.Sablonlu Tane Biiyiimesinin Kinetigi

Serit dokiim sirasinda, asiltidaki sablon pargaciklari, serit dokiim bigagi altindaki
kesme hareketine bagli olarak dokiim boyunca hizalanir. Yiksek sicaklik
degerlerinde, ince matris partikiillerinin biiylimesi, anizotropik 6zellikli yiiksek dokulu
mikroyap1 saglar [Ozeren et al., 2014]. Sekil 2.28’de doku olusum mekanizmasinin
temsili gosterimi verilmistir. Normalde PIN-PMN-PT igin kullanilan bu sekil PMN-
PT ile benzer kristal yapisina sahip olmalar1 bakimindan $TB mekanizmasinin detayli
olarak acgiklanabilmesi i¢in bu sisteme uyarlanmistir. BT sablonlu PMN-PT de doku
gelisimi  (Sekil 28a)) ii¢ ana asamada meydana gelir: (I) BT sablonlarin
cekirdeklenmesi, (I) dokulu tanelerin biiyiimesi ve (III) yer olusturduktan sonra
dokulu tanelerin yavas yavas biiyiimesidir. ilk asamada, seramiklerin yogunluklari
sinterleme sicaklifinin artmasiyla hizla artmakta ve BT sablonlar1 ile matris tozu
arasindaki temas alan1 daha ¢ok artmaktadir. Sinterleme sicakligi, ylizey enerjisindeki
farkla hareket ederek yeterli aktivasyon enerjisi saglandiginda, PMN-PT kristallerinin
heteroepitaksiyel ¢ekirdeklenmesi, BT sablonlarinin en diisiikk enerji yiizeylerinde
((001)c diizlemi) olusur ve kristalizasyon ara yliziiniin sablon sinirindan polikristalin
matrise gog ettigi doku tanelerinin olusumu ile sonuglanir (Sekil 2.28b). Sablon ve
matris benzer kafes parametrelerine sahip oldugu i¢in (kafes uyumsuzlugu),
heteroepitaksiyel biiyiime arayiizeyde kiigiik stresler meydana gelir ve Kristalizasyon
isleminin arayiizeyde Onemli bir uyumsuzluk olusturmasi beklenmez. Bununla
birlikte, bu stres araylizey yapisinin simetrisini degistirebilir. Cekirdeklenme sonrasi,
artan sicaklik ile kritik nokta tizerindeki yogunlagsmayi ve daha sonra homoepitaksiyel
sekilde hizli tane biiylimesini saglar (Sekil 2.28c). Bu durumda, siire¢ sadece Oswalt
olgunlagmasi (yani, daha ince matris matris taneleri pahasina biiyiik dokulu tanelerin
biliylimesi) ve matris boyunca dokulu tane sinir taginmasinin (migration) kinetigi,
taneler arast PbO sivi fazin varlign ile artar. Dokulu taneler, sivi katmandaki
polikristalin matris tanelerin ¢oziinmesi ve dokulu tanenin (001)c yiizeylerinde
kalinti/¢okelti ile homoepitaksiyel olarak biiyiir. Sonug olarak, matrisin tiikenmesi ile
dokulu taneler hizla biiylir. Artan sicaklikla, dokulu taneler kritik biiyiime
mesafelerine ulastiklarinda, taneler birbirlerini etkilemeye baslar ve doku gelisimi son
asamaya gecer (Sekil 2.28). Biiyiiyen dokulu tanelerin ¢arpmasi, ¢arpilan taneler

arasindaki smirlardaki diisiik itici giiclin bir sonucu olarak genel biiylime oraninda
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onemli bir azalmaya yol agmakta ve son olarak [001]c dokulu seramikler olusmaktadir

(Sekil 2.28) [Chang et al., 2015].
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Sekil 2.28: STB yontemi ile doku olusum mekanizmasinin temsili gdsterimi, a)
matris tozu ile sarilan BT sablonlari, b) sablon ile matris arayiizeyinde sivi fazin
olusumu, ¢) ince taneli matrisi tikketerek dokulu PMN-PT tanelerinin homoepitaxiyel
bliymesi, d) Dokulu PMN-PT tanelerinin yavas biiyiimesi, ¢) yiiksek oranda [001]c
doku olusumu.
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3. DENEYSEL CALISMALAR

Tez calismasinin bu boliimiinde temel ¢ikis noktasi olan kristalografik dokulu
enerji hasati tasariminda izlenen genel deneysel asamalara yer verilecektir. Bunlar
sirasiyla;  dokulu dretilecek  kompozisyonun belirlenmesi, plakasal sablon
parcaciklarin secimi, liretimi ve karakterizasyonu; yapilacak katkilarin ve oranlarinin
belirlenmesi dokusuz, dokulu, katkili PMN-PT ve ticari PZT seramikler kullanilarak

tasarlanan EH cihazlarmin tiretimidir.

3.1. PMN-PT Tozlarin Sententezlenmesi, Seramiklerin
Uretimi ve Karakterizasyonu

Bu deneysel c¢alismada 0,675PMN-0,325PT toz sentezinde ve kiitlesel
seramiklerin hazirlanmasi i¢in kullanilan kimyasalar, 6zellikleri ve kullanim amaglari

Tablo 3.1’ de detayli olarak belirtilmistir.

Tablo 3.1: Toz sentezinde kullanilan kimyasallarin 6zellikleri.

Kullanilan Kimyasallar Kullanma Ticari Safhik (%) CAS No
Amaci Referanslar
(MgCO;);Mg(OH),.5H,O Alfa Aesar 99 56378-72-4
Nb,O; MeNbOs 1 Aesar 99 1313-96-8
Sentezi
(PbCO;),Pb(OH), Sigma Aldrich 99 1319-46-6
. PMN-PT
TiO, Toz Sentezi Degussa,P25 99.9 13463-67-7
PbO ZAG 99 1317-36-8
MnO, Katkilama  Sigma Aldrich 99 1313-13-9
Polivinil butrial (PVB) Sigma Aldrich - 63148-65-2
Polietilen Glikol (PEG) Baglayicl Fluka - 25322-68-3
Benzyl butyl phthalate Sigma Aldrich - 85-68-7

0,675PMN-0,325PT tozlar1, kalsinasyon sonrasi olusabilecek ikincil fazlarin
elimine edilebilmesi igin Columbite yontemi ile hazirlanmistir [Swartz and Shrout,
1982]. Bu dogrultuda PMN-PT tozlan i¢in Oncii bilesenlerden olan MgNb2Og,
(MgCO3)sMg(OH)2.5H20 ve Nb20Os kullanilarak sentezlenmistir. PMN-PT tozlarinin
hazirlanmasinda baslangi¢ tozu olarak kullanilan MgO’nun dogrudan kullanilmasi ile

sentezlenen tozlarda kalsinasyon islemi sonrast olusan ikincil fazlar elimine
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edilememistir. Sekil 3.1a)’da yer verilen akim semasinda MgNb2Os ve PMN-PT
tozlarin iiretiminden detayli olarak yer verilmistir. Esitlik 3.1°e gore uygun

™ marka

stokiyometrik oranlarda tartilan tozlar yiiksek yogunluga sahip Nalgene
plastik kap igerisinde toklugu yiiksek 3 ve 5 mm ¢aplarinda Y,Os3 stablize ZrO- bilyeler
kullanilarak ethanol ortaminda 24 saat boyunca bilyali degirmende 140 rpm’de

karigtirilmistir.

(MgCO3)sMg(OH)2.5H20 +5 Nb20s - 5 MgNb20s +4 CO2+ 6 H20(1) (3.1)

Tozlarin sentezlenmesi asamalarinda, karistirma ve 6giitme islemleri igin bilyal
degirmen kullanilmigtir. Bilyali degirmende karistirma ve 6giitme uygulanan tozlar
manyetik karistiricida gamur kivamina gelene kadar kurutulmus ve etiivde 80°C’de 24
saat bekletilerek 1150°C’de 4 saat siire kalsinasyon iglemi uygulanmig ve tozda
kalsinasyon islemi sonrasi olusan topaklarin giderilmesi igin bilyali degirmende 24
saat kirma islemi uygulanmis ve bdylece tane boyutu azaltilmistir. Ogiitme isleminde
kullanilan kabin haciminin %75’ini kaplayacak sekilde bilye kullanilmustir.
0,675PMN-0,325PT tozlarinin hazirlanma asamasinda ise Esitlik 3.2’de belirtilen
stokiyometrik oranlarda Columbite MgNb2Os, Pb3(CO3)2(OH). ve TiO2 tozlar

tartilmig ve 24 saat siire ile ethanol ortaminda bilyali degirmende karistirilmistir.

1/3 (PbCOs3)2.Pb(OH) +0,225 MgNb,0s + 0,325 TiO;

0,675 Pb(Mg1sNb2z)03-0,325 PhTiOs + 2C0O2+ H20 (1) (3.2)

Kurutma isleminden sonra PMN-PT tozlar1 750-850°C’de 2 saat siire ile Al2O3
potalar icerisinde kalsine edilmistir. Sinterleme sirasinda olusabilecek kursun kaybini
engellemek amaciyla 6glitme asamasinda agirlikca %2 PbO eklenmis ve kurutma
islemi uygulanmistir. Tablo 3.1°de 0Ozellikleri belirtilen PVB, PEG ve PBP
kimyasallar1 kullanilarak hazirlanan polimerik esashi baglayici, toz agirliginin %
2’sine denk gelecek miktar ile bir kap igerisine PMN-PT tozu ve methyl ethyl keton
soliisyonu ile birlikte konularak, 24 saat bilyal1 degirmende karisma islemine tabi
tutulmustur. Tozlar manyetik karistiricida nemli kalacak sekilde kurutulmus ve 90

pum'lik paslanmaz elekten gecirilen tozlar graniil haline getirilmistir. Her toz
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kompozisyonundan, yaklasik olarak 1,2 gr tartilarak 15 mm c¢apindaki paslanmaz ¢elik
kalip igerisinde, 80MPa basing uygulanarak preslenmistir. Peletlerdeki polimerik
esasli baglayicis1 Nabertherm marka firinda 1°C/dk ¢ikis hizi ile sicaklik degerlerinde
250°C’de 30 dk, 275°C’de 30 dk ve 600°C’de 60 dk siire ile beklenerek yapidan
uzaklagtirllmigtir. PMN-PT seramiklere ait literatiir ¢alismalar1 incelendiginde uygun
sinterleme sicakliginin 1150°C oldugu belirlenmis olup, bu bilgiler 1s18inda tez
calismasina yon verilmistir [Sabolsky et. al., 2003]. Sinterleme islemi ise, Protherm
marka tiip firinda 1150°C’de 2 saat siire ile atmosferik kosullarda ve oksijen ortaminda
gerceklestirilmigtir. Kalsine islemi uygulanan tozlarin ve sinterleme sonrasi elde
edilen seramiklerlerin  oncelikle yapisal karakterizasyonlart yapilmistir. Faz
olusumunun incelenmesi amaciyla X-1s11 kirinim cihazinda (Rigaku D/max 2200,
Tokyo, Japan) Cu-K, (A=1,5405°A) radyasyonu kullanilmig ve 0,02° adim araligi,
tarama hizi ise 1°/dk olarak uygulanarak 20=20°-70° arasi tarama yapilmistir.
Sinterleme sonras1 mikroyapida meydana gelen degisimleri gozlemlemek amaciyla
seramiklerin yiizeylerinden ve parlatilmis kesit ylizeylerinden taramali elektron
mikroskop (SEM), cihaz1 (Philips XL 30 SFEG, Eindhoven, Netherlands) kullanilmigtir.
Kesit yiizeyinden yapilacak SEM analizi i¢in, kesitten kesilen drnekler bakalite alinmis ve
sirastyla 800, 1200 ve 2000 numarali Atlas marka SiC zimparalar kullanilarak yiizey
islemleri yapildiktan sonra 3 um ve 0,5 um pargacik boyutunda elmas partikiil (ALS)
igceren soliisyon ile ipek kege iizerinde parlatilmistir. Bakalitten ¢ikarilip yilizeyleri aseton
ile ultrasonik banyoda temizlenen 6rneklerin, tane siirlarini belirgin hale getirmek
igin 1s1l daglama islemi uygulanmigtir. Isil daglama (thermal annealling), yiiksek
sicakliklarda kursunun yapidan uzaklasmasini engellemek amaciyla genellikle tercih
edilen sinterleme sicakliginin 50°C alt1 yerine, 980°C’de 30 dk siiresince yapilmaistir.
Sinterlenen orneklerin deneysel yogunluklari, agik gbzenekleri esas alan Arsimet
prensibi ile belirlenmistir. Bu prensibe gore; sinterleme sonrast (Wkury), distile su
igersindeki agirligt (Was) ve 1slak agirliklart 6lgiilerek (Wisiak) Esitlik 3.3 ile
hesaplanmigtir. Numunelere elektrik alan uygulanabilmesi i¢in yiizeylerin iletken hale
gelmesi gerekmektedir. Giimiis (Ag) elektrot her iki yiizeye de ince bir katman halinde
siiriilmiis, 5°C/dk 1sitma ve sogutma hizlarinda 600°C’de 30 dk beklenerek elektrotun

yiizeye tutunmasi saglanmistir.

44



Wkuru (3 . 3)

Pdeneysel = XPsu
Wlslak - Waskt

PMN-PT Toz Sentezi PMN-PT Seramiklerin Hazirlanmas:
(a) [(MgC‘Os)JMg(OH);-iH;O ] [ Nb,O, ] (b) [ PMN-PT Tozu][ % 2 Baglayici ][MEK Sdﬁsyouu]
]
YKarl;stu]lm—E-l saat IKan;‘sln'ma-ZJ saat

Kalsinasyon Kurutma &

Graniilizasyon

Tek Eksenli
Presleme (100MPa
Baglayic1 Ugurma

Sinterleme
1150°C-2 saat

Yiizey Islemleri & Elektriksel
Elektrot Uygulama Karakterizasyon J

1150°C-4 saat

Kuma&Kurutma

XRD Analizi
20 20°-70°

[ Poccoyom, | (Menvio,)( 10, |(amo, |

(

Kanstirma-24 saat
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Karakterizasyon

Kalsinasyon
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Kima
PbO ilavesi

Kurutima

XRD Anahzi
20=220°-70°

Sekil 3.1: a) PMN-PT tozlarin, b) PMN-PT seramiklerin genel {iretim semasi.

3.2. Plakasal Sablon Parcaciklari Uretilmesi
3.2.1. BaTiO3(BT) Sablon Parc¢aciklarin Sentezlenmesi

Plakasal BaTiOs sablon parcaciklarin sentezlenmesinde iki agsamali ergiyik
(ETS) ve topokimyasal kristal doniistirme olmak {iizere {i¢ asamali yoOntem
kullanilmistir.  Plakasal BisTizO12 (BiT) sablon pargaciklarin iiretilmesi i¢in Bi2O3
(Alfa Aesar, %99, CAS: 1304-76-3) ve TiO2 (Alfa Aesar, %99.5, CAS: 1317-80-2)
Esitlik 3.4’deki stokiyometrik oranlara gore tartilmig ve havan igerisinde tozlarin
homojen olarak karismasi saglanmistir. Bu karigima ayni agirlik oranlarinda NaCl
(Merck, %99, CAS: 7647-14-5) ve KCI (1:1) tuz olarak eklenerek, homojen olarak
karistirildiktan sonra ethanol (Merck) ortaminda bilyali degirmende karistirilmistir.
Sivi camur manyetik karigtiricida 80°C’de kurutulmus ve kapali pota ortaminda
1100°C’de 1 saat siire ile 1s1l iglem uygulanmistir. KCI ve NaCl tuzlarinin yapidan

uzaklastirilmasi i¢in sicak de-iyonize su ile 8 kez yikanmustir.
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2Bi203+3Ti02, —>BisTiz012 (3.4)

Benzer asamalar BaBisTi4O15 (BBiT) sentezinde de takip edilmistir. ikinci asamada
ise Esitlik 3.5’e gore sentezlenen BiT sablon pargaciklari kullanilarak, BaCOz ve TiO>
sirasiyla 1:1,1:1,1 mol oranlarinda hazirlanmis ve herhangi bir ikincil faz icermeden

iiretilen BBIT sablon parcaciklari basariyla iiretilmistir.

BisTi3012 + BaCO3+4TiO2 — BaBisTi4015+CO2 1 (3.5

Esit agirhikta BaCl-KCl (1:1mol) tuz karigimimina stokiyometrik oranlarda
tartilan BaCOs ve TiO2 eklenerek bilyali degirmende karistirilmigtir. Kuruma agsamasi
icin manyetik karistiriciya alinan karisima BT sablon pargaciklari eklendikten sonra 3
saat siire ile karistirtlmis ve ardindan kurutulmustur. Bu asamada BT sablon
parcaciklarinin eklenmesinin nedeni bilyali degirmende plakasal morfolojinin
deforme olmasmi engellemektir. Ugiincii asamada ise, BaTiOs (BT) pargaciklart
plakasal morfolojiyi degistirmeden BBiT ve BaCOs arasindaki topokimyasal
reaksiyon ile elde edilmistir. BT sablonlar1, BBIiT sablon/BaCO3 orani 1/6 mol olacak
sekilde NaCIl-KCI ergimis tuz ortaminda Esitlik 3.6’ya gore sentezlenmistir.

BaBisTisOs+ BaCOs —>2BaTiOs+2Bi,03+CO; 1 (3.6)
(a) 1. Asama (b) 2. Asama
(nact][ ket | Bios |[ Tio, ]—>[ Bi,Ti0,, |( Tio, || Bacy, [ Nact [ Baco, |
@ [Kar]stlrma (@manyetik kan:gunm)]
JL Kurutma 5 W Kurutma
Isil islem ; Isil fslem
1100°C-1s : 1080°C-1s
= B
Sicak su ile Yikama& ';-‘ Sicak su ile Yikama&
Kurutma 31: Kurutma
. B = i B
BaBi, Ti,0;s
SEM-XRD ‘ SEM-XRD
(Mikrovapi-Faz Analizi) (Mikroyapi-Faz Analizi)

Sekil 3.2: BaTiOz (BT) sentezinde kullanilan dncii a) BisTizO12 (BiT), b)
BaBisTisO15 (BBIT) sablon parcaciklarinin {iretim agamalari.
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BBIT sablon parcaciklarinin hazirlanmasinda Sekil 3.2b)’deki agamalar aynen takip
edilmistir. Kurutulduktan sonra aliimina potaya koyulan karigima 950°C’de 3 saat siire
ile 1s11 islem uygulanmistir. Sentezlenen BT sablon parcaciklari her iki asamada
sentezlenen sablonlara oranla daha sert bir yapida olup, ¢éziinme islemi daha zor
olmustur. Oncelikle de-iyonize su ile ¢dziilen karisim, topo-kimyasal doniisiimiin
gerceklesebilmesi igin %30’luk HNOs-de-iyonize su karigimi ile 1 saat siiresince
Karigtirllmistir. Yikama isleminin ilk saati gectikten sonra HNOs-de-iyonize su
karisimi ayni oranlarda yenilenerek, tekrar 1 saat siire ile yikanmistir. Bu islemden
sonra sadece de-iyonize su ile 4 defa daha yikanmistir. Sentezlenen tiim sablon
parcaciklarinin ikincil faz igerip igermedigi XRD (26=20°-60°) analizi ile

belirlenirken, morfolojileri ve en/boy oranlar1 ise SEM analizi ile incelenmistir.

3. Asama
BaBi,Ti,0;s [ kC1 | Naci [ Baco,

)

[Karlstlrma (@manyetik kar15t1r1c1)}
J.Kurutma

Isil Islem
950°C-3 saat

Sicak Su&
[ HNO;/su ile yikama }
i B
[Plakasal BaTiO,)

s

SEM-XRD
(Mikroyapi-Faz Analizi)

Toppkimyasal Mikro-Krsital Doniistiirme

Sekil 3.3: Anizometrik BaTiOsz (BT) sablon pargaciklarin iiretim agsamalari.

3.3. Serit Dokiim Yontemi ile PMN-PT Seramiklerin
Uretimi ve Karakterizasyonlari

Bu tez ¢alismasinda doku 6zelligi kazandirilacak sistem olarak, dokulu olarak
tiretilebildigi literatiir calismalarindan bilinen ve MFS’de tistiin 6zellikleri sergileyen
ikili  0,675PMN-0,325PT (PMN-PT) sistemi secilmistir. PMN-PT tozlarinin
sentezlenmesi igin sistematik bir sekilde kalsinasyon ¢alismasi yapilmis ve 750°C’de
2 saat ikincil faz igermemesi bakimindan uygun kalsinasyon sicakligi olarak

belirlenmistir. Ikincil faz icermeyen en diisiik kalsinasyon sicakhigi secilerek sert
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topaklarin oniine gegilmis olup kompozisyonel olarak homojenizasyon saglanmaistir.
PMN-PT tozlarin sentezlenmesi daha dnce belirtilen Sekil 3.4°de yer verilen akis
diyagramindaki gibidir. Genel tane boyut dagilimi 0,176 pum araliginda olan PMN-PT
tozlar1, %47,3 oraninda baglayici ve 56 ethyl methyl keton/44ethanol (Merck) bilyali
degirmende 24 siiresince karistirillmistir. Manyetik karistirictya alinan dokiim
asiltisinin manyetik balik ile homojen olarak karisarak buharlasmasi saglanmistir. Bu
asamada herhangi bir ikincil faz icermeyen plakasal BT sablon paragaciklari hacimce
%1 ve %3 oranlarinda eklenmistir. Fazla eklenen ¢6ziicii MEK/ET’in buharlagmasiyla
birlikte dokiime hazir hale gelen asilti, serit dokiim bigagi (Doctor blade) kullanilarak
cam bir yiizeye 10 cm/s hizi ayarlanarak dokiilmiistiir. Sekil 3.4°te serit dokiim
yontemi ile hazirlanan dokulu ve dokusuz PMN-PT seramiklerin hazirlanma
asamalarin1 igeren detayl akis diyagramina yer verilmistir. Sekil 3.5°de ise serit
dokiim bigaginda sablon pargaciklarin ilk hizalanmasi ve sinterleme asamasinda
sablon pargaciklarin biiyiiyerek dokulu PMN-PT seramiklerin olusumuna ait gorsele
yer verilmistir. Kuruduktan sonra istenilen boyutlarda kesilen seritler, yaklasik olarak
20 kat olacak sekilde lamine edildikten sonra metal kalip igerisinde, 90°C’de 1 saat
stire ile etiivde bekletildikten sonra 80 MPa basing altinda 5 dk preslenmistir.
Baglayicilarin yapidan uzaklastirilma islemi 3.2 bolimiinde belirtildigi gibi, tek
eksenli pres kullanilarak hazirlanan kiitlesel drnekler ile ayni kosullarda yapilmastir.
Sinterleme islemi, tiip firinda (Protherm) kapakli kayik pota igerisinde, kursun kaybini
engellemek amaciyla numune agirliklarinin %25’ine denk gelecek sekilde kursunca
zengin PbO/ZrO, atmosfer tozu kullanilarak normal atmosferik kosullarda ve
oksijence zengin 5°C/dk 1sitma ve sogutma hizinda 1150°C’de 2 saat, 6 saat ve 10 saat

stiresince gergeklestirilmistir.
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Sekil 3.4: Dokulu PMN-PT seramiklerin tiretilmesine ait akig diyagrami.

Cekirdeklerin serit dokiim
[001] esnasindahizalanmasi

8.0 [0o1]

' Serit Dikiim
BaTiO; _ . Yinii gL
Cekirdek T ﬂ
.
—— I

PMN-PT

. X
Matris Tozu v
S ‘
* 0 -
0. o Sinterleme sonrasi
e —————————————————————etl

dokulu seramik

Sekil 3.5: Serit dokiim bigaginda sablon pargaciklarin hizalanmasi ve sinterleme
asamasi sonrasi sablon pargaciklarin diger taneleri yonlendirmesi.

Doku oranlart XRD analizinden Esitlik 3.7°deki Lotgering faktor denklemi
kullanilarak hesaplanmistir [Lotgering, 1959]. Doku olusumunun hesaplanmasi i¢in
gerekli olan taneleri rastegele yonlenmis (dokusuz) olan PMN-PT seramiklerin
hazirlama iglemleri dokulu seramiklerin tiretim asamalari ile ayni olup sadece sablon

eklenmemistir.
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froony = P(%)P_OPO Lotgering Faktor (3.7)

Peooyy = 2 oon Dokulu yonlenmis seramik (3.8)
2 hkn

_ Zlogoon (39)

o Polikristalin rastgele yonlenmis seramik

Ty To(hk

Lotgering factor ile doku olusum orani kolaylikla hesaplanmasina ragmen, bu
yontem doku derecesinin yari-nicel degerini tahmini olarak verir. Lotgering faktor
metodu bagil pik siddetlerine bagl bir doku analiz yontemi, en basit analiz yontemi
olup, malzeme igerisindeki tanelerin kristal yonelimlerinin dagilimi1 hakkinda bilgi
vermez [Brosnan et al., 2006]. Diger bir X-igin1 kirinim teknigi olan rocking curve
analiz metodu dokulu piezoseramiklerde yonlenme dagilimi ile ilgili sayisal olarak
bilgi vermesi nedeniyle kullanilir [Seabaugh et al., 2000]. Bu nedenle, kristalografik
yonlenme miktari, (002) piki kullanilarak dokulu PMN-PT seramiklere, rocking-curve
(veya o taramasi) metodu ile belirlenmistir (Sekil 3.6). Numunelerin egim agis1 araligi,
(®), -20°’den +20°’ye, derece biiyiikligii 0,02° ve bekleme zamani 0,5 s olarak
ayarlanmistir [Vaudin, 2002]. Fit edilen rocking curve verileri, igin Esitlik 3.10°da

verilen March-Dollase esitligi fit edilerek dokunun yonlenme derecesi hesaplanmustir.

sinzw>_3 (3.10)

F(f,r,w) = f<rzcoszw +

Bu esitlikte, f; doku kesri, r; yonlenme derecesi ve w; <001> doku yoniindeki sapma
acis1 olarak tanimlanmistir. Denklemdeki r parametresi anizotropik tanelerin dokudaki
dagilimmin genisliginin gostergesidir ve r degeri 0<r<l seklinde (r=1 rastgele
yonlenmis taneler icin; r=0 ise tamamen yonlenmis tanelere sahip malzemeler i¢in
degisir [Seabaugh et al., 2000], [Brosnan et al., 2006], [ Alkoy and Dursun, 2012]. Sekil
3.6’da rocking curve analizinin anlasilabilmesi i¢in iki analiz arasindaki kiyaslamali

gosterime yer verilmistir [Dursun, 2011], [Vaudin, 2000].
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Sekil 3.6: a) 6-20 taramasi (XRD), b) o taramasi (rocking curve).

3.4. Pres ve Serit Dokiim Yontemi ile Uretilen PMN-PT
Seramiklerin Elektriksel Karakterizasyonlari

Elektriksel ve elektromekaniksel 6zelliklerin incelenebilmesi icin tek eksenli
kuru presleme ve serit dokiim (SD) yontemi olmak iizere iki farkli kullanilarak
hazirlanmustir. Serit dokiim yontemi ile hazirlanan standart 6rnekler 15 mm ¢apindaki
panch ile disk seklinde kesilmis ve metal kalip igerisinde tek eksenli press ile
preslenmistir. Boliim 3.1 belirtilen kosullarda ise sinterlenmistir. Serit dokiim yontemi
ile standart boyutlarda hazirlanacak plakasal Ornekler igin, istiflenen dokiim
dikdortgen seklindeki kalip icerisinde preslenmistir. Sinterlendikten sonra hassas
kesme diski (Leco, 801-137) ile Tablo 3.2’deki boyutlarda kesilmistir.

Yiizey islemleri yapilan orneklere elektrik alanin uygulanabilmesi i¢in glimiis
elektrot pasta siiriilmiis ve elektotun yilizeye tutunabilmesi ig¢in 5°C/dk 1sitma ve
sogutma hizlarinda 600°C’de 30 dk siire ile 1s1l iglem uygulanmustir. Piezoseramiklerin
elektrik alana bagli olarak Pr ve zorlayic1 Ec degerlerinin belirlenebilmesi igin
ferroelektrik test sistemi (Precision LC, Radiant Inc., Albuquerque, NM) kullanilmus,
5-30 kV/cm arasinda degisen elektrik alan ile 1 Hz ve 0,5 Hz histerisiz periyotlarinda
Olgtim alinmigtir. Uygulanan elektrik alana bagli olarak numunelerde meydana gelen
bipolar-elektrik alan gerinim (S-E) davraniglar1 ferroelektrik test cihazi ile birlikte
calisan fotonik sensér cihazi (MTI-2000, MTI Instruments, Albany, NY) ile
Olglilmistiir. Kutuplama islemleri, 80°C’deki silikon yagi banyosu (Julabo Innovatve
Technology) igerisinde 15 dk boyunca 30 kV/cm elektrik alan uygulanarak
yapilmustir. Elektrik alan, yliksek voltaj kaynagi Amplifier/Kontrol (Trek, 610 D
COR-A-TROL) cihaz1 ile wuygulanmistir. Elektriksel ve elektromekaniksel
karakterizasyonlar1 kutuplama isleminden itibaren 24 saat bekletildikten sonra
yapilmustir. Piezoelektrik yiik katsayisi (dzs) Ol¢timleri, Berlincourt yontemi ile ds3
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metre (APC International, Ltd., YE2730A) kullanilarak yapilmistir. Elekriksel ve
elektromekaniksel 6lgiimler Tablo 3.2’de belirtilen boyutlara gore hazirlanan kutuplu
numunelerin empedans-faz agisi- frekans Ol¢iimleri Indiiktans-Kapasitans-Rezistans
(LCR) metre (Hioki 3532-50, Japan) kullanilarak yapilmistir. Ayrica, oda sicakliginda
yapilan dl¢timlerle kutuplama sonrasi LCR metre ile kapasitans (C) ve dielektrik kayip
(tand) degerleri belirlenmistir. 10 kHz degerindeki kapasitans degerinden dielektrik
sabiti (gr) ve tand ise kayip faktoriinlin 100 ile boliinmesi ile ylizde kayip
hesaplanmistir. Kutuplanmis 6rneklerin, dielektrik sabitleri (er) ve tan 6 degerlerinin
sicakliga gore degisimi, oda sicakligindan baslanarak 250°C’ye kadar 10, 100, 1000
kHz frekans degerleri icin LCR metre kullanilarak belirlenmistir. Boylece her bir
kompozisyonun sicakliga bagli olarak rombohedral-tetragonal faz gecisi (Tr—T) Ve

Curie sicakligi (Tc) degerleri belirlenmistir.

3.4.1. Piezoelektrik ve Elektromekaniksel Parametrelerin
Hesaplanmasi

PMN-PT sisteminin standart eletktriksel ve elektromekaniksel &zelliklerinin
belirlenmesi, cihaz uygulamasinda kullanilan piezoseramiklerden kaynaklanabilecek
sorunlarin  belirlenmesi agisindan olduk¢a Onemlidir. Standart 6zelliklerin
hesaplanabilmesi i¢in Tablo 3.2°de belirtilen geometrilerde 6rnekler hazirlandiktan
sonra LCR metre kullanarak alinan empedans ol¢limlerinden alinmistir. Rezonans
yakinindaki piezoelektrik seramik i¢in frekansa karsilik gelen tipik bir rezonans grafigi
Sekil 3.7°de gosterilmektedir. Maksimum empedasin noktasi rezonansa (f;) ve
minimum empedans noktasi anti-rezonansa (fa) denk gelmektedir [Web 1, 2018],
[Jordan and Quanies, 2002], [ANSI-IEEE, 1988].

Empedans

Frekans (Hz)

Sekil 3.7: Empedans-frekans dongiisiiniin frekansin fonksiyonu olarak gdsterimi.
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Mekanik kalite faktorii (Q,,) seri bir es deger devredeki malzeminin verdigi tepki
olarak tanimlanir. Q,,, degeri, kalinlik dogrultusunda kutuplanan disk numunenin ana
fi ve f,, seri ile 1 kHz’deki kapasitans C1; (F) ve f,. frekansina karsilik gelen minimum

|Zm| (Q) degerleri kullanilarak Esitlik 3.11 ile hesaplanmustir.

Tablo 3.2: Standart elektriksel ve elektromekaniksel 6zelliklerin belirlenmesinde
kullanilan belirli geometrilerdeki piezoseramikler.

Titresim Geometri ve Boyutlar Hesaplanabilen
Modu I: Boy, w: En, t: Kalinlik, @: Cap Katsayilar
Radyal ) k.,k

(Radial, R} ﬁ @%t > 10t el /Ep’ :IS/S
1 o ‘ - 330700 550
tand, Q,,
Kalinhk Genlesmesi J k,
(Thickness Extention) ﬁ —t
TE) ™ @ > 10t P, cF
( ‘ ‘ 33 33
w %]
Yanal Uzama 1
|
(Transverse Length) ﬁ w ; ; ¢ Kksp,d5,
(31 ya da TL mod) ( o — T RS sD, gE
11 w >4t D ~F
E R
€1/€, tand
Boyca Uzama [
(Length Extension) ﬁ W k
(33 ya da LE mod) S
t t> 5w %3’ %3
t 2 51 €3T3/€0, tan6
N
Boyca Kayma ﬁ "1 kys,dis
(Length Shear) \ \ gD gE
147 P44
(15 ya da LS mod) w = | e>200 €1 6 551 /g,

Kalinlik dogrultusunda kutuplanan disk seklinde (®=13 mm, t=1 mm)
piezoseramigin radyal titresimlere neden olan Sekil 2.21°de gosterilen gorsele gore 3
yoniindeki elektrik alan ile 1 ve 2 yonlerindeki mekanik etkiyi tanimlayan diizlemsel

baglasma kat sayist (k,) ana fr ve f. degerleri kullanilarak Esitlik 3.12 ile

hesaplanmaktadir. Kalinlik baglasma katsayisi (kt) ise kalinlik genlesme modundaki f;
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ve fa degerleri ile Esitlik 3.13’den hesaplanmistir [Web 1, 2018], [Jordan and Quanies,
2002], [Sherrit and Mukherjee, 2007].

1 f2 (3.11)
m = 21| Z| C33fr <fa2 - fr2>
a_Jr a_Jr 2 (312)
ko = \/2’51ffrf - (57%)
= [ o
2fa 12 S

Yine disk seklindeki numune kullanilarak %5 /&, Ve €35/ ¢, degerleri sirasiyla Esitlik

3.14 ve Esitlik 3.15 kullanilarak hesaplanmistir [Moulson and Herbert, 2003].

C.t (3.14)
5'?3/30 = 607

£33/ = (1 — k3)(ef3/ ) (3.15)

Kalinlik dogrultusunda kutuplanan ( lxwxt) 20mmx4mmxlmm boyutlarinda
hazirlanan 31-modu numunesi ile temel empedans modundaki f; ve faile ka1 (Esitlik
3.16), 1x1x5 mm boyutlarindaki boyca uzama numunesi kullanilarak temel empedans
modundaki fr ve fa degerleri ile ka3 hesaplanabilmektedir. Ancak, 6zellikle dokulu
seramiklerin 5 mm kalinlikta {iretilmesi laminasyon zorlugu nedeniyle oldukga giictiir
ve bu tez ¢aligmasi esnasinda denenmesine ragmen laminasyon asamasinda sorunlarla
karsilagilmistir. Ayrica, bu kadar kalin seramiklerin homojen olarak kutuplanma
zorluklar1 nedeniyle ka3 degerinin hesaplanmast i¢in kp ve ki’den tiiretilen Esitlik 3.20
kullanilmistir [Sherrit and Mukherjee, 2007], [Akga, 2016], [Zhang et al., 2005].
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(3.16)
fa fa—fr

3 i e
1+72”;‘; tan 72Tfafrfr]

k3, =

(3.17)

o= (im0

(es)? = (ky)” + (k) = (k). (ke)? (3.18)

Boyca kayma numunesi kullanilarak serbest haldeki gegirgenlik olan €7, /¢, degeri

Esitlik 3.19 kullanilarak hesaplanmistir [Zhang et al., 2005].

C.w (3.19)
&-t.1

€1Tl/50 =

kis kat sayisinin hesaplanmasi i¢in boyca kayma numunesinin uzun olan t
kalinliginin, w ve [ boyutlarindan 20 kat daha yiliksek olmasi gerekmektedir. Daha
once de belirtildigi gibi bu kalinliga sahip dokulu seramikleri tiretmek olduk¢a zordur.
Bu nedenle bu tez ¢alismasinda rezonanstaki ikinci pikinin daha kuvvetli olmasi
nedeniyle ikinci pik kullanilanilarak yapilan hesaplama yakliagimi kullanilmastir.
Tablo 3.2°de belirtildigi gibi 1x3x18 mm? boyutlarinda numune hazirlanmis olup
kalinlik dogrultusunda kutuplandik sonra yiizeydeki elektrotlar silinerek, [ boyunca
havada kuruyan elektrot siiriilerek 6l¢timler bu dogrultudan alinmistir [Sherrit and

Mukherjee, 2007], [Akea, 2016].

k1 = Jz e [2 (1 _7)]

Elastik esneklik (complience) katsayilar1 ise 33- modu ve 31-modlarinda hazirlanan

(3.20)

numuneler kullanilarak belirlenmistir. s£; katsayis1 33-modu numunesinden (yanal
uzama) elde edilen temel f; ve f. degerlerinden Esitlik 3.21 kullanilarak, s2; katsayis

33-modu numunesinden (boyca uzama) elde edilen ana f; ve fa degerleri ile Esitlik
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3.22°den hesaplanabilir. sZ; elastik kat sayis1 ise Esitlik 3.23’ten s2;ve Esitlik 3.18
belirlenen ks3 kullanilarak Esitlik 3.24 kullanilarak hesaplanir [Akca, 2016], [Zhang
et al., 2005].

PR (3.21)
Y ap(Uf,)?

PR (3.22)
B 4p(Uf)?

oS (3.23)
- 1_k§3

sP, sabiti boyca kayma numunesinin daha siddetli olan empedansin ikinci piki
kullanilarak Esitlik 3.24 kullanilarak hesaplanmistir. s%, elastik sabiti ise Esitlik
3.27°ten belirlenen s2, ve Esitlik 3.20°deki k;s kullanilarak Esitlik 3.25 ile

hesaplanmustir.

p_ 1 (3.24)

GE — 544 (3.25)
44 = (1 k)

sE, ve sk; elastik kat sayilarim belirlemek igin ise dncelikle ds; piezoelektrik yiik kat
sayisinin hesaplanmasi tanimlanmasi gerekmektedir. Piezoelektrik yiik kat sayilar
genel olarak Esitlik kullanilarak hesaplanmaktadir. Esitlik 3.28’deki alt indisler
sirastyla ij=33, 31, 15°dir.

d% = kel (3.28)

ll j]

Esitlik diizenlendiginde d3, Ve d;s Kat sayilar sirasila Esitlik 3.29 ve Esitlik
3.30°dan hesaplanmaktadir [Sherrit and Mukherjee, 2007], [Zhang et. al., 2005]. d5
kat sayis1 hesaplanirken Esitlik 3.18 ile hesaplanan ks;ve Esitlik 3.23 ile belirlenen
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sE, degerleri kullanilmaktadir. d,s Kat sayisi ise, Esitlik 3.22 ile hesaplanan kis,

Esitlik 3.27 kullanilarak belirlenen sf, kullanilarak hesaplanir.

/ (3.29)
d3y = k3q 53Tssf1

f (3.30)
dis = kqs 51Tlsf4

sE, ve sk katsayilarmi hesaplanmasinda kullanilan cZ; ve c; elastik sikihik
katsayilarmin dncelikle belirlenmesi gereklidir. c2; elastik sikilik katsayisi, ince disk
numunenin veya 31modu yanal uzama katsayilarinin kalinlik modlarin ait fa degeri
kullanilarak Esitlik 3.31°deki formiil kullamlarak hesaplanmaktadir. cZ; katsayisi
Esitlik 3.32 kullanilarak belirlenmektedir [Zhang et. al., 2005], [Akca, 2016].

cBy = 4p(tf,)? (3.31)

C§3 = 053(1 - k?) (3.32)

sE, ve sk elastik kat sayilari, diger katsayilara oranla karmasik olan ve daha dnceki
bagintilardan elde edilen katsayilar kullanilarak sirasiyla Esitlik 3.33 ve Esitlik 3.34
ile hesaplanmustir [Moulson and Herbert, 2003]. s& elastik katsayisi, sf, ve sE,

elastik katsayilar1 kullanilarak Esitlik 3.35 kullanilarak hesaplanmistir.

243, (3.33)
S12 =7 3.7 S11
£330k
(sE +sE) (3.34)
(s13)° = 1/2 s33(st1 + 512) — MTR
33
Sés = 2(11 — 512) (3.35)
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3.5. ATILA Sonlu Elemanlar Analiz Yontemi (SEA) ile
Unimorf Cihazlarin Modellenmesi

Bu caligmada, unimorf tipi mesnetli yapilar i¢in farkli metal uzunluklar1 ve
seramik kalinliklar1 olacak sekilde farkli tasarimlar yapilmistir. Bu tasarimlar
oncelikle ATILA® sonlu elemanlar yazilimi (GID pre-/post isleyici yazilimi eklentili)
ile modelleme yapilmasi ve daha sonraki asamada ise modelleme yapilan kosullarda
bu cihazlarin iiretilmesi amaglanmistir. Metal esnek gévde tizerine bir (unimorf) tane
piezoseramigin yapistirilarak tasarlanan cihazlarin seramik kismi kendi trettigimiz
dokusuz, dokulu ve PZT-5H esasli seramikler kullanilmistir. Bu cihazlarin ii¢ boyutlu
tasarimi, malzeme se¢imi ve empedans kosullart ATILA-GiD araylizii kullanilarak
yaptlmistir. Kullanilan esnek metalik gdvdenin yogunluk, elastik modiil gibi
ozellikleri ise yazilimin kendi veri bankasindaki bilgiler kullanilarak belirlenmistir.
Cihazin empedans analizi yapilarak, her frekansa karsilik gelen hareket modlar
belirlenmistir. Boylece elde edilen bu sonuglar, bizim amagladigimiz hareketin hangi
frekans aralifinda elde edilecegini ve maksimum ¢ikis voltajina hangi frekans
araliginda ulasilacagi konusunda fikir vermektedir. Boylece yapilan bu tasarimlar ile
zamandan ciddi anlamda tassarruf edilerek, amaclanan hedefe daha kisa siirede
ulasilmast saglanmistir. Ayrica, 6l¢iim sirasinda odaklanilmak istenen frekans araligi
hakkinda dogrudan sonug¢ vermekte ve bdylece genis bir frekans spektrum taramasi

yapilmasina gerek kalmamaktadir.

3.6. Dokusuz, Dokulu PMN-PT Unimorf Cihazlarin
Uretimi ve Karakterizasyonlari

Dokulu ve dokusuz PMN-PT seramikler kullanilarak tasarlanan unimorf
mesnetli yapiya sahip titresim esasl enerji hasati uygulamasinin tasarim detaylar1 ve
performans Ol¢iimleri sonuclar boliimiinde detayli olarak verilmistir. Yapilan
tasarimlarda esnek metalik govdenin tiiri ve kullanilan seramigin elektriksel
ozellikleri olduk¢a Onemlidir. Bu tez c¢alismasinda performans degerlerinin
kiyaslanmasi igin elektriksel olarak PMN-PT gibi yumusak karaktere sergileyen PZT-
5H tercih edilmistir. Ayrica PZT-5H seramiklerin 195°C T¢ sicakligi ve 590 pC/N
piezoelektrik yiik kat sayisina sahip olmasi bakimindan dokulu PMN-PT seramikler

ile benzer &zellikler sergilemekte olmasi nedeniyle daha dogru bir kiyaslamaya
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gidilecektir. Portotip PEH uygulamasinda kullanilan PMN-PT seramiklerin 80°C’de
30 kV/cm elektrik alan uygulanarak kutuplanirken, PZT-5H seramikler ise 120°C
kV/cm elektrik alan altinda kutuplanmistir. PEH enerji hasati tasariminda kullanilan
dokulu PMN-PT seramiklere X-1s1n1 kirinimi analizi yapilarak yonlenme derecesi test
edilmis ve tiim seramiklerin elektriksel, elektromekaniksel analizi yapilarak cihaz
tasariminda piezoseramikten kaynaklanabilecek sorunlarin Oniine gegilmeye
calisilmigtir. Piezoseramikler piring plaka iizerine iki farkli yapistirict ile
yapigtirilmigtir. Oncelikle 80°C°de kiirleme islemi uygulanan Tree bond (6zellik)
marka yapistirict ve oda sicakliginda kiirlenen Penloc marka yapistirict kullanilmas,
her ikisinin 6zelliklere de etkisi kiyaslanmistir. Her iki yapistirict da yalitkan 6zellige
sahip oldugundan, iletkenlik igin ek olaak Ecolit marka oda sicakliginda kiirlenen
glimis pasta ile saglanmistir. Unimorf cihazlarin performans oOl¢iimlerinde
kullanilacak olan test diizenegi sonuglar boliimiinde detayli olarak anlatilmistir. Sekil
3.8’de piring esnek metal govde kullanilarak tasarlanan unimorf yapilarina ver
verilmistir. Farkli tip uzunluklari denerek tip uzunlugunun, uygulanan farkli yiiklerin
(yiiksiiz, 0.1 gr) ve sisteme baglanan farkli direnglerin (10 ohm, 50 kohm) cihaz

performansina olan etkisi incelenmistir.

17 18 19 20 2

Sekil 3.8: Plakasal piezoseramikler kullanilarak tasarlanan unimorf cihaz yapilar.
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4. SONUCLAR VE IRDELEME

4.1. Isil dslem Sonrasi Faz ve Mikroyapt Analiz
Sonuclarimin Degerlendirilmesi

4.1.1. MgNDb20s (Columbite) Tozunun X-Isimi incelemesi

Sekil 4.1°de katkisiz PMN-PT ve farkli mol oranlar1 (%0,2, %0,4, %0,6, %0,7
ve %0,8 mol) ile hazirlanan Mn katkili PMN-PT kompozisyonlarinin Columbite
yontemi ile tiretiminde 6ncii toz olarak kullanilan MgNbOs tozlarinin 1150°C’de 4
saat siire ile kalsinasyin islemi sonrasi ikincil faz igermeden kristallesen X-1gin1
kirimin desenine yer verilmistir. Tim pikler MgNbOg’ya ait JCPDS #00-033-0875
nolu pdf kart1 ile ortiismektedir [ICDD, 2011]. Benzer ¢alismalarda, PMN-PT
sisteminin tozunun geleneksel kati hal kalsinasyon yontemi ile sentezlenmesi
sonucunda genellikle gézlenen ve istenmeyen bir faz olan kararli piroklor (pyrochlore)
faz1 igcermedigi rapor edilmistir [Swartz and Shrout, 1982]. Bu nedenle PMN-PT toz
sentezinde, (MgCOz3)sMg(OH)2.5H,0 ve NbyOs baslangic tozlart kullanilarak
MgNbOg tozu Columbite yontemi ile ayrica iretilmistir. Piroklor fazin olusumu,
burada kursun oksit ve niyobyum oksit arasindaki kimyasal reaksiyonu sonucudur
[Cavalheiro et al., 1999]. PMN-PT’nin geleneksel kat1 hal kalsinasyon yontemi ile
yiksek sicakliklarda (> 900°C) ve uzun siireli (~24 saat) tekrarlanan kalsinasyon
islemleri ile ikincil faz icermeden {iretilebilmistir. Ancak, bu yaklasim PbO
stokiyometrisinin kontrolii ve tekrarlanabilirlik agisindan zordur [Swartz and Shrout,
1982]. Benzer literatiir calismalarindaki verilerden yola ¢ikilarak, bu tez ¢aligmasinda
PMN-PT sentezi igin en uygun yontem olarak kabul edilen Columbite yontemi
kullanilmis ve MgNDbOs i¢in kalsinasyon kosulu, 1150°C” de 4 saat olarak belirlenmistir
[Ananta et al., 1999]. Kalsinasyon islemi sonras1 uygulanan kirma islemi ile MgNbOs
tozunun tane boyutu yaklasik olarak dos= 0,183 um olarak Sl¢iimiistiir.
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Sekil 4.1: 1150°C’de 4 saat siire ile kalsine edilen MgNb,Og tozuna ait X-1sinlari
kirinim deseni.

4.1.2. PMN-PT Tozlarmin X-Isim Incelemeleri

750°C ile 850°C sicaklik degerleri arasinda iki saat siire ile kalsine edilen
MFS’indaki PMN-PT tozuna ait X-isin1 kirmim desenleri (XRD) Sekil 4.2°de
gosterilmektedir. PMN-PT nin bu sicaklik araliklarinda kalsinasyon sonrasi genellikle
ortaya ¢ikan PbsNbsOiz ve Pb2NbTiOg ikincil fazlarini (piroklor) igermeden,
perovskit yapida kristallestigi goriilmektedir [Bruno et al., 2006], [Rittidech et al.,
2007]. Piroklor fazi, perovskite yapinin gelisiminde belirili sicaklilarda olusan yari
kararli ve paraelektrik o6zellikler sergileyen, kursunca fakir bir fazdir. Paraelektrik
karakterde olmasi ve iletkenliginin yiiksek olmasi nedeniyle yapida kalmasi
durumunda elektriksel ozellikleri olumsuz etkiledigi icin yapida kalinti olarak
istenmemektedir [Alkoy, 2007]. XRD desenleri sirasiyla PMN ve PT’ye ait olan
JCPDS#01-078-0299, JCPDS#00-027-1199 PDF (powder diffraction file) kartlar1 ile
uyusmaktadir [ICCD, 2011]. Benzer bir ¢alismada, daha diisiik sicakliklarda (~650°C)
kalsine edilen PMN-PT perovskit yapida olmasina ragmen, bu sicaklik degerlerinde
reaksiyon tamamlanmamis olup, PbO, TiO2 ve MgNDb2Os c¢oziinmesi meydana
gelmekte ve bu sonu¢ PMN-PT tozunun 650°C’deki DTA analizinde sadece
egzotermik bir egri gozlenmesi ile dogrulanmistir [Fengbing et al., 2004]. Bu
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verilerden yola ¢ikilarak, PMN-PT tozlarin, yiiksek sicakliklarda kalsine edilmesi ile
olusmas1 muhtemel aglomerasyonlari engellemek ve diisiik sicakliklarda reaksiyonun
tamamlanmama riskini en aza indirmek i¢in ikincil faz igermeyen en diisiik sicaklik
degeri olan 750°C’de kalsine edilmesi uygun bulunmustur. Ayrica kirma islemi
uygulanan tozlarin Sekil 4.2b) tane boyut dagilimi genellikle 0,171 pm araliginda
olup, herhangi bir topaklanma ve homojen olmayan tane boyut dagilimina
rastlanmamaktadir. Elde edilen bu veriler, hem kiitlesel hem de dokulu Orneklerin

hazirlanmasi i¢in uygunluk gostermektedir.
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Sekil 4.2 :PMN-PT tozlarinin a) 750°C, b) 800°C, ¢) 850°C sicaklik degerlerinde 2
saat siire kalsine islemi sonras1 X-1s1m1 kirinim desenleri, b)750°C’de 2 saat kalsine
edilen tozlarin kirma sonrasi tane boyutu.

4.1.3. Pres ile Hazirlanan Katkisiz ve Mn Katkih PMN-PT
Seramiklerin Yapisal Karakterizasyonlari

PMN-PT sistemine elektriksel ve elektromekaniksel o6zellikleri gelistirmek
amaciyla sistematik olarak %0, 0,2, 0,4, 0,6, 0,7 ve 0,8 mol Mn katkis1 yapilmistir.

Ornekler hem normal atmosferik kosullarda ve hem de oksijence zengin atmosferde
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1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenmistir. Boylece sinterleme atmosferinin yapisal ve
elektriksel, elektromekaniksel Ozelliklere etkisi detayli olarak incelenmistir. Sekil
4.3’te katkisiz ve farkli mol oranlarinda MnQO; katkili (a) atmosfer kosullarinda, (b)
oksijen atmosferinde sinterlenen PMN-PT seramiklerin XRD desenlerinin gosterimine

yer verilmistir.
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Sekil 4.3: 1150°C’de 2 saat siire ile a) oksijen atmosferinde ve b) atmosfer
kosullarinda sinterlenen a) katkisiz, b) 0,2 mol, ¢) 0,4 mol, d) 0,6 mol, ¢) 0,7, f) 0,8
mol Mn katkili PMN-PT seramiklere ait X-1s1n1 kirinim desenleri.

Her 1ki atmosferik kosulda sinterlenen 6rneklerin kristal yapilar1 benzer degisim
gostermekte olup, Mn katkisina ragmen tiim 6rneklerin ikincil faz icermeden perovskit
yapida kritallestikleri goriilmektedir. PMN-PT sisteminin 6zelliklerinin gelistirilmesi
asamasinda, Mn katkis1 ve oksijen atmosferinde sinterleme olmak tizere iki farkli

parametre, ayni sinterleme sicakligi i¢in incelenmistir. Benzer ¢alismalarda, oksitli
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seramiklerin sinterleme atmosferinin yogunlagsma davraniglarinin 6nemli 6lgiide
etkiledigi rapor edilmistir [James et al., 2002]. Sekil 4.4’te iki atmosferde sinterlenen
katkisiz, %0,2 mol, %0,4 mol ve %0,7 mol Mn katkili seramiklerin Arsimet prensibi
ile belirlenen yogunluklarinin karsilastirmali gosterimine yer verilmistir. Sekil 4.4
detayli olarak incelendiginde oksijen atmosferinde sinterleme yogunlagsma davranisini
diizenledigi acgikca goriilmektedir. Atmosferik kosullarda sinterlenen seramiklerin
yogunluklari %0,4 mol Mn katkis ile 7,85 gr/cm?® seviyesine ulasirken, Mn oran1 %0,7

mol oldugunda ise yogunluk 7,75 gr/cm?® degerine diismektedir.
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Sekil 4.4: PMN-PT seramiklerinnin farkli mol oraninda Mn katkisina ve sinterleme
atmosferlerine bagli olarak yogunluklarin degisimi.

Elde edilen bu sonuglar SEM analizleri ile de dogrulanmaktadir. Sekil 4.5’te
atmosfer kosullarinda 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen a) Katkisiz, ¢) %0,2, €)
%0,4 mol Mn ve oksijen atmosferinde 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen b)
katkilisiz, d) %0,2, f) %0,4 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin SEM goriintiilerine
yer verilmistir. Sekil 4.6’da ise atmosfer kosullarinda 1150°C’de 2 saat siire ile
sinterlenen a) % 0,6, ¢) % 0,7, €) %0,8 mol Mn ve oksijen atmosferinde 1150°C’de 2
saat siire ile sinterlenen b) %0,6, d) %0,7, f) %0,8 mol Mn katkili PMN-PT
seramiklerin karsilagtirmali SEM goriintiileri goriilmektedir. Sekil 4.5’ten goriildiigi
gibi iki farkli ortamda sinterlenen katkisiz PMN-PT seramiklerin mikroyapilari
incelendiginde atmosfer kosullarinda sinterlenen orneklerin tane boyutu 2-3 pum
araliginda degisirken, oksijen atmosferinde sinterlenenlerin ise tane boyutu 5-12 um
araligindadir. PMN-PT seramiklerin %0,7 mol’e kadar yapilan Mn katkisi ile tane
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boyutlarin arttig1 ve oksijen atmosferinde sinterlenen 6rneklerin SEM goriintiileri
incelendiginde ise yapidaki gozeneklerin azalip daha yogun bir yap1 elde edildigi
gorilmistiir. Chen vd. (1991) ¢alismasinda, iyi bir 6ncii yogunlasma kinetiginin, kati
hal difiizyon ile kontrol edilen doniisiimiin daha hizli ger¢eklestigi bildirilmistir [Chen
etal., 1991]. Oksijen atmosferinde sinterlenen seramiklerde daha yiiksek elde edilmes,
gozeneklerin igerisinde sikisan oksijenin daha hizli diflize olmasit seklinde
aciklanabilir. G6zenekler igerisinde sikisan oksijenin, goreceli olarak difiizyonu daha
yavas olan havanin temel bileseni olan nitrojenin aksine, seramiklerin gézeneklerinden
kolayca difiize olurken, atmosferik kosullarda sinterlenen Orneklerde sinterleme
asamasi sonrasi kalinti gézeneklere rastlanmaktadir [James et al., 2002]. Literatiir
calismalarinda genel olarak, O2 ve H gibi ¢dziinen gaz atmosferi altinda olduk¢a yogun
polikristal seramikler iiretilmekteyken, c¢oOziinmeyen gaz atmosferi altinda
sinterlemede (0r; N, Ar, He) yogun Ornekler elde edilmesi zordur. Sinterleme
esnasinda kapali gozeneklerin olusma sathasinda, ¢oziilebilir bir gaz atmosferi ve
ardindan ¢6ziinmeyen (veya diflize olmayan) bir gaz atmosferine gecis yapilmasi ile
polikristalin oksit seramiklerin yogunlagsmasini daha da arttirabilir. Sinterleme
atmosferinin degisimi, kapali goézenek ve dis atmosfer arasinda difiize gazin
kansontrasyon gradyani olusturur. Bu, ¢oziilebilir gazin kapali gozenekten disariya
dogru diflizyonuna olanak saglar ve boylece kapali gozeneklerin ¢ekme oranini arttirir
[Moon and Jang et al., 1993], [Zhang et al., 2017]. Boylece diger bir ifade ile
sinterleme esansinda gozenekler oksijen gibi kolaylikla difiize olabilen gaz ile
dolduruldugunda yiiksek yogunluga ulasilir. Benzer durum MgO-CaMgSiO4’un farkli
atmosfer kosullarinda sinterlenmesiyle gozlenmistir [Kim et al., 1987]. Ayrica, kursun
esaslt sistemlerin sinterleme kosullarimin etkisi gozlendiginde ise, 0,65PMN-
0,35PT’nin sinteleme islemi igin diisiik olarak kabul edilen kosullarda dahi
(1100°C’de 4 saat) yiiksek yogunluga (8.13 gr/cm®) ulasilmistir [Kwon et al., 2001].
Sinterleme islemi sirasinda, kapali bir gozenek igerisindeki basing (Pin) Esitlik 4.1 ile
ifade edilebilir.

Pin:P0+Pth+2psv/r (4-1)

Gozenek igerisinde, Po basinct hapisolan gazin kismi basinci, P ise PbO’nun

1s1l bozunma ve buharlagsma nedeniyle kapali gézeneklerdeki basing, pg,, tane/buhar
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serbest araylizey enerjisi ve r ise kapali gdzeneklerin yarigapidir. PbO’nun 1s1l (termal)

bozunma ve buharlagsma islemi Esitlik 4.2 ile ifade edilebilir.

PbO(=PbO(g)=Pb(g)+502 (0) (4.2)

Sekil 4.5: 1150°C’de 2 saat siire ile atmosferik kosullarda sinterlenen a) katkisiz, c)
%0,2, e) %0,4 mol Mn, oksijen atmosferinde b) katkilisiz, d) %0,2, f) %0,4 mol Mn
katkilt PMN-PT seramiklerin kirik ylizeylerine ait SEM gériintiileri.
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Sekil 4.6: 1150°C’de 2 saat siire ile atmosferik kosullarda sinterlenen a) %0,6, c)
%0,7, €) % 0,8 Mn katkil1, oksijen atmosferinde b) % 0,6 d) %0,7, f) %0,8 mol Mn
katkilt PMN-PT seramiklerin kirik yiizeylerine ait SEM gortintiileri.

Oksijen atmosferinde sinterlemenin yanisira ¢oziiniirlik sinirin1 asmadan PZT
esaslt seramiklere MnO2 eklenmesi durumunda, Mn iyonlarmin perovskit yapida
homojen olarak ¢oziinmesi ile yogunlugu arttig1 bilinmektedir. Mn katkisi ile tane
boyutunun artmasi tane sinir1 bilesen iyonlarin hareketinin artmasindan kaynaklandig:
diistiniilmektedir [Lee et al., 2007]. Ancak artan Mn oranin ile biiyiik olasilikla B-
konumunu isgal etmesiyle birlikte, PMN-PT sistemindeki baz1 B-konumu katyonlari,
perovskit yapidan disariya birakilir ve tane biiyiimesini engelleyecek kusurlar olarak
tane sinirlarina yayilmaktadir. Sekil 4.6’dan goriildiigii gibi %0,8 mol Mn katkisiyla
tane boyutunda (3-5 um) ciddi azalma meydana gelerek oksijen atmosferinde

sinterlenmesine ragmen daha diisiik yogunluk degerine ulasiimistir.
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4.2. Pres ile Hazirlanan PMN-PT Seramiklerin Elektriksel
ve Elektromekaniksel Ozelliklerinin Degerlendirilmesi

Piezoseramiklerin ferroelektrik davraniglariin belirlenmesinde P-E ve S-E
egrileri (dongiileri) olduk¢a 6nemlidir. Sinterlendikten sonra ylizey islemleri yapilan
seramiklere elektrot uygulandiktan sonra ¢ift kutuplu (bipolar) gerinim-elektrik alan
ve polarizasyon-elektrik alan histerisiz egrileri 6l¢iilmiistiir. PMN-PT seramiklerin
histerisiz egrilerini belirlemek amaciyla 0,5 Hz, 1 Hz frekansa sahip licgensel dalga
formu kullanilarak 10-40 kV/cm aras1 6lgiimler alinmistir. Ancak, histerisiz egrilerinin
30 kV/em elektrik alan altinda doygunluga ulagmasi nedeniyle bu degerdeki dlgiimler
kullanilarak kiyaslama yapilmistir.

Mn katkisi ve oksijen atmosferinde sinterleme ile yogunlasmaya bagli olarak hem
elektriksel hem de elektromekaniksel o6zellikler belirgin olarak etkilenmistir. Bu tez
calismasinda katki maddesi olarak kullandigimiz mangan multivalent katyon olup,
genellikle literatiirde ABO3 perovskit yapida +2 ve + 3 oksidasyon konumundan B
konumu alic1 dopant olarak davranir. Hata kimyasi1 reaksiyonlari sirasiyla Esitlik 4.3
ve Esitlik 4.4 ile ifade edilir [Mgbemere et al., 2012], [Berksoy-Yavuz and Mensur
Alkoy, 2018a].

2ABO

Mny,05 —3 2Mnl + 30 + 2V, (4.3)
2ABO

2Mn0, =3 2Mnl; + 40% + V;; (4.4)

Daha oncede belirtildigi gibi, alict katkilarin elektriksel olarak sert karakteri
indiiklemesi, esas olarak dielektrik piezoelektrik ve ferroelektrik dzelliklerinde bir
azalmaya yol agmasi beklenir.Bununla birlikte, Mn aslinda +2 ile +7 arasinda degisen
oksidasyon durumlarini iistlenebilir. Bu tez ¢alismasinda Mn katkis1 igin MnO3 olarak
eklenmesiyle Mn* formundadir. Ayrica ek olarak perovskit kafesteki PMN-PT nin B
konumunda farkli oksidasyon durumunda ii¢ farkli katyon tarafindan isgal edilir. Bu
tez ¢alismasinda incelenen PMN-PT kompozisyonun, Mn katkisinin sahip olabilecegi
tiim mevcut B konumlarinda Mn katkis1 Ti*"{in %32,5’i, Nb°"’nin %45°’i ve Mg?* ile

%22,5’1 doludur. Boylece Mn’nin yerini aldigi B- konumu katyonu ve oksidasyon
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durumu Mn’nin bir alici veya izovalent veya verici katki olarak hareket edip
etmeyecegini belirleyecektir. Bu tez ¢alismasinda, %0,7 mol Mn katkisinin seramigin
yumusak karakterini arttirdigi belirlenmistir. Bu nedenle, PMN-PT ye kiiciik miktarda
Mn katkisi yapildiginda Mn’nin 2%, 3" veya 4" oksidasyon durumunda oldugu
sonucuna vartlmistir. Bu kosulda, bir es degerlikli veya alict katki maddesi olarak
Mg?*’nin yerini alir ve bir es degerlikli katki olarak islev goriir. Verici katkinin artan
tane siir1 hareketiyle piezoelektrik ve ferroelektrik 6zellikleri arttirdigi bilinmektedir.
Bir es degerlikli katki durumunda Mn?*, Mg?** dan daha kiiciiktiir ve Mn** atomu ise,
Ti**den daha kiigiiktiir. Perovskit kafeste daha biiyiik bir B-konumlu katyonun, daha
kiiciik bir iyon ile yerdegistirmesi kiiciik iyonun alternatif elektrik alan altinda yer
degistirmesi daha biiyiik bir bosluk saglar, Uchino’nun hareketli-iyon modeline gore
gelismis polarizasyona onciilikk eder. Bu sorunu ¢6zmek igin, %0,7 mol Mn Katkili
PMN-PT oksidasyon durumu, X-i1sin1 fotoelektron spektroskopisi (XPS) analizi ile
incelenmistir. Ancak, ornegin XPS spektrumlar1 (burada yer verilmeyen) detayli
olarak  arastirlldiginda, manganin  oksidasyon durumlarini  ¢6zmek igin
kullanilabilecek Mn’yi tanimlayan {i¢ pikin Mn 2pasy2 igin 645 eV’de Pb 4pas ile, Mn
3 s’in 83 eV’de Pb 5pap ile, Mn 3p’nin ise 48 eV’de Mg 2p ortiistiigii belirlenmistir
[Berksoy-Yavuz ve Mensur Alkoy, 2018a].

Oksijen atmosferinde sinterleme etkileri incelendiginde ise, Esitlik 4.5 ve 4.6 ile
temsil edilen 1s1l ayrigsma g6z Oniine alindiginda, PbO’nun ayrigmasi veya bozunmasi
O2 atmosferinde sinterleme ile bastirildig1 tahmin edilebilir. Boylece, sinterleme 1s1l
ayrisma, Pb esasli seramiklerin sinterleme atmosferine duyarli olmasi beklenir. Pb-
esash piezoelektrik seramiklerin (0r; kursun zirkonat titanat) sinterleme atmosferi,
yogunlasma davraniglarini  etkilemekle kalmaz ayn1i zamanda piezoelektrik
ozelliklerine de etki eder. Perovskit yapili kati c¢ozelti icerisindeki O2’nin

¢Oziinme/ayrilma dengesi asagidaki kusur denklemleri ile ifade edilebilir:

1 . 4.5

1 4.6
0p =50, + Vs +2¢ (4.6)

69



Boylece, O2 atmosferinde sinterleme, perovskit yapi igerisinde A konumu
boslugu (Vpy,) olusumu azalirken, sinterlenen 6rnegin piezoelektrik baglagma katsayisi
(kp), elastik uyum (compliance) ve dielektrik kat sayisini arttirir. Diger taraftan, N»
atmosferinde sinterleme (O diisiik kismi1 basincinda), B konumunda (veya O boslugu)
oksijen boslugu olusumunu arttirir. Boylece O- boslugu (Esitlik 4.6’da gdsterilen V;
boslugunun) artmasi, mekanik kalite faktoriinii (Qm), zorlayict elektrik alan
arttirirken, tane biiylimesini engeller. Bu verilerden yola ¢ikarak, oksijen atmosferi
gercekte verici (donor, yumusak etki), N2 atmosferi ise alict dopant (sert karakter)
olarak rol oynar [Moon and Jang et al., 1993].

Sekil 4.7a)’da katkisiz, b) %0,2, c) %0,4 ve d) %0,7 mol Mn katkili normal
atmosferik kosullarda ve oksijen ortaminda sinterlenen PMN-PT seramiklerin P-E
histerisis dongiilerinin karsilastirmali gosterimine yer verilmistir. Tiim Orneklerde
tipik P-E histeresis egrisi gozlenmekte olup, sekilleri sinterleme atmosferi ile
iligkilidir. Katkisiz ve Mn katkili PMN-PT seramikleri yiiksel kalint1 polarizasyon Py
ile doygunluga ulagsmis bir elektrik alan histerisiz dongiislinii gostermektedir. Bu
grafiklerden anlagildig1 gibi sinterleme atmosferi elektriksel 6zellikler icin oldukga
onemli bir parametre olup ve oksijen atmosferinde sinterlenen 6rneklerin daha yiiksek
Pr ve Pmak degerlerine ulastigi goriilmektedir. Sekil 4.7°den goriildiigi gibi oksijen
atmosferinde sinterleme islemi ile daha doygun histerisis egrileri elde edilmistir.
Atmosferik kosullarda sinterleme, daha 6nce de belirtildigi gibi oksijen bosluklarinin
olmasma neden olmaktadir. Atmosferik kosullarda sinterlenen seramiklerde daha
diisiik Pr ve Pmak degerlenin elde edilmesi, domain duvarlarindaki kusurlarin (oksijen
boslugu) ‘pinning-sabitleme’ etkisine ve domain duvarlarimin geri donisilini
zorlagtiran kusur dipollerinin engellenmesine baglanabilir. Sonug¢ olarak, mevcut
donen (switching) feroelektrik domain sayisinin azalmasi, daha diisiik Pr ve Pmak
degerlerine yol agmistir [Long et al., 2016]. Oksijen ortaminda sinterlenen drneklerin
Prve Pmak degerleri kiyaslandiginda ise artan Mn orani ile artmaktadir [Berksoy-Yavuz
and Mensur Alkoy, 2018]. Ancak belirli bir Mn degerine ulasildiginda (~%0,8 mol)
oksijen ortaminda sinterlenmesine ragmen kalinti polarizasyon degerlerinde (24

uC/cm?) ciddi bir diisiis meydana gelmistir.
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Sekil 4.7: a) Katkisiz, b) %0,2, ¢) %0,4 ve d) %0,7 mol Mn katkili, 1150°C’de 2 saat
stire ile oksijen ve normal atmosferik kosullarda sinterlenen PMN-PT seramiklerin
histeresis egrileri.

Katkisiz ve Mn katkili PMN-PT seramiklerin kalint1 polarizasyonu (Py), pozitif
eksendeki zorlayici elektrik alan (EF), negatif eksendeki zorlayici elektrik alan (E;),
ortalama zorlayici alan (E,) ve igsel dipolar elektrik alan (internal bias) (E;;,;) degerleri

Tablo 4.1°de gosterilmistir. Seramiklerin (E,) ve (Ej,.) degerlerini hesaplamak igin
Esitlik 4.7 ve Esitlik 4.8°deki formiiller kullanilarak hesaplamalar yapilmistir [Akga,
2016], [Zhang et al., 2005].

Ee =1/, (IEE1 + |EZ ) (4.7)

Eine = 1/ (B2 + E2) (4.8)
Yiiksek dipolar elektrik alan (E;,.) ferroelektrik malzemelerde elektriksel olarak sert
karakteri tetikledigine isarettir [Akca, 2016], [Zhang et al., 2005]. Bu calismada elde

edilen E;;,; sonuglari incelediginde oldukga diisiik oranlarda oldugu belirlenmis olup,

elektriksel olarak yumusak ozellikler sergiledigi goriilmektedir. Beklenildigi gibi,

71



oksijen ortaminda sinterlenen PMN-PT seramiklerde gozlenen daha diisik Ej,;

oksijen ortaminda sinterlemenin yumusak karakteri tetikledigine isarettir.

Tablo 4.1: Farkl atmosfer kosullarinda sinterlenen katkisiz ve Mn katkili PMN-PT

seramiklerin 30kV/cm elektrik alandaki polarziasyon, zorlayici ve igsel dipolar
elektrik alan degerleri.

Kompozisyon P, Ef EZ E, Eint
(nC/cm?) | (kV/em) | (kV/em) | (kV/cm) (kV/em)
Oksijen Atmosferinde Sinterleme
P-O-0Mn 29 6,29 -6,18 6,24 0,11
P-O-0,2Mn 32 5,81 -5,65 5,73 0,16
P-O-0,4Mn 33 5,56 -5,35 5,46 0,21
P-O-0,7Mn 33 5,74 -5,59 5,66 0,15
Atmosfer Kosullarinda Sinterleme
P-H-OMn 28 6,74 -6,54 6,64 0,2
P-H-0,2Mn 30 5,29 -5,17 5,23 0,12
P-H-0,4Mn 29 5,52 -5,08 5,3 0,44
P-H-0,7Mn 26 5,31 -4,89 5,1 0,42

Sekil 4.8’de normal atmosferik kosullarda ve oksijen ortaminda 1150°C’de 2 saat
stire ile sinterlenen a) katkisiz, b) %0,2, ¢) %0,4 ve d) %0,7 mol MnO: katkili
orneklerin kelebek egrisi seklindeki bipolar gerinim egrileri gosterilmektedir.
Histerisis egrilerindeki benzer durum orneklerin elektrik alan ile indiiklenen gerinim
davraniglarinda da gozlenmektedir. Oksijen ortaminda sinterlenen 6rneklerin elektrik
alan ile indiiklenen gerinim davranigi atmosferik kosulda sinterlenen Ornekler ile
kiyaslandiginda onemli 6l¢iide artmistir. Farkli atmosferde sinterleme ile gerinimde
meydana gelen bu belirgin artis domain yapilarindaki farklilik ile iliskilendirilebilir
[Fan et al., 2001].
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Sekil 4.8: a) Oksijen atmosferinde sinterlenen katkisiz, atmosferik kosullarda ve
oksijen atmosferinde 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen b) %0,2, ¢) %0,4 ve d)
%0,7 mol Mn katkili seramiklerin bipolar % gerinim egrileri.

Farkli tavlama ortaminin PbZn13Nb230s-esaslt seramiklerin domain yapisi ve
elektromekaniksel 6zelliklere olan etkisi arastirilan ¢alismada, oksijen atmosferinde
tavlama islemi uygulanan orneklerin maksimum gerim 20 kV/cm elektrik alan
degerinde %0,29° a ulasmistir [Fan et al., 2001]. Elektriksel 6zellikler {izerinde yapilan
iyilestirmeler, domain yapilar ile yakindan iligkilidir. Bu nedenle Fan vd. (2001)
calismasinda, farkli ortamlarda tavlama islemi uygulanan PbZni3Nbz3O0s-esash
seramiklere TEM analizi yapilmistir. Atmosfer kosullarinda sinterlenen 6rneklerde
nispeten biiylik plakasal benzeri 90°, 180° ve 71° veya 109°’lik ferroelektrik domain
bolgeleri bulunmaktadir. Bu durum X-151n1 analizinde rombohedral ve tetragonal fazin
bir arada bulunduguna isaret etmektedir. Diger yonden, oksijen atmosferinde
annealling uygulandiginda, domainler ikiz benzeri nano domainlere ayrilir. Domain
yapisindaki bu tiir degisiklikler, numunenin kusur yapisinin annealling islemi ile
degistirildigini gostermektedir. Rastgele dagilmis kusurlarin varliginda simiilasyonlar
cok ince ikiz benzeri bir yapmnin olustugunu ve artan safsizlik konsantrasyonu ile

boyutlarinin azaldigi tahmin edilmistir [Fan et al., 2001]. Ancak, kusurlarin veya
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safsizliklarin zincir yapilarina tasinmasina ve bilestrilmesine izin verilirse, ikiz benzeri
yapilarin tavlama eshasinda kabalagsmasi beklenir. PZN-PZT o&rneklerine O:2
atmosferinde tavlama islemi uygulandiginda daha once de belirtildigi gibi A
konumunda sadece bir kursun boslugu meydana gelir. Bu durumda, domainler
bosluklarin hareketsiz olmast nedeniyle, ikiz dokulu bir yapiya boliiniir [Fan et al.,
2001].

Bu ¢alisma da oksijen ortaminda sinterleme ile yliksek 6zelliklerin elde edilmesi
ayni zamanda domain yapilar ile iligkilendirlebilir. Sekil 4.8’de oksijen ortaminda
sinterlenen katkisiz ve MnO; katkili 6rneklerin kelebek egrileri Mn katkisina gore
kiyaslandiginda, katkisiz seramiklere oranla daha yiiksek gerinim degerlerine %0,11-
0.13 seviyelerine ulasilmis olup, yapilan Mn katkisinin elektromekaniksel 6zellikleri
olumlu etkiledigi agiktir [Berksoy-Yavuz and Mensur Alkoy, 2018a].

Sekil 4.9’da farkli atmosfer kosullarinda sinterlenen katkisiz ve Mn katkili
PMN-PT seramiklerin kutuplama sonrasi unipolar gerinim egrileri gosterilmektedir.
Sinterleme ortaminin etkisi bu dlglimlerde de agik¢a goriilmektedir. Genel olarak,
unipolar gerinim egrilerine mevcut histerisis eslik eder. Histerisis miktarinin
hesaplanmasi i¢in iki yaklasim vardir. Bunlardan ilki, genis uyar1 dielektrik kayip
faktoriine esit olan genis uyar tan 9o, piezoelektrik tek kristallerin piezoelektrik ve
dielektrik sabitlerinin hesaplanmast i¢in kullanilmaktadir. Ikinci olarak ise, drnekteki
artan ve azalan elektrik alandaki maksimum ag¢ikligin 6l¢iilen maksimum gerinime
boliiniinerek normalize edilmesi ile belirlenir. Bu ¢alismada unipolar gerinim
egrilerinde mevcut histerisis 30 kV/cm elektrik alan degerinde Sekil 4.10 ile gosterilen
ikinci yaklasim kullanilarak hesaplanmistir. Unipolar S-E egrisinden yiiksek alan
piezoelektrik yiik katsayist ( d35) Esitlik 4.9 ve % histerisis hesab: ise Esitlik 4.8

kullanilarak belirlenmis olup, bu sonuglar Tablo 4.2° de gdsterilmistir.

Smak (4- 9)
Emak

d3s =
Esitlik 4.10°daki S, maksimum elektrik alana (E..x) denk gelen maksimum
gerinim degeri ve AS ise uygulanan elektrik alanin yarisina karsilik gelen gerinim
aciklig1 veya maksimum agiklik olarak tanimlanir ve Sekil 4.10’daki S, Ve AS’ nin

belirlenmesine iligkin gorsele yer verilmistir [Akca, 2016],
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Sekil 4.9: Oksijen atmosferinde sinterlenen katkisiz, atmosferik kosullarda ve oksijen
atmosferinde 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen a) katkisiz, b) %0,2, ¢) %0,4 ve d)
%0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin unipolar gerinim egrileri.

Gerinim (%)

'

Elektrik Alan (kV/cm)

Sekil 4.10: Histerisiz hesabinda kullanilan degerlerin gdsterimi.

Sekil 4.11°de atmosferik kosullarda ve oksijen atmosferinde sinterlenen a) %0,2
mol, b) %0,4 mol ve ¢) %0,7 mol Mn katkil1 kutuplu PMN-PT seramiklerin sicakliga
75



bagli dielektrik sabitlerinin kiyaslamali ve her iki faz ge¢isinin detayli olarak
gosterimine yer verilmis olup, 6l¢iimler 10 kHz frekans degerinde ve 30°C-250°C
sicaklik araliginda alinmistir. Bu grafiklerden de goriildigi gibi PMN-PT
sistemlerinde ~100°C’de rombohedral-tetragonal faz doniisiimii (Trs7) ve ~170°C’de
tetragonal-paralelektrik kiibik faz doniisiimii (Tc) meydana gelmektedir. ikili PMN-PT
sisteminin oda sicakliginda rombohedral yapida oldugu belirlenmistir. Yapilan Mn
katkisi ile oda sicakligindaki fazda herhangi bir degisiklik meydana gelmemis olup,
bu sonuglar XRD desenlerindeki sonuglar1 desteklemektedir. Oksijen atmosferinde
sinterlenen Mn katkili 6rneklerde T¢ faz donilisiimii hem de Tr-T faz doniistiimii daha
yiiksek sicakliklara 6telendigi belirlenmistir. Benzer duruma oksijen atmosferinde
annelling islemi uygulanan KNN-0,06 Li g¢alismasinda rastlanmis olup, atmosfer
kosullarinda sinterlenen ornekler ile kiyaslandiginda T¢ sicakliginin 465°C’den
473°C’ye ulastigi rapor edilmistir [Long et al., 2016]. Elde edilen sonuglar
incelendiginde sinterleme atmosferinin de sicakliga baglh dielektrik davranigini
etkiledigi acik¢a goriilmektedir. Tablo 4.2°’de her iki faz doniisiimiine ait sicaklik
degerleri detayli olarak gosterilmistir.

Sekil 4.12°de atmosferik kosullarda ve oksijen atmosferinde sinterlene katkisiz
ve Mn katkili seramiklerin sicakliga bagli olarak dielektrik kayiplarinin karsilastirmali
gosterimine yer verilmistir. Tipki sicakliga bagli dielektrik sabiti 6l¢iimlerinde oldugu
~100°C ve ~170°C sicaklik degerlerinde meydana gelen faz gecisleri belirgin olarak
goriilmekte ve Tc¢ sicakliginda maksimum dielektrik kayibina ulagilmaktadir. Oda
sicakligindaki dielektrik kayip degerleri incelendiginde oksijen atmosferinde
sinterleme ile daha 6ncede belirtildigi gibi V), boslugu olusumu kompanse edilerek
daha diisiik dielektrik kayip degerlerine ulasilirken, sizint1 akimin 6niine gecilmistir.
Ancak, atmosferik kosullarda sinterlenen Orneklerin kutuplama isleminde zorluk
yasanmis, genel olarak 25 kV/cm elektrik alan seviyelerinde sizinti akim ve iletim

nedeniyle elektriksel olarak bozunmaya ugramistir.
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Sekil 4.11: Normal atmosferik kosullarda ve oksijen atmosferinde sinterlenen a) %

0,2 mol, b) % 0,4 mol ve ¢) % 0,7 mol Mn katkili kutuplu PMN-PT seramiklerin

sicakliga bagl dielektrik sabitleri ve her iki faz gecisinin detayli gosterimi.
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Sekil 4.12: Normal atmosferik kosullarda ve oksijen atmosferinde sinterlenen (a) %
0,2, b) % 0,4 ve c) % 0,7 mol MnO; katkili kutuplu PMN-PT seramiklerin sicakliga
bagl dielektrik kayiplari.

Sekil 4.13’de oksijen atmosferinde sinterlenen katkisiz ve Mn katkili 6rneklerin
sicakliga bagl a) dielektrik sabiti ve b) dielektrik kayip Ol¢iimlerinin kiyaslamali
gosterinime yer verilmistir. Tc gecis sicakligindaki dielektrik sabiti degeri % 0,2 mol
Mn katkist ile biiyiik 6lgiide artmustir. Bunun nedeni Mn, Mg?*’da verici katk1 maddesi
olarak veya Ti*" daha kiigiik boyutlu bir izovalent olarak olarak gorev yapmaktadir.
Daha 6ncede belirtildigi gibi Mn katyonun multivalent dogasindan dolay1 her ikisinin
bir karisimi olarak davranir [Berksoy-Yavuz and Mensur Alkoy, 2018]. Katkisiz ve
0,2 mol Mn katkili 6rneklerde Tc~170°C iken artan Mn katkisi ile (%0,4 mol ve %0,7
mol) 165°C’te otelendigi goriilmektedir. Malzemenin ferrooelektrik 6zelligi, biiyiik
Ol¢iide uzun mesafeli Coulomb kuvvetlerine ve katyonlarin anyonik yapiya karsi
merkezden sapan yer degistirmelerine neden olur. Mn?* ferroelektrik bolgelerdeki
uzun mesafli Coulomb etkilesimini bozabilecek olan oksijen bosluklar1 yaratan katki
maddesi gibi davramir. Mn?* katkist ile ortaya ¢ikan kusurlar oksijen atmosferinde

tavlama islemi ile giderilmeyen ‘igsel” kusurlardir. Bu igsel kusurlar, yiik tasiyicilarin
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domain duvarlarindaki yiik hareketliligini azaltacak ve ferroelektrik domainlerin

dengesini bozacak ve bunun sonucu olarak c¢ok yiiksek oranda (%1-4 mol) Mn?*

katkisiyla Tc sicaklik degeri azalir [Ren and Ye, 2013]. Bu 6l¢iim sonuglarina

bakildiginda ise diisiik oranda yapilan Mn katkisi ile T¢ sicakli§inin yani sira hem de

oda sicakliginda hem de Tc degerinde daha yiiksek dielektrik sabiti degerleri

belirlenmigtir. Sekil 4.13 detayli olarak incelendiginde %0,2 mol Mn katkis1 ile
dielektrik kayibin artarken, katkisiz, %0,4 mol ve %0,7 mol Mn katkisi ile dielektrik

kayibin distiigi goriilmektedir [Berksoy-Yavuz and Mensur Alkoy, 2018a].
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Sekil 4.13:Katkisiz ve Mn katkil1 oksijen atmosferinde sinterlenen PMN-PT
seramiklerin 10 kHz frekans degerindeki sicakliga baglh a) dielektrik sabiti, b)

dielektrik kayiplari.

Tablo 4.1 ve Tablo 4.2°’de elde edilen sonuglar da goriildiigi gibi oksijen

atmosferinde sinterleme Kkatkisiz ve Mn katkili PMN-PT seramiklerde Vj

konsantrasyonu diistiigii i¢cin seramiklerde oksijen ortaminda sinterleme ile yumusak

karakter kazandirilmstir.
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Tablo 4.2: Tek eksenli preste hazirlanan ve farkli atmosfer kosullarinda sinterlenen
katkisiz ve Mn katkili PMN-PT seramiklerin elektriksel ve elektromekaniksel

ozellikleri.
Kompozisyon | tand £33 dy; d*,, S (%) Hst | Q, k, |Tc
(10::&) (10kHz) | (pC/N) | (pm/V) | BOKV/em) | (%) (°C)
Oksijen Atmosferinde Sinterleme
P-O-0Mn 0,79 2380 400 363 0,10 344 | 113 | 0,58 | 165
P-0-0,2Mn 0,96 2700 465 438 0,14 9,48 98 | 0,68 [ 170
P-0-0,4Mn 0,69 2568 480 397 0,13 5,65 9 | 0,69 | 165
P-0-0,7Mn 0,44 2233 450 383 0,12 0,7 137 | 0,68 | 165
Atmosfer Kosullarinda Sinterleme
P-H-OMn 1 2200 368 - 0,09 - - - -
P-H-0,2Mn 0,576 2484 458 282 0,108 8 136 | 0,62 | 155
P-H-0,4Mn 0,907 2450 455 308 0,091 4 154 | 0,61 | 153
P-H-0,7Mn 0,536 2140 425 259 0,089 15 - - 155

Sistematik olarak Mn katkisini yapilmasinin nedeni EH uygulamalari i¢in PMN-
PT seramiklerin o6zelliklerinin gelistirilmesidir. EH uygulamalarinda dzs.gss
mikkemmelliyet kat sayilar1 (FOM) olarak belirlendigi i¢in, EH tasarimlarinda
kullanilacak piezoelektrik seramigin bu parameterelerinin yiiksek olmasi beklenir. Tez
¢alismasinin bu boliimiinde Mn katkis1 ve oksijen atmosferinde sinterleme ile PMN-
PT seramiklerin yapisal, elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikleri diizenlenmeye
caligtlmigtir.  Oksijen atmosferinde sinterlemenin yogunlasma davranisini ve
elektriksel, elektromekaniksel ozellikleri stabilize ettigi ortaya konuldugu icin bu
asamadan sonra Ornekler yalnizca oksijen ortaminda sinterlenmistir. Sekil 4.14a), b)
EH uygulamalari i¢in miikkemmelliyet kat sayisi olarak tanimlanan, gss ve d33.0s3
katsayilarina normal atmosfer ve oksijen atmosferinde sinterlenme kosullarinin
etkisinin ve Mn mol oranina bagli olarak degisimini gosteren grafiklere yer verilmistir.
Sekil 4.14a)’da atmosfer kosullarinda sinterlenen 6rneklere ait grafik incelendiginde,
artan Mn mol oranina bagh olarak gss katsayist artmistir. %0,7 mol Mn’den daha
diisiik mol oranlarinda ds3 degeri yiikseldiginde, voltaj katsayisnin hesabinda
kullanilan €33 degerlerinin de ayni zamanda yiiksek olmasi nedeniyle ds3.gs3
degerlerinin daha diisiik oldugu belirlenmistir. %0,7 mol Mn katkili normal atmosferik
kosullarda sinterlenen drneklerin gasz ~ 22,43x10° Vm/N ve ds3 gss degeri ise yaklasik
olarak ~ 9533x10%°> m?/N olarak bulunurken, oksijen ortaminda sinterlenme ile daha
yiiksek ga3 (22,76x10° Vm/N) ve ds3.033 (10242x102° m?/N) degerlerine ulasilmistir.
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Elde edilen bu sonuglardan yapilan katki oranlarindan yola ¢ikilarak %0,7 Mol Mn
katkilt sistemin EH tasarimlari i¢in daha uygun oldugu sonucuna ulagilmistir
[Berksoy-Yavuz and Mensur-Alkoy, 2018a]. Ayrica, atmosferik kosullarda
sinterlenen 6rneklerde Tablo 4.2°de yer verilen elektromekaniksel 6zellikler yiiksek
olmasina ragmen, oksijen ortaminda sinterlenen orneklerde daha yiiksek seviyelere
ulasilmis ve atmosfer kosullarinda sinterlenen seramikler kutuplama esnasinda daha
kolay elektriksel bozunmaya ugramistir. Literatiirde, Fan vd. (2001) ¢alismasinda
oksijen atmosferinde tavlama islemi uygulanan, PZN-PZT sistemininde daha yiiksek
piezoelektrik 6zelliklere ulasilmasi ikiz benzeri nano-domain olusumu sonucunda

daha fazla domain duvarlariin olusmasi olarak agiklanmistir [Fan et al., 2001].
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Sekil 4.14: Pres ile haziralanan a) atmosferik kosullarda, b) oksijen ortaminda
sinterlenen PMN-PT seramiklerin degisen Mn mol oranina gore ga3 Ve d33.033
degerleri.

Sekil 4.15’te oksijen atmosferinde sinterlenen a) %0,2 mol, b) %0,4 mol ve c)
%0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin kp, Kkss, ki ve kefr gibi baglasma kat
sayilarinin sicakliga bagli Olctimleri gosterilmektedir. Bu elektromakaniksel kat
sayilar mekanik ve elektrik enerjisinin birbirine doniistimii ile iligkili olmasi nedeniyle
olduk¢a Onemlidir. Ayrica, bu Olglimler PMN-PT seramiklerinin kutuplanma
kosullarinin belirlenmesi hususunda yardime1 olmaktadir. Genel olarak baglagsma kat
sayllart ~125°C’ye kadar sicakliktan bagimsiz olarak davranirken, ~125°C’de
baglasma kat sayilar1 genel olarak keskin bir seklide diisme egilimi sergiler. Elde
edilen bu sonu¢ T¢ sicakligr diisik olan PMN-PT sistemi i¢in ~125°C yakininda
malzemenin piezoelektrik 6zelliklerinin de azalmaya basladigina isarettir. Bu nedenle

katkisiz ve Mn katkili PMN-PT seramiklere 80°C sicakliginda kutuplama islemi
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uygulanmistir. 120°C’de kutuplama islemi yapildiginda ise piezoelektrik yiik
katsayilari i¢in elde edilen degerler yaklasik olarak 120 pC/N’dur.
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Sekil 4.15: Oksijen atmosferinde 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen a) % 0,2 mol,
b)% 0,4 mol ve ¢)% 0,7 mol Mn katkilt PMN-PT seramiklerin sicakliga bagli olarak
baglagma katsayilarinin degigimi.

4.3. Sablon Parcaciklarin Yapisal Karakterizasyonlari

4.3.1. BaTiOz (BT) Sablon Parcaciklarin Analiz Sonuclarimn

Degerlendirilmesi

Sekil 4.16’da <001> BT plakasal sablon pargaciklarin ii¢c asamali sentezine ait
doniisiimii gdsterilmektedir [Yan et al., 2015]. Ik asama, psodé-perovsikt yapiya sahip
olan ve plakasal BT’ ye doniisebilen 6ncii BisTisO3 (BiT) (tabakali perovskit yapist)
sentezlemek i¢in tasarlanmistir [Yan et al., 2015], [Dan et al., 2007]. ikinci asamada
ise oncil BiT kullanilarak BaBisTi4O15 (BaBiT) ve son olarak topokimyasal doniisim
yontemi ile BT sablonlara doniismektedir. Literatiire gore, Aurivillius -yapili
kompozsiyonlar bu doniisiim i¢in en uygun adaylardir. Bi2O2(An-2BnO3n+1) formulu ile

gosterilen Aurivillius ailesi, [Bi2O-] ara katmanlarina, perovskit alt kafes yapisina ve
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iki boyutlu perovskit plakalar arasinda zayif kovalent baga sahiptir [Dan et al., 2007],
[Zhao et al., 2012]. Ba esasli-Auvirullus Ba:BisTisO1s (B2BT) and BaBisTisO1s
(BaBiT) reaksiyonlar ile BT te indirgenebilir. [Bi.O.] tabakalar1 yiiksek sicaklik
davraniginda kolayca ortadan kalkar. Digeri bir parametre ise, perovskit kafeslerde

Z*nin Bi** ile yerdegistirmesidir. BaCOs kafes icerisinde

Ba%** difiizyonu ve Ba
¢oziinilir ve Bi iyonlar1 ile morfolojisini koruyarak yer degistirir ve perovskit yapinin
{001} dogrultusunda gelisir [Dan et al., 2007]. Perovskit tabakalarinda ii¢ boyutlu
atomik diizen nedeniyle, psodd TiOs oktahedron (sekizyiizlii) perovskit tabakalarinda
Bi atomlar1, Ba atamolart ile kolaylikla yer degistiremez. Bu yerdegistirme i¢in uygun
1s1l islem sicakligl ve bekleme siiresi gereklidir [Zhao et al., 2012]. Bu ¢alismada, BT

sablonlarinin 1s1l islemi incelenen literatiir calismalarinin sonuglarina gére 950°C’de

3 saat olarak belirlenmistir [Yan et al., 2015].

(hBiTh ()L_ (1) B.nl!l_Tl‘()” (Il BaTiO,

Sekil 4.16: BIT Sablon parcaciklarinin ETS ve TMC yontemleri ile final <001> BT
sablonlarina doniisiim islemi sonrasi temsili kristal yapilari.

1100°C’del saat siire ile 1s1l islem uygulanan BiT sablon pargaciklarinin Sekil
4.17a) X-1s11 kirimin deseni ve Sekil 4.19b) SEM analizi sonuglar1 gosterilmektedir.
XRD analizinde, tiim piklerin JCPDS#00-050-0300°deki standart BiT pikleri ile
uyustugu goriilmektedir [ICDD, 2011]. Sekil 4.17b)’de goriildigii gibi plakasal
morfolojiye sahip olan BiT sablon pargaciklarin genel dagiliminin ~6-10 um boyutuna

ve kalinliklarinin ise ~0,5 um oldugu goriilmektedir
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Sekil 4.17: Yikama sonras1 BiT sablon pargaciklarinin a) X-isin1 kirimin
deseni, b) mikroyapisina iligkin SEM goriintiisii.

1080°C’de 1 saat siire ile 1s1l iglem uygulanan Auvirillus yapili BaBiT sablon
pargaciklarina ait Sekil 4.18a)’da X-151mm1 kirmmim deseni ve Sekil 4.18b)’de
mikroyapilarina ait SEM goriintiilerine yer verilmistir. XRD analizine gére BaBiT ye
JCPDS#00-035-0757 pdf kartindaki tiim pikler ile uyustugu ve istenmeyen bir faz
igcermedigi belirlenmistir [ICDD, 2011]. (0010), (0016) ve (0018) piklerindeki yiliksek
siddetleri, plakasal benzeri BaBiT sablonlarin yiizeyinin (001) ile paralel olduguna
isaret etmekte olup, BaBiT sablonlarinin yliksek oriyanyasyona sahip oldugu ileri
siiriiliir [Dan et al., 2007], [Zhao et al., 2012]. Ikinci asamada tamamen plakasal
morfolojiye donlisen BaBiT’lerin SEM goriintiileri incelendiginde kiic¢iik tanelerin

yanisira 10 pm asan daha biiyiik sablonlara rastanmaktadir.
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Sekil 4.18: Tabakal1 yapiya sahip BaBiT sablon parcgaciklarin a) X-1s1n1 kirimin
deseni, b) mikroyapisina ait SEM goriintiisii.

Sekil 4.19a) %30 HNOs/su karisimi ile iki kez 1’er saat siire ile yikama sonrasi
alman X-151m1 kirinim deseni incelendiginde, BT sablonlarin ikincil faz icermeden
perovskit yapida kristallestigi goriilmektedir (JCPDS#00-005-0626) [ICDD, 2011].
45° yakindaki (200) ve (002) pik ayrigsmasi, BT sablonlarin kiibikten ziyade tetragonal
yapiya sahip olduguna isaret etmektedir. Sekil 4.19b)’deki SEM analizinden de
gorildiigli gibi dar bir boyut dagilimli diizenli karasel yap1 gostermektedir. Sablon
pargaciklarin yanal ortalama boyut dagilimi yaklasik olarak ~6 pm x 6 um x 0,7 um (I
X W X t) hesaplanmistir. SEM incelemesi, sablonlarin genisliginin ve kalinliginin
muntazam oldugunu ve ortalama uzunlugun 6 um olmasina ragmen, 12 um kadar olan
sablon parcaciklarin oldugunu ortaya koymustur. Bu sablonlar, STB biiylimesi i¢in
ideal boyutlarda olup, elde edilen sonuglar literatiir ile uyusmaktadir. BT sablon orani
icin detayli deneysel sonuglar ve bunlarin PMN-PT nin elektriksel 6zelliklere etkileri
literatiirde detayli olarak rapor edilmistir [Yan et al., 2015]. Sekil 4.20°de BT
sablonlarinin Bi atomlarindan, Ba atomlarma doniisim oranlar1 EDX analizi ile
belirlenmistir. Yapilan analizde Ba, Ti ve O atomlar1 haricinde yapida kalint1 Bi
atomlarimin olmadig1 belirlenmistir. Ayrica nitrik asitle yikama sonras1 yapida kalan
atomca %1,2 Bi’nin STB islemini biiyiik 6l¢iide etkilemedigi belirlenmistir [Zhao et
al., 2012].
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Sekil 4.19: 950°C’de 3 saat siire kosulunda sentezlenen BT sablon parcaciklarin
nitrik asit/su ile yitkama sonrasi a) X-1gin1 kirinim deseni, b) SEM analizi.

Element  Atomca  Agwhkca

’ (%) (%)

[.,,:K.]'] Ba 27.16 62.63

r Ti 33.26 10.63
0 39,58 26,74

Enerji/keV

Sekil 4.20: BT sablon pargaciklarin nitrik asit/su ile yitkama sonras1 EDX analizi.

4.4, Serit Dokiim _Yontemi ile Uretilen PMN-PT
Seramiklerin Yapisal Ozellikleri

Tez caligmasimin temel amact olan EH uygulamalarinda kullanilacak {istiin
ozellik sergileyen piezoseramiklerin 6zelliklerinin gelistirilmesi asamasinda 4.2.4 ve
4.2.5 boliimlerinde detayl olarak deginildigi gibi oksijen atmosferinde sinterleme ve
Mn katkisi ile 6zellikleri gelistirilmistir. Bu boliimde ise, BT sablon kullanilarak doku
kazandirilan PMN-PT sisteminin Ozellikleri, farkli BT oram1 ve farkli sinteleme

sicakliklar1 gibi parametreler kullanilarak detayli olarak incelenmistir. Daha sonra ise,
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elektriksel 6zelliklerine gore EH uygulamalari igin bu tez ¢aligmasinda belirlenen en
iyi alternatif olarak belirlenen %0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramikler, bu asamadaki
elde edilen verilere gore optimum miktar olarak belirlenen BT oraninda hazirlanarak
yapisal ozellikleri incelenmistir.

Literatiirdeki ¢alismalarda, doku olusumunda kullanilan sablon pargaciklarinin
tiiri ve miktart doku olusumunda iki 6nemli parametre olarak karsimiza ¢ikmaktadir
[Brosnan, 2007], [Yan et al., 2012]. PMN-PT esasli seramiklere doku
kazandirilmasinda  genellikle, perovskit yapili BaTiOs, SrTiOs (ST) ve
(Naw2Bi12)TiO3—PbTiO3 (NBT-PT) sablon parcaciklart matris tozu ile benzer kafes
parametrelerine sahip olmalari nedeniyle yaygin olarak kullanilmaktadir [Messing et
al., 2004], [Poterala et al., 2011], [Brosnan, 2007], [Yan et al., 2012].

Sablon parcaciklarin se¢imi ve miktarlar1 kristalografik doku miktarini ve
dolayisiyla elektriksel ve dielektrik &zellikleri dogrudan etkilemektedir. Ornegin,
PMN-PT sisteminde ST sablon parcaciklar1 kullanilarak yiiksek doku miktarinin
(f~0,81) ulasilmasina ragmen, 60°C gibi diisiik depolarizasyon sicakhigi ve Sr?*
iyonlarinin PMN-PT matris tozu igerisnde ¢oziinmesi, Tc sicakligini 132°C’den
100°C’ye diisiirmekte ve maksimum dielektrik sabiti (&mak) azalmaktadir [Brosnan,
2007]. Bu bilgilerden yola ¢ikilarak bu tez ¢alismasinda, STB islemi i¢in PMN-PT
sisteminde ST sablonlara oranla daha kararli bir 6zellik gosteren BT sablon
parcaciklar1 tercih edilmistir. Ancak, BT sablonlar1 PMN-PT matrisinde sabit
oldugundan, artik sablonlar sikistirma (clampping effect) etkilerine neden olur.
Yiiksek sablon miktar1 sablon ile matris arasinda ortaya ¢ikan stresler nedeniyle artan
BT igerigi elektriksel 6zellikleri olumsuz etkiler [Messing et al., 2004], [Poterala et
al., 2011], [Yan et al., 2012], [Berksoy-Yavuz and Mensur-Alkoy, 2018b]. Bu nedenle
bu calismada hacimce %1 ve %3 oraninda BT sablon parcaciklart kullanilmis ve
ozelliklere olan etkileri kiyaslanmistir. Ayrica, 1150°C’de 2, 6 ve 10 saat siiresince
sistematik olarak sinterleme ¢alismasi yapilmis ve sinterleme siiresinin doku olusumu
tizerine etkisi incelenmistir. Deneysel asamalarda detayl olarak acgiklandigi gibi serit
dokiim ile haziralanan 6rneklere yiiksek oranda baglayici soliisyonu eklendigi igin
baglayicilarin yapidan uzaklastirilma asamasi olduk¢a Onemlidir. Bu nedenle,
baglayicilarin yapidan uzaklagtirma islemlerinin belirlenebilmesi icin sinterleme
asamasina gegilmeden diferansiyel termal analiz-termogravimetrik analiz (DTA-TG)
(STA 449 F3 Jupiter®, Netzsch—Gerdtebau GmbH, Germany) cihazi kullanilarak
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yapilmigtir. DTA-TG o6l¢iimleri, oda sicakligi ile 750°C arasinda 20°C/dk 1sitma
hizlarinda ve 20 ml/dk hava akimi altinda yapilmistir. PMN-PT dékiimlerden alinan
DTA-TG analizlerine Sekil 4.24’te yer verilmistir. 234°C, 344°C ve 446°C’de gozlenen
agirhik kayiplart dikkate alindiginda baglayicilarin yapidan uzaklagtirma isleminin elde

edilen sonuglar ile kkiyaslandiginda uygunluk gosterdigi goriillmektedir.
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Sekil 4.21:PMN-PT dokiimiinden sinterleme 6ncesi alinan DTA-TG analizi.

Genel olarak BT sablon kullanilan tiim seramiklerde gozlenen yiiksek doku
orani (>0,92) oran1 X-1g1n1 kirinim grafiklerinden (100)/(200) piklerinin siddetlerinin
artarak bu yonde yiiksek oranda yonlenmis tanelerin varligina isaret etmektedir. Sekil
4.22’de farkli doku oranlarinda (%0, %1, %3) ve farkli sinterleme stirelerinde (2s, 6 s
ve 10 s) sinterlenen PMN-PT seramiklerin X-1s1m1 kirmimi desenlerine yer verilmiis
ve doku oranlar1 belirtilmistir. Sekil 4.22d) ise hacimce % 1BT ve % 3BT igeren
dokulu PMN-PT seramiklerin dokiim yapildiktan sonra tek bir seritin oksijen
atmosferinde 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenme islemi sonrast X-1sin1 kirimim
desenleri gosterilmektedir. (hkl) piklerinin taneleri rastgele yonlenmis seramikler ile
kiyaslandiginda olduk¢a azaldigi goriilmektedir. Bu ¢alismada artan siire ile doku
olusumunda en yliksek doku oranin 1150°C’de 10 saat siire ile sinterlenen 6rneklerde
ulagilmigtir. Ancak bakildiginda literatiirdeki bazi ¢alismalarda, STB yontemi ile
PMN-PT seramiklerin sinterleme sicakliginda 1 dakika bile bekletildiginde %69
oraninda doku olusumuna ulasildigi rapor edilmistir [Yan et al., 2011].

Bu calismada elde edilen sonuglar incelendiginde ise, artan sinterleme siiresi
doku olusumunun artmasina ve yapiya ilave PbO eklenmesine ragmen uzun siireli

sinterleme kosullarinda Pb’nin yapidan uzaklagsmasi1 kompanse edilemedigi sonucuna
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varilmigtir. Sinterleme esnasinda arttirilan sinterleme siiresinde taneler biiylirken
belirli bir optimum degere ulasmasindan sonra daha da arttirilan sinterleme siiresinde
ise, taneler birbine temas edip yonlenmenin bozulmasina neden olabilmektedir
[Dursun, 2017]. Ayrica, PMN-PT sistemi anormal tane biiyiimesine olduk¢a yatkin bir

sistem olmasi bakiminda bu tez ¢alisilmasinda daha diisiik sinterleme siireleri tercih

edilmistir.
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Sekil 4.22: Farkli oranlarda BT sablon igeren dokulu PMN-PT seramiklerin a) 2 saat,
b) 6 saat ve ¢) 10 saat siire ile sinterlenen, d) 2 saat siire ile sinterlenen hacimce %1
ve % 3 BT sablon igeren dokulu tek seritlerin sinterleme sonrasi1 X-1s1n1 kirinim
deseni.

Sekil 4.23’te a) taneleri rastgele yonlenmis 2 saat siire ile sinterlenen, hacimce
%1 BT igeren 1150°C’de b) 2 saat, ) 6 saat ve d) 10 saat siire ile sinterlenen PMN-
PT seramiklerin kirik yiizeylerinden dogrudan alinan SEM goriintiilerine yer
verilmistir. Daha 6nceki bolimde agiklandigi gibi oksijen atmosferinde sinterleme
yapida sinterleme esnasinda olusabilecek oksijen bosluklarinin kompanse edilmesi
bakimindan 6nemlidir. Sekil 4.23a)’da SEM goériintiisii gosterilen katkisiz PMN-PT

seramigin gozeneklerin az olup 10-20 pm boyutunda tanelerin varhig gozlenmistir. Bu
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nedenle daha uzun siireli sinterleme kosullar1 denense bile yapisal ve elektriksel
ozellikleri olumsuz etkiledigi belirlenmistir. Sekil 4.23b)’de ise 1150°C’de 2 saat siire
ile sinterlenen hacimce %1 BT i¢eren dokulu PMN-PT’ye bakildiginda BT sablonlarin
bulundugu bolgelerde daha kiiclik gozeneklerin var oldugu goézlenmistir. Artan
sinterleme stiresi (Bknz 4.23b), 4.23c)) ile hem tane boyutunda (15-20um) artis
gozlenirken hem de yapidan daha 6nce de bahsedildigi gibi PbO’nun uzaklastigi
goriilmekte olup, bu gdzeneklerin artan sinterleme siiresi ile arttig1 goriilmektedir.
Elde edilen bu sonuglar incelendiginde, 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenmesi ile
dokulu PMN-PT seramiklerin yapisal ve elektriksel o6zelliklerinin diizenlendigi

goriilmektedir.

Sekil 4.23: PMN-PT seramiklerin a) taneleri rastgele yonlenmis 1150°C’de 2 saat,
hacimce %1 BT iceren b) 2 saat, ¢) 6 saat, d) 10 saat siire ile sinterlenme kosullarina
bagli olarak SEM goriintiileri.

Sekil 4.24’te hacimce %1 BT igeren 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen PMN-
PT seramiklerin 980°C sicakliginda 30 dk siire ile 1s1l daglama sonrasi kesit (Sekil
4.243), b)) ve yiizey (Sekil 4.24c)) alinan BSE-SEM goriintiilerine yer verilmistir.
Sablon parcaciklar1 faz farkindan dolay1 daha agik renkte goriilmekte ve PMN-PT

matris igerisinde serit dokiim yoniine dogru hizalanmistir. Bu 6rneklerin tane boyutuna
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bakildiginda, yaklagik olarak 10 um olarak belirlenmistir. Hem yiizeyden hem de
kesitten alinan mikroyap1 goriintiileri yogun seramige isaret etmektedir. Diger
caligmalar ile kiyaslandiginda yiiksek doku orani ile yiiksek elektriksel 6zellikler rapor
edilen ¢alismalardan farki, bu tez ¢alismasinda kullanilan sablon pargaciklarin farki
belirgin olarak daha kalin sablonlarin kullanilmasidir. Sablon pargaciklarin kalinlig
1-1,3 pum kalinliklarinda o6lgiilmiis olup, sablonlarin  kalinli§i  yonlenmeyi
etkilemektedir. Ayrica, tane boyutu ve sablon orani, doku derecesi ve elektriksel
ozellikleri lizerinde oldukga etkilidir. BT sablon parcaciklari yiiksek sicakliktan sonra
bozulmadan kaldigi i¢in ¢ok sinirli sayida difiizyon ile tavlama iglemi, matris ve sablon
parcaciklarinin karigimi ile dokulu seramigin mikroyapisi, yiiksek dielektrik ve
elektromekaniksel 6zelliklere sahip bir matris i¢ine gomiilmiis diisiik dielektrik ve
elektromakniksel 6zelliklere sahip sablon pargaciklarindan olusan bir kompozit olarak
disiiniilebilir. Literatiirde, sablon igeriginin kritik bir orandan sonra &zelliklerin
azalmaya basladigi bildirilmistir. Mevcut tez ¢aligmasinda, %1 BT nin daha yiiksek
elektromekanik 6zelliklere sahip oldugu ve yliksek BT sablon igeriginde daha diigiik
ozellikler sergilemesinin bir baska nedenidir [Berksoy-Yavuz and Mensur-Alkoy,
2018Db].

Sekil 4.24: 1150 °C sicakliginda 2 saat siire ile sinterlenen hacimce %1 BT sablon
iceren dokulu PMN-PT seramiklerin 1s1l daglama sonrasi a) kesit, b) kesit ve
ylizeyine ait SEM goriintiileri.
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Sekil 4.25a) serit dokiim yontemi ile iiretilen dokusuz %0,7 Mn katkili ve
hacimce %1 BT igeren %0,7 mol Mn katkili PMN-PT sistemine ait X-igin1 kirmnim
desenlerinin karsilastirmali gosterimine, b) dokusuz ve dokulu PMN-PT seramiklerin
(002)/(200) piklerine ait fit edilmis rocking curve analizine ve c¢) March Dollase
denklemi ile kiyaslamali gosterimine yer verilmistir. BT kullanimi ve uygun
sinterleme sicakliginin se¢imi ile STB islemi i¢in Sekil 4.25a)’ten goriildiigi gibi
<001> yo6niinde yonlenme meydana gelerek, doku orani (f) ~0,96 olarak belirlenmistir.
Ayni kosullarda sinterlenen katkisiz hacimce %1 BT iceren dokulu PMN-PT
seramikler ile kiyaslama yapildiginda, Mn katkisi ile doku orani belirgin artmistir.
Yonlenme dagilimminin dogru olarak degerlendirilmesi igin rocking curve analizi
tekniginde genis bir w-taramasi yapilmaktadir. CuKa radyasyonu kullanildiginda
%0,7 Mn katkilt PMN-PT’nin (002) piklerinin tepe noktast 2h= 45,180°"ye karsilik
gelmektedir. Sonug olarak, ¢alismamizda kullanilan tipteki bir XRD cihazinda x
degeri, +20° ile smnirhdir. Buna ek olarak, bu analizin dogru olarak yapilmasinda
orneklerin biiyiikliigliniin 6nemli bir parametre oldugu ve genellikle Orneklerin

alaninin ~1 cm?

oldugu bildirilmistir. Bu analiz i¢in proje kapsaminda hazirlanan
orneklerin yiizey alanlari ise yaklasik olarak ~1,4 cm? olup, bu analiz hakkinda sonug
verebilecek biiyiikliiktedir. March-Dollase esitliginden veriler ile uyumlu R?~0,99
degerinden tabloda belirlenen sekilde hesaplanmistir. Bununla birlikte Tablo’da
sunulan sonuglardan, yiiksek oranda <001> dokulu PMN-PT seramiklerin, Lotgering
faktort, f(001), 0,94’e ulasirken, oriyantasyon derecesi r~0,245’e ulasmaktadir. SEM
gozlemlerinden degerlendirilen, beklenen doku ve r degerlerinden benzer sapmalar,
benzer ¢aligsmalarda da gdzlemlenmistir ve ayn1 zamanda pik pozisyonuna bagli olarak

X-taramasinin acgisal siirlamasindan kaynakladigr konusunda goriislere varilmistir

[Alkoy and Dursun, 2012].
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Sekil 4.25: 1150°C’de 2 saat siire ile oksijen ortaminda sinterlenen %0,7 mol
Mn katkili dokusuz ve hacimce %1 BT iceren dokulu PMN-PT seramiklerin a) XRD
grafikleri, b) PeakFit programinda diizenlenen rocking curve analizi, ) rocking
curve analizi. (siyah cizgi March-Dollase denklemine fit edilmis durumu ifade
etmektedir)

Sekil 4.26 a) dokusuz %0,7 mol Mn katkil1 ve b) hacimce %1 BT igceren %0,7
mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin kirik kesit yiizeylerinden dogrudan alinan ve c)
dokulu %0,7 mol Mn katkili seramigin kirik yiizeyine ait 1s1l daglama iglemi sonrasi
SEM goriintiilerine yer verilmistir. %0,7 mol Mn katkisi ile tane boyutunda belirgin
olarak artig gozlenirken 20 um asan oldukga biiylik tane boyutlarina rastlanmaktadir.
Ayrica Bolim 4.3.1°de detayli olarak aciklandigi gibi gibi bu tane biiylimesinde

oksijen atmosferinde sinterlemenin etkisi biiyiiktiir.
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10 pm

Sekil 4.26: 1150°C sicakliginda 2 saat siire ile sinterlenen a) taneleri rastgele
yonlenen, hacimce %1 BT sablon iceren %0,7 mol Mn katkili dokulu PMN-PT
seramiklerin b) dogrudan kesit, ¢) 1s1l daglama sonrast mikroyapi goriintiileri.

Sekil 4.27°de 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen %1 BT igeren %0,7 mol Mn
katkili PMN-PT seramiklerin kesitten alinan mikroyapi igerisindeki dagilimi igin
SEM-BSE (taramali elektron mikroskop-geri yansiyan elektron) goriintiisiine yer
verilmistir. Bu sekilden de agikca anlasilacagi gibi, baz1 sablon pargaciklari dokiim
dogrultusu yoniine paralelken bazilar ise belirli bir agiya sahiptir ve oriyantasyon
orani f=1 olan miikkemmel yonlenmis bir seramik gézoniinde bulunduruldugunda, bu
degerden meydana gelen sapmalar yonlenmeyen tanelere isaret etmektedir. SEM
analizinden 6nce, numunenin kirik kesiti parlatict kullanilarak iyon demeti parlatma
ile hazirlanmistir. PMN-PT ve BT fazlar1 arasindaki oriyantasyon ilisikisini incelemek
icin TEM analizi yapilmistir. TEM lamella, sablon ve matris fazi arasindaki kesisim

bolgesinden odaklanmis iyon demeti (FIB) kullanilarak hazirlanmistir.
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Sekil 4.27:Hacimce % 1 igeren BT igeren % 0,7 mol Mn katkili1 dokulu PMN-
PT seramigin genel goriiniimiinii gésteren SEM-BSE goriintiisii.

Sekil 4.28°de FIB (odaklanmis iyon demeti) lamelinin TEM-BF diisiik biiyiitme
goriintiistinii, bu sekilde merkezde bulunan BaTiOs sablonunda gdstermektedir ve
PMN-PT ile cercevelenmistir. Bu sekil ayn1 zamanda {i¢ farkli bolge/parcaciktan
alman EDX spektrumlarini ve atomik % cinsinden inceleme sonuglarini
gostermektedir. BT sablonundan alinan EDX analizine bakildiginda herhangi bir
ikincil faz icermeden Bi, Ti ve O atomlarindan olustugu goriilmektedir. Sekil
4.20’deki BT sablonlardan yikama sonrast alman EDX analizi incelendiginde Ba
miktar1 bu sonug ile benzerken (at.% 27,16), matris tozunda da bulunan Ti ve O
miktarlarinin farklilik gosterdigi goriilmektedir. Ayrica, sablon pargacik igermeyen
dogrudan matrisin her iki bolgesinden alinan EDX analizinin atomik % dagilim

sonuglari birbirine olduk¢a yakin olup, homojen bir yapinin oldugu aciktir.
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Sekil 4.28: FIB lamelinin TEM-BF goriintiisii ve ilgili EDX spektrumlari ve
inceleme sonuglari.

Sekil 4.29°da TEM-BF goriintiisiine yer verilirken, Sekil 4.30°da BaTiOs sablon
parcaciginda mevcut olan lamellar alanlarin 8) STEM-HAADF ve b) BF goriintiilerini

gostermektedir.

Sekil 4.29: TEM-BF goriintiisii.
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Sekil 4.30: BT sablon pargaciklarinin, a) STEM-HAADF ve b) STEM-BF
goruntusu.

Sekil 4.31’de BT sablon alanlarindan alinan EDX ¢izgi tarama analizi
sonuglarini gosterilmekte olup ve bu sonuca gore, domainlerin kimyasal bilesiminin

homojen oldugu sonucuna varilabilir.

Sekil 4.31: a) BT sablonunda EDX ¢izgi tarama analizi ile ilgili resim ve b) bu
bolgenin STEM-BF goriintiisii.

Sekil 4.32’de PMN-PT matrisi ve BaTiOz komsu sablon pargaciklarinin daha
yiiksek biiylitmeli TEM goriintiisiine yer verilmistir. Bu goriintiiler incelendiginde

komsu parcaciklarin da ayn1 yonde hizalandig1 goriilmektedir.
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Sekil 4.32: Daha yiiksek biiyiitmeli 8) PMN-PT, b) BT sablonlarinin TEM-BF
goriintiileri.

45. Serit Dokiim Yontemi ile Uretilen PMN-PT
Seramiklerin Elektriksel ve Elektromekaniksel Ozellikleri

Yonlenme dereceleri ile elektriksel ozellikler arasinda bir iliski bulunmasina
ragmen, yliksek dereceli yonlenmelerde elektriksel 6zellikler birbirine olduk¢a yakin
sonuglar ortaya cikabilmektedir. Sekil 4.33° te hacimce farkli oranlarda BT sablon
eklenerek doku 6zelligi kazandirilan 1150°C’de 2 saat, 6 saat ve 10 saat siire ile
sinterlenen PMN-PT seramiklerin bipolar gerinim egrilerinin kiyaslamali gdsterimine
yer verilmistir. Sekilde goriildigii gibi 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen hacimce
%1 BT igeren 6rneklerde yaklasik olarak taneleri rastgele yonlenmis seramgin iki kati
seviysesine (~ %0,26) ulasilirken, daha 6 saat ve 10 saat siire ile sinterlenen 6rneklerde
ise ~% 0,21 gerinim degerleri gézlenmektedir. Ayrica, hacimce farkli oranlara (%],
%3) BT kullanilarak doku 6zelligi kazandirilan PMN-PT seramiklerde artan BT
oranina bagli olarak % gerinim seviyelerinde diisiis meydana geldigi belirlenmistir.
Artan BT oraniyla bu diisiis, BT den kaynaklanan kenetleme etkisi (clampping)
nedeniyle domain hareketinin zorlasmasina isaret etmektedir. Ayrica, bu sikistirma
etkisi Pr’de etkili olup, artan hacimce sablon miktar1 ile bu degerlerin diistigii
belirlenmigtir. Sikigsma etkisi, PMN-PT matris taneleri ile BT sablon parcgaciklari
arasindaki kafes uyumsuzlugundan kaynaklanmaktadir. dss ve gerinim gibi
elektromekaniksel 6zellikleri etkileyen ekstra gerilmeler meydana gelmistir. Gerilme

(kenetlenme) etkisi, ayn1 zamanda rombohedral yapidan tetragonal yapiya bir faz
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kaymasina yol acabilir. PMN-PT sistemi normalde oda sicakliginda rombohedral
yapida bulunmaktadir. [001] yOniinde yonlendirilen rombohedral ferroelektrik
kompozisyondaki elektromekaniksel ozellikler [111] yoniinde yonlendirilme ile
kiyaslandiginda ¢ok daha yiiksek bir deger sergileyecektir. Bununla birlikte, MFS faz
siiria ulasilip tetragonal bolgeye gelindiginde, 6zellikler biiyiik 6l¢lide azalmaktadir.
Bu tez ¢alisamsinda, cihaz uygulamasinda kullanilmak iizere se¢ilmis olan PMN-PT
sistemi MFS’nin rombohedral tarafinda olup, [001] yoniinde yonlendirilir, dolayisiyla
yiiksek elektromekaniksel ozellikler sergilemesi beklenir. BT sablon igeriginin %3
veya %5 oldugu durumda, artan BT hacmi ile dokulu taneler ve BT sablonlari
arasindaki araylizeylerden kaynaklanan gerilmeler altinda, arttirilmis bir sikisma etkisi
yaratacaktir. Tetragonal yapidaki BT sablon parcaciklari ve dolaysiyla sablonlardan
kaynaklanan sikistirma etkisi, rombohedral fazdan tetragonal faza bir kaymaya neden
olabilir, artan sablon pargacik miktari ile elektromekaniksel 6zelliklerin azalmasi

boylece agiklanabilir [Park and Shrout, 1997].
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Sekil 4.33: Serit dokiim yontemi ile iiretilen oksijen atmosferinde a) 2 saat, b) 6 saat
ve C) 10 saat siire ile sinterlenen taneleri rastgele yonlenmis, hacimce %1 ve %3 BT
iceren dokulu PMN-PT seramiklerin bipolar gerinim egrileri.
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Sekil 4.34°te sinterleme siiresine ve hacimce % BT miktarina bagh olarak Pr ve
ds3 degerlerinin kiyaslamali gosterimine yer verilmistir. Sekilde goriildiigii gibi artan
BT orani ile kalint1 polarizasyon (Pr) ve piezoelektrik yiik kat sayilarinin (dss) azaldigi
goriilmektedir. Hacimce % 1BT igeren dokulu PMN-PT sistemi 10 saat siire ile
sinterlendiginde piezoelektrik yiik kat sayisi 545 pC/N olurken, 2 saat siire ile
sinterlemede ise 690-700 pC/N seviyelerine ulastigi gozlenmektedir. Arttirilan
sinterleme stiresinde daha once de belirtildigi gibi artan sinterleme stiresi ile kursun
kayb1 artmis ve boylece elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikler diisiis gdstermistir.
Literatiir calismalarina bakildiginda, hacimce %5 BT iceren Lotgering faktorii ~ 0,96
olarak belirlenen faktorii PMN-PT seramiklerin 525 pC/N ve 630 pC/N gibi farkli
sonuglara ulasilmistir [Richter et al., 2008], [Sabolsky et al., 2001]. Yan vd. 2013
calismasinda hacimce % 1BT kullanilarak, Lotgering faktorii> 0,95 olan PMN-PT
sisteminde ds3 degeri yaklasik olarak 1000 pC/N olarak belirlenmistir [Yan et al.,
2012]. Hacimce %3 BT kullanilarak dokulu olarak <001> yéniinde f~0,94 oraninda
dokulu PMN-PT’nin piezolektrik yiik katsayisi ise ~520 pC/N olarak belirlenmistir.
Lietartiir sonuglar1 da inceledigine gore, d3s degerleri template miktarina, sinterleme
kosullarina gore genis bir aralik gergilerken, bu tez calismasinda elde edilen sonuglar
ise ortalama seviyelerde kalmaktadir. STB asamasinda 6zelliklerdeki farkliliklarin
nedenleri BT sablonlarinin morfoloji ve en/boy oranlarinda gozlenen farkliklar ve
PMN-PT matris tozunun tane boyutu bunlarin tiimiinii etkileyen parametreler olarak
karsimiza cikar.

Sekil 4.35’de hacimce farkli oranlarda BT sablon eklenerek doku o6zelligi
kazandirilan 1150°C’de 2 saat ve 10 saat siire ile sinterlenen PMN-PT seramiklerin
unipolar gerinim egrilerinin kiyaslamali gdsterimine yer verilmistir. Her iki farkli
sicakliktaki sinterleme kosulunda da hacimce %3 BT iceren dokulu PMN-PT
seramiklere oranla hacimce % 1BT igeren dokulu PMN-PT sisteminin daha ytiksek

unipolar gerinim degerlerine ulastig1 goriilmektedir.
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Sekil 4.34: Serit dokiim yontemi ile tiretilen oksijen atmosferinde 2, 6 ve 10 saat siire
ile sinterlenen PMN-PT seramiklerinin hacimce % BT oranina gore degisen kalinti
polarizasyon (Pr) ve piezoelektrik yiik kat sayilari (dz3).
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Sekil 4.35: Serit dokiim yontemi ile iiretilen oksijen atmosferinde a) 2 saat, b) 10 saat
stire ile sinterlenen hacimce %1 ve %3 BT igeren dokulu PMN-PT seramiklerin
unipolar gerinim egrileri.

Tablo 4.3’te oksijen atmosferinde 1150°C’de 2 saat ve 10 saat siiresince oksijen
atmosferinde sinterlenen taneleri rastgele yonlenmis sablon icermeyen ve hacimce %1
ve % 3BT iceren dokulu PMN-PT seramiklerin % maksimum unipolar ve dazs* yiiksek
alan yiik katsayis1 ve % histerisiz degerlerinin kiyaslamali gosterimine yer verilmistir.

Elde edilen sonuglar incelendiginde, 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen hacimce %
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1BT igeren dokulu PMN-PT seramiklerin daha dstiin ozellikler sergiledigi

goriilmektedir.

Tablo 4.3: 1150°C’de 2 saat ve 10 saat siiresince oksijen atmosferinde sinterlenen
BT sablon igermeyen ve hacimce %1 ve % 3BT igeren dokulu PMN-PT seramiklerin
kutuplama sonras1 % maksimum unipolar ve ds3* yiiksek alan yiik katsayist ve %
histerisiz degerleri.

Kompozisyon Sinterleme | % Hacim Yo d*;; | Smak (%)
siiresi BT oram | Histerisiz | (pm/V)

Oksijen Atm (1150°C-2 saat)
P-O-R0O 2 saat - 9 364 0,12
P-O-T1 2 saat 1 10,1 865 0,26
P-O-T3 2 saat 3 4.4 667 0,2

Oksijen Atm (1150°C-10 saat)
P-O-R0O 10 saat - 9 466 0,14
P-O-T1 10 saat 1 10,3 685 0,18
P-O-T3 10 saat 3 4 590 0,203

Sicakliga bagl dielektrik sabiti (er) ve dielektrik kayip (tand) 6lgiimleri sadece
sinterleme kosullar1 i¢in optimum sartlar olarak belirlenen 1150°C’de 2 saat siire ile
sinterlenen seramikler i¢in almmustir. 30 kV/cm elektrik alan altinda kutuplanan
dokusuz ve dokulu PMN-PT sistemleri i¢in sicakliga bagl dielektrik sabitleri 1kHz,
10kHz ve 100kHz frekanslarinda sicakliin bir fonksiyonu olarak dl¢iilmiistiir. Sekil
4.36’da a) dokusuz, hacimce ¢) %1 BT ve e¢) %3 BT kullanilarak doku ozelligi
kazandirlan PMN-PT seramiklerin sicakliga bagli olarak dielektrik sabiti 6l¢iimlerine
yer verilmistir. PMN-PT sisteminin ikili faz diyagraminda, diisiik sicakliklarda
rombohedral FE’den- tetragonal FE fazina bir ge¢isin oldugu bilinmektedir. Bu tez
calismasinda, kutuplu serit dokiim ile hazirlanan dokusuz PMN-PT seramikler i¢in faz
gecis sicakligl (Tr-1) ~120°C olarak 6l¢iiliirken, diger bir faz doniisiimii, tetragonal
ferroelektrik fazdan kiibik paraelektrik faza doniisiim ger¢eklesmis ve Curie sicakligi-
Tc sicakligr 170°C olarak olgtilmistiir. 10 kHz frekanstaki maksimum dielektrik sabiti
ise, (&r) ~26 260 olarak belirlenmistir. Elde edilen bu sonuglar literatiirdeki molce
excess %1 PbO igeren c¢alismalar ile karsilastirilabilir [Kwon et al., 2005]. PMN-
PT’nin yapisindaki Tr.t Ve Tmax piklerinin PbO miktar1 arttikga kaydigi rapor
edilmistir. PbO eklenmesi, diisiik dielektrik gecirgenlik (g) ve ayrica yapidaki nokta
kusurlar1 ile taneler arasi fazlarin olugsmasma neden olur. Taneler arasinda bu

diizensizliklerin varligi, gerilmelerin olusmasina yol agmis ve tanelerin etrafindaki
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uzay yiiklerini stabilize edebilir, bu da ferroelektrik polarizasyonu kilitleyebilir ve
boylece dipollerin normal sicakliktan daha yiiksek olmasini saglar [Berksoy-Yavuz
and Mensur-Alkoy, 2018b].

Sekil 4.36’de hacimce %1 sablon igeren PMN-PT seramiklerin 1kHz ve 10 kHz
frekans degerinde oOlgiilen sicakliga bagli dielektrik sabiti Ol¢limlerinde, ilk faz
doniistimii olan Tr-1 faz doniisiimii, dokusuz PMN-PT seramiklerdeki gibi net olarak
goriilmemektedir. 1kHz ve 10kHz frekans degerlerindeki 6l¢iimlerde 100°C ¢ok zayif
bir egim degisikligi gozlenmistir. FE-FE faz gecisinin bastirilmasi BT sablon
parcaciklarinin sikistirma etksine baglanabilir. Bu etkiden kaynaklanan gerilmeler
diistik sicakliktaki ilk FE fazini stabilize edebilir ve diger FE fazina gecisi baskin hale
getirebilir. BT sablon igeren dokulu PMN-PT’nin Curie sicakligi-T. ~180°C olarak
belirlenmistir. Bu nedenle, mikroyapida bulunan baryum titanatin, dokusuz PMN-PT
ile kiyaslandiginda Tc¢ sicakligiin iizerinde 6nemli bir etkisi olmadigi sonucuna
vartlmistir. Yan vd. (2013) calismasinda da hacimce %5 BT ile doku ozelligi
kazandirilan PMN-PT seramiklerde ise herhangi bir islem uygulanmayan
rombohedral-tetragonal faz doniisiimii gézlenmezken, yorulma testi (fatigue) sonrasi
hem ferroelektrik-paraclektrik faz gecis sicaklign 162°C’den 178°C degerine
otelenirken, hem de rombohedral-tetragonal faz doniisiim sicakligi belirgin hale
gelmektedir. Yorulma testinden sonra 275°C sicaklikta 2 saat siire ile tavlama islemi
uygulanmasindan sonra ise her iki faz gecis sicakligi azalmis ancak ilk haline
donmemistir. Oksijen boslugu gibi kismi yiiklii kusurlarin kismi olarak ortaya ¢ikmasi
frekans dagilimmi azaltir [Yan et al., 2013]. Sicakliga bagh Ol¢timlerde dokulu
numunelerin dielektrik sabitinin maksimum degeri, dokusuz PMN-PT seramiklere
oranla belirgin olarak azalma gozlenmis ve maksimum & degerinin 22 070 olarak
belirlenmistir. BT eklenmesiyle maksimum ¢ degerinin azalmasi, BT fazinin
karistirilmasi veya Pb-boslugu PMN-PT’de ikincil bir dielektrik faz olarak davranmasi
ve dokulu 6rneklerde daha biiylik tanelerin varligina baglanabilir. Tiim bu bulgular
destekleyici bir sonug olarak, BT igerigi hacimce %3 oldugunda T sicakligi 180°C
olarak Olciilmesine ragmen, Tc sicakliginda maksimum é&r degeri 17 805 olarak
Olctilmiistiir. Ayrica, 1kHz, 10kHz frekanstaki olgiimlerde hacimce %3 BT igeren
dokulu seramiklerde de %3 BT igeren Orneklerde de Tr.t faz gecisine
rastlanmamaktadir [Berksoy-Yavuz and Mensur-Alkoy, 2018b].
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Sekil 4.36: a)-b) Dokusuz, hacimce c)-d) %1 BT ve e)-f %3 BT kullanilarak doku
ozelligi kazandirlan PMN-PT seramiklerin sicakliga bagl olarak dielektrik sabiti ve
dielektrik kayip dlgiimleri.

Sekil 4.36 b)’de taneleri rastgele yonlenmis, hacimce d) %1 BT ve f) %3 BT
igeren dokulu PMN-PT seramiklerin 1 kHz, 10 kHz ve 100 kHz frekanslarinda ait
sicakliga baglh dielektrik kayip (tan o) kiyaslamali gosterimine yer verilmistir. Tim
orneklerde diisiik frekanslarda artan sicaklikla birlikte artig gosteren tand egilimi
gorilmektedir. Ancak, dokusuz, hacimce %1 BT ve %3 BT igeren PMN-PT
seramiklerin 10 kHz frekans degerindeki tan o grafikleri incelendiginde oda

sicakliginda daha stabil bir davraniy meydana gelirken, artan sicaklik ile artma

104



egiliminde olan tan 6, T¢ sicaklig1 yakininda maksimum seviyeye ulastiktan sonra
tekrar azalma egilimi gostermektedir.

Sekil 4.37°de hacimce % 1BT igeren dokulu PMN-PT seramiklerin kutuplama
oncesi alinan sicakliga bagl dielektrik sabiti 6l¢glimlerine yer verilmistir. Sekilden de
acikca gorildiigi gibi kutuplu numunelerdeki gibi Tr-1 doniisiimii belirgin olarak
gozlenmemektedir. Kutuplu numunelerde 100 kHz frekans degerindeki meydana
gelen faz gecisi radyal moda karsilik gelen rezonans frekansindan kaynaklanmaktadir.
Dokulu seramiklerin rezonans frekansi (fr) 122 kHz olarak 6l¢iilmiis olup ve rezonans
frekansina yakin frekans degerinde alinan sicaklia bagli dielektrik sabiti

Olciimlerinde Sekil 4.36b) ve 4.36¢)’deki etki gdzlenmektedir.
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Sekil 4.37: Hacimce %1 BT igeren dokulu PMN-PT seramiklerin kutuplama 6ncesi
sicakliga bagl dielektrik sabiti davranisi.

Tablo 4.4’te diger sinterleme kosullarina gore daha iistiin 6zellikler sergileyen
1150°C’de 2 saat siire ile sinterlen taneleri rastgele yonlenmis, hacimce %1 ve %3 BT
kullarak doku 0&zelligi kazandirilan PMN-PT seramiklerin  elektriksel ve
elektromekaniksel 6zellikleri detayli olarak gosterilmektedir. Tablo 4.3’de elde edilen
sonuglar incelendiginde hacimce %3BT seramiklere oranla hacimce %I1BT
kullanilarak doku o6zelligi kazandirilan seramiklerin daha yiiksek elektriksel ve

elektromekaniksel 6zellikler sergiledigi belirlenmistir.
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Tablo 4.4: Serit dokiim yontemi ile liretilen 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen
taneleri rastgele yonlenmis ve hacimce %1, %3 BT igeren PMN-PT seramiklerin
elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikleri.

Kompozisyon | tand £, ds; d*;; S (%) Hst | Qp, k, |Tc
(10;)Hz} (10kHz) | (pC/N) | (pm/V) | (30kV/em) | (%) (°C)
Oksijen Atmosferinde Sinterleme (1150°C-2 saat)
P-O-R 0,68 2188 405 364 0,11 9 63 0,65 | 175
P-O-T1 0,56 2068 690 865 0,26 10,1 144 | 0,81 | 175
P-O-T3 0,65 1913 595 667 0,2 4.4 106 | 0,76 | 180

Sekil 4.38’de a) taneleri rastgele yonlemis, b) hacimce %1 BT igeren dokulu
PMN-PT seramiklerin sicakliga bagli olarak ki, kas Ve Kefr gibi baglasma kat sayilarinin
degisimine yer verilmistir. Sekil 4.38b) grafigine bakildiginda doku olusumun
baglagma katsayilarina etkisi goriilmekte ve yrica her iki sistemde de artan sicakliga
bagl olarak kt haricindeki diger kat sayilar azalma egilimi gostermekte olup, 125°C

sicaklik degerinde daha belirgin olarak azalma gozlenmistir
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Sekil 4.38: 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen a) taneleri rastgele yonlenmis, b)
hacimce %1BT igeren dokulu PMN-PT seramiklerin sicakliga bagli baglagsma kat
sayilari.

125°C sicaklik degerinden sonra bu kat sayilarin diigmesi artan sicaklik ile Tc
sicakligina yaklastikca piezoelektrik 6zelliklerin azaldigina isaret etmekedir. Elde
edilen bu sonuglardan yola ¢ikilarak hem taneleri rastgele yonlenmis dokusuz hem de
dokulu PMN-PT seramiklere kutuplama ve cihaz uygulamasinda metal plakaya
seramiklerin yapistirma isleminde uygulanacak sicaklik degerleri belirlenmis ve

125°C’ye kadar baglagma kat sayilar1 sicakliktan bagimsiz bir egilim gosterdigi i¢in
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bu sicaklik degeri asilmadan 80°C’de ylizeye tam tutunma saglayacak yapistirici tercih
edilmistir.

Serit dokiim yontemi ile {iiretilen %0,7 mol Mn katkili taneleri rastgele
yonlenmis ve dokulu PMN-PT seramiklerin, Sekil 4.39 a) P-E ve b) bipolar ve c)
unipolar S-E egrilerinin karsilastirilmasi gosterilmektedir. Daha once X-151m1 kirim
desenlerinden belirlenen yaklasik olarak f~0,96 doku olusumnun elektriksel 6zellikler
tizerinde etkileri belirgin olarak goriilmektedir. Artan doku oraniyla hem bipolar hem

de unipolar gerinim egrileri yaklasik olarak iki kat kadar artmustir.
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Sekil 4.39: Serit dokiim yontemi ile tiretilen %0,7 mol Mn katkil1 taneleri rastele
yonlenmis ve dokulu PMN-PT seramiklerin Sekil 4.35 a) P-E ve b) cift kutuplu ve c)
unipolar S-E egrilerinin karsilastirilmasi.

Sekil 4.40°da a) dokusuz, 0,7 Mn katkili ¢) %1 BT igeren %0,7 Mn katkili
dokulu PMN-PT seramiklerin 1kHz, 10kHz ve 100kHz frekans degerlerinde sicakliga
bagl olarak dielektrik sabiti dl¢limlerine yer verilmistir. Taneleri rastgele yonlenmis
olan %0,7 Mn katkili PMN-PT seramiklerde katkisiz PMN-PT ile benzer
rombohedral-tetaragonal ve tetragonal-kiibik faz olmak iizere benzer faz dontisiimleri

gozlenmektedir. Ayrica, tipki katkisiz dokulu PMN-PT seramiklerde 1kHz ve 10kHz
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frekanslarinda ufak bir kambur seklinde rombohedral-tetragonal faz gegisi, %0,7Mn
katkil1, dokulu PMN-PT seramiklerde de gozlenmistir.
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Sekil 4.40: Serit dokiim ile hazirlanan %0,7 mol Mn katkili, a) dokusuz, ¢) dokulu
PMN-PT o6rneklerin sicakliga bagl dielektrik sabitleri ve b) dokusuz, d) dokulu
dielektrik kayiplari.

%0,7 Mn katkili taneleri rastgele yonlenmis ve dokulu PMN-PT seramiklerin
sicakliga bagh dielekrik kayip 6l¢timleri 1kHz, 10kHz ve 100kHz frekans degerlerinde
Sekil 4.40b), d)’ de gosterilmektedir. Her iki kompozisyon i¢in artan sicaklik ile
dielektrik kayip artarken maksimum degere ise T¢ sicaklifinda ulasarak, artan sicaklik
ile bu kez azalma egilimine gegmistir. %0,7Mn katkili taneleri rastgele yonlenmis olan
PMN-PT seramiklerde ise, hem dielektrik kayip oOl¢iimlerinden de rombohedral-
tetragonal faz doniisiimii belirgin olarak goriilmekte olup, bu faz gecis noktasinda da
her bir frekans degerinde maksimum degere ulasacak sekilde bir pik noktasi
gozlenmektedir. Tablo 4.5’de serit dokiim yontemi ile tiretilen %0,7 mol Mn katkili
taneleri rastegele yonlenmis ve dokulu seramiklerin elektriksel ve eletromekaniksel
ozelliklerine yer verilmistir. %0,7 mol Mn katkis1 6zellikleri gelistirilen PMN-PT
sisteminin dokulu olarak iiretildiginde elektriksel ve elektromekaniksel 6zelliklerinin
daha da arttig1 gézlenmistir. Daha 6nce de belirtildigi gibi EH uygularinda en 6nemli

parametre olan ds3.gss degeri hacimce % 1BT igeren dokulu seramiklerde 25999x10-
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®m?2/N olarak belirlenirken, %0,7 mol Mn katkili hacimce %1BT ile doku 6zelligi
kazandirilan PMN-PT seramiklerin dszgss ~31720x10"° m?N degerine ulastig

goriilmektedir.

Tablo 4.5: Serit dokiim yontemi ile tiretilen 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen
%0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin elektriksel ve elektromekaniksel

ozellikleri.
Kompozisyon | tand £, d;; d¥33 S (%) Hst | Q. k, |Tc
(10kHz) | (10kHz) | (pC/N) | (pm/V) | BOkViem) | (%) (°C)

%
Oksijen Atmosferinde Sinterleme (1150°C-2 saat)
P-0-0,7Mn-R | 0,27 2029 455 373 0,11 1.2 143 | 0,66 | 170
P-O-T1 1,94 2336 810 887 0,26 13,93 | 175 | 0,85 | 175

EH tasarimlarinda  piezoseramiklerden kaynaklanabilecek  sorunlarin
belirlenmesi ve ATILA Sonlu Elemanlar Analiz yontemi ile tasarimlarin yapilabilmesi
icin katkisiz, %0,7 Mn katkil1 taneleri rastgele yonlenmis ve hacimce %1BT igeren
dokulu PMN-PT standart elektromekaniksel matris 6zelliklerinin belirlenmesi olduk¢a
onemlidir. IEEE standartlarinda belirtilen boyutlarda hazirlanan 6rneklerden
empedans ve faz acgisinin frekasa bagli olarak alinan Olg¢iimler kullanilarak
belirlenmistir. Dokulu PMN-PT seramikler i¢in elektromekaniksel 6zellikler kutuplu
ferroelektrik seramikler igin com Curie simetri grubu kullanilarak hesaplanmistir.
Serit dokiim yontemi ile tiretilen katkisiz ve %0,7 mol Mn katkili ve dokulu PMN-PT
seramiklerin elastik esneklik katsayilari (sij), piezoelektrik katsayilar1 (dij), dielektrik
sabitlerine (eij) Tablo 4.6’da yer verilmistir. €11 Ve €33 katsayilar1 taneleri rastgele
yonlenmis, dokulu ve %0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramikler i¢in dielektrik olarak
yonden bagimsizdir. Elektromekaniksel 6zellikler ise Mn katkis1 ve doku olusumu ile
belirgin olarak artmistir. Esneklik katsayilar1 kutuplama dogrultusunda ss3 katkisiz ve
%0,7 mol Mn katkilit PMN-PT seramiklerde doku olusumu ile artmustir. Taneleri
rastgele yonlenmis olan PMN-PT sisteminde ss3 katsayis1 16,5x10712 m?/N olarak

belirlenirken, doku olusumu ile 39,3x1022 m?/N degerine ulasilmstir.
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Tablo 4.6: Dokusuz, %0,7 mol Mn katkili ve Dokulu PMN-PT seramiklerin IEEE
standartlarina gore hazirlanan elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikleri.

Katkisiz % 0.7 mol Mn-Katkil
Ozellikler P-O-R P-O-T1 P-O-Mn-R  P-O-Mn-
T1

P (kg/m?3) 8060 8020 8170 8050
Ko 0,65 0,81 0,66 0,85
ki 0,48 0,61 0,54 0,60
ka1 0,38 0,45 0,42 0,47
ka3 0,75 0,89 0,78 0,91
Kis 0,50 0,54 0,49 0,44
ds1 (pC/N) -160 -217 -178 -255
dis (pC/N) 371 370 283 311
dszs (PC(N) 400 690 455 816
SllE (XlO'lZ)

10,4 15,1 10,2 14,0
m3/N
Sle (XlO'lZ)

-3,4 -5,9 -2,9 -5,4
m3/N
SlsE (XlO'lZ)

-5,6 -11,4 -5,5 -10,3
m3/N
333E (XlO'lZ)

16,5 39,3 16,7 38,3
m3/N
S44E (x10'12)

30,2 31,8 27,4 25,4
m3/N
SeeE (x10'12)

27,4 41,9 26,4 38,9
m3/N
£11'/¢0 2764 2373 2084 2448
£33'/e0 (1kHz) 2248 1866 2015 2413
£33"/g0

2188 2072 2029 2336
(10kHz)
Qm 63 144 143 175
tan 6 % 0,7 0,6 0,3 0,9
(10kHz)
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45.1. Serit Dokiim Yontemi ile Uretilen PMN-PT Seramiklerin
Empedans Spektroskopisi ve Iletkenlik Analizleri

Ferroelektrik oksitlerin elektriksel ve dielektrik ozellikleri yapidaki kusur
konsantrasyonu iyonik ve elektriksel iletkenlik ile tartisilabilir [Berksoy-Yavuz and
Mensur-Alkoy, 2018b]. Empedans spektroskopisi methodu, atomik ve mikroyapisal
seviyelerde meydana gelen gevseme (relaxation) etkilerinin belirlenmesinde de
kullanilan bir tekniktir [Moulson and Herbert, 2003]. Ayrica, bu 6l¢iim seramiklerin
es zamanl elektriksel ve dielektrik karakterizasyonu i¢in oldukc¢a 6nemlidir [Li et al.,
2005]. Nyqusit diyagraminda tanimlanan [y ekseninde imajiner kismin negatifi (-ImZ)
ve x ekseninde gercek kismin (ReZ)-her bir frekansa karsilik gelen nokta], kapasitif
ve direngli malzemelerin empedans verileri, yay seklinde yarim daireye yol acar [Li et
al., 2005]. Ornegin, bir polikristalin malzeme genellikle farkli zaman sabitleri ile tane
ve tane sinir1 0zelliklerini gdsteren birbirini takip eden iki yarim daire meydana gelir
[Lanfredi and Rodrigues, 1999]. Empedans grafikleri, iletkenligin dl¢iilmesinde, ara
yiizey, tane smirt ve tane smiri etkilerinin karakterizasyonunda kullanilirken ve
Arrhenius denklemi ile aktivasyon enerjisi empedans verisinden belirlenir [Li et al.,
2005]. Farkli gevseme zamani sabitlerine sahip olan ve seri olarak baglanan bu tiir iki
devre Sekil 4.37°de gosterildigi gibidir [Moulson and Herbert, 2003]. Bu durumda,
numunenin kiitle (bulk) direnci (Rp) yarim dairenin ytiksek frekans ile gergek eksenin
kesigme yeridir. Bu durumda, kiitlesel elektriksel iletkenlik (o conductivity) Esitlik
4.11 ile ifade edilebilir.

0, = 1/Rp * /A (4.11)

Bu ifade de [ kalinlik ve A ise elektrot uygulanan ornegin yiizey alanidir. Seramik
malzemelerin elektriksel iletkenligi 1s1 ile aktif hale getirilir ve Arrhenius bagintisi
(Esitlik 4.12) ile takip edilir.

o = oy exp Fa/kT (4.12)

o, pre-exponential faktdr ve malzemenin karakteristigi olan E,, k ve T sirasiyla iletim

icin aktivasyon enerjisi, Boltzmann sabiti ve mutlak sicakliktir. Boylece, iletim i¢in
aktivasyon enerjsi ( E,), lo gax% grafigindeki diiz ¢izginin egiminden hesaplanir.
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Dielektrik sabiti kompleks say1 olarak Esitlik 4.13”deki gibi ifade edilebilir.

e=¢ —je" (4.13)
e =2"/(2nfe,A/1Z?) (4.14)
£ =7'/(2nfe,A)1Z2) (4.15)

Z empedans, f frekansinda olgiilen ger¢ek (Z' ) ve sanal (Z'") pargalaridir gelir
[Lanfredi and Rodrigues, 1999].

_ZH‘

R,+R, 7'

Sekil 4.41: Bilesen degerlerine baglh olarak seri-paralel RC devresi ve karsilik gelen
frekans tepkisi.

Sicakliga bagli empedans olgtimleri PMN-PT seramikler i¢in paraelektrik faz
bolgesinde, 573K-798K sicakliklart arasinda 50 K'lik sicaklik farklari ile alinmstir.
EH uygulamalar i¢in dielektrik kayip 6nemli bir parametre olmakla birlikte, AC
iletkenlik kayibin bir parametresi olmasi bakimindan bu tez ¢alismasinda empedans
spektroskopisi analizi O6nem kazanmaktadir. Ayrica, empedans spektroskopisi
analizleri, PMN-PT sistemindeki doku olusumunun ve yapilan Mn katkisinin
iletkenlik ve direng gibi elektriksel Ozelliklere etkisinin belirlenmesi amaciyla
yapilmistir [Berksoy-Yavuz and Mensur-Alkoy, 2018b]. Sekil 4.42°de sirasiyla
taneleri rastegele yonlenmis a), b) ve hacimce %1 BT igeren dokulu PMN-PT
seramiklerin c), d) sirasiyla reel Z' ve sanal Z'' empedans degerleri 773 ve 795 K
sicaklik degerleri igin karsilagtirmali olarak gosterilmektedir. Hem taneleri rastegele
yonlenmis, hem de dokulu PMN-PT seramikler igin artan sicaklikla Z', Z'’ degerleri

artan sicaklikla birlikte azalmaktadir. Bu grafikler incelendiginde, empedasin reel Z'
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degerlerinde gozlemlenen azalma AC iletkenliginin hem artan sicakliga hem de

frekansa bagl olarak arttigini gdstermektedir. Ayrica sicakliklar arasindaki bu artis

degerleri kursun icermeyen sistemler arasinda yaygin olarak arastirilan potasyum

sodyum niyobat (KNN) sisteminden daha hizli olmasina ragmen empedans seviyeleri,

herhangi bir katki yapilmayan KNN ve katkili KNN sistemlerinden daha diisiiktiir.

Elde edilen bu sonu¢ katki yapilmayan doksuz ve dokulu PMN-PT sistemi i¢in

iletkenlik seviyesinin KNN sisteminden daha yiiksek oldugu anlamina gelir [Berksoy-
Yavuz and Mensur-Alkoy, 2018b], [Mensur Alkoy and Berksoy-Yavuz, 2012c],
[Gupta et al., 2005], [Li et al., 2018]. KNN sistemin Tc sicakliginin yaklasik olarak

650-700K araliginda oldugu goéz oniinde bulunduginda PMN-PT sistemi i¢in T¢

(~450K) sicakliginin ¢ok fazla tizerine ¢ikilmistir.

1E7
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(a)
4 -
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773K
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0 v v . -
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-
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Sekil 4.42: a)-b) taneleri rastgele yonlenmis ve c¢)-d) hacimce %1 BT igeren dokulu
PMN-PT seramiklerin Reel empedans (Z') ve sanal (Z") degerlerinin 100 Hz ile 10
MHz arasi frekanslarda sicakliga bagl degisimleri.

Z''-f grafikleri incelendiginde dokulu seramiklerin, taneleri rastgele yonlenmis

PMN-PT seramiklere oranla Z'’ degerinin tepe noktalarinin daha diigiik frekansta

113



gozlemledigi goriilmektedir. 798 K sicaklik degerinde dokulu PMN-PT seramiklerin
maksimum noktalarina denk gelen empedans degerleri 0,658 KQ, fmak ise 11x10* Hz
olarak bulunurken, dokusuz seramikler i¢in ise empedans degeri 0,196 KQ ve fmak
~5,84x10° olarak belirlenmistir. Elde edilen bu sonuglar detayli olarak Tablo 4.6’da
verilmistir. Herhangi bir katki yapilmayan dokulu PMN-PT seramiklerin 6l¢iim
sonuglarina bakildiginda doku olusumunun veya BT eklenmesinin AC iletkenligin
azalmasina Yol a¢t1f1 sonucuna varilmaktadir. Iletkenlik ikinci dereceden bir tensor
Ozelligidir ve kristalin fazlarin simetrisine bagli olarak iletkenlik tetragonal ve
rombohedral kristallerde iki kat say1 ile temsil edilirken, monoklinik yapili kristallerde
ise dort kat sayi ile temsil edilir. Bu durum, 6zelliklerde bir aniztropi olacagini ve
iletkenligin belirli kristalografik yonlerde dogal olarak daha ytiksek olacagini gosterir.
Bu, tek kristaller i¢in de gecerli olmakla birlikte, kristalografik olarak dokulu bir
seramigin iletkenligi de bu aniztropiyi gosterecektir. Diger yonden, taneleri rastgele
yonlenmis bir polikristalin seramik izotropik olacaktir.

Iletkenlik gesitli yonlerde kat sayilarin ortalamasi olacak olan tek bir kat sayz ile
temsil edilebilir ve bdylece belirli yonlerde tek kristal degerinden daha diisiik
olacaktir. Bunun yanisra, dokulu ve taneleri rastgele yonlenmis yapilarda tane
siirlarinin 6zelliklerinin farkinin iletkenlikte etkili oldugu sonucuna varilir [Berksoy-
Yavuz and Mensur-Alkoy, 2018b]. Sekil 4.43’de sirasiyla taneleri rastegele yonlenmis
%0,7 mol Mn katkili a), b) ve hacimce %1 BT igeren %0,7 mol Mn katkili dokulu
PMN-PT seramiklerin c), d) sirasiyla ree Z' ve sanal Z'' empedans degerleri 773 ve
795 K sicaklik degerleri i¢in karsilastirmali olarak gosterilmektedir. Mn katkisinin ise
yiiksek sicakliklara ragmen AC iletkenligi azalttig1 gozlenmistir. Ayrica %0,7 mol Mn
katkili taneleri rastgele yonlenen 6rnekler ile %0,7 mol Mn katkili dokulu 6rnekler
kiyaslandiginda daha once elde edilen sonuglar ile paralel olarak doku olusumu veya
BT ile AC iletkenligin azaldig1 sonucuna varilabilir. 798 K sicaklik degerinde %0,7
mol Mn katkili dokulu PMN-PT seramiklerin maksimum noktalarina denk gelen
empedans degerleri 45,27 kQ ve fmak ise 1840 Hz olarak bulunurken, %0,7 mol Mn
katkili dokusuz seramikler i¢in ise empedans degeri 28,4 KQ ve fmak ~2810 olarak
belirlenmistir. Katkisiz, %0,7 Mn katkili dokulu ve dokusuz her iki sistem i¢inde
yliksek sicakliklarda sanal Z'" degerlerinin maksimuma ulagtiktan sonra azalmasi ise
dielektrik gevsemeye (relaxation) isaret etmekte olup, Debye davranisindan sapma

meydana gelir [Mensur Alkoy and Berksoy-Yavuz, 2012c].
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Sekil 4.43: a)-b) Taneleri rastgele yonlenmis %0,7 Mn katkili ve ¢)-d) %0,7 Mn
katkilt hacimce %1 dokulu % 0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin Reel
empedans (Z') ve sanal (Z") degerlerinin 100 Hz ile 10 MHz arasi frekanslarda
sicakliga bagl degisimleri.

Normalize edilmis frekansin (f/fma), normalize edilmis sanal empedansin
(Z" /7] 41) bir fonksiyonu olarak serit dokiim yontemi ile iiretilen a) katkisiz, %1 BT
igeren dokulu, c¢) %0,7 mol Mn katkili, d) %0,7 mol Mn katkili1 %1BT ile dokulu
seramikleri i¢in 773K ve 798K sicaklik degerlerinde Sekil 4.44’te karsilagtirmali
olarak gosterilmektedir. Normalize frekansin (f/fmak), normalize sanal empedansinin
(Z" /7] ) Fonksiyonu olgiimler her iki sicaklik degerlerinde de neredeyse simetrik
olarak benzer maksimum pik noktalar1 sergilemektedir. Verilerin bu sekilde
degerlendirilmesi, malzemenin dielektrik davranisinin sicakligin bir fonskiyonu olarak
degerlendirilmesine olanak saglar. Ancak, egrilerde meydana gelen ufak farklarda
sicakligin etkisi ile farkli gevseme (relaxation time) siiresinin gozlenmesidir [Mensur-
Alkoy et al., 2013], [Rai et al., 2012]. Tablo 4.7°de her bir kompozisyon igin her 773K
ve 798K sicaklik gevseme siirelerini, fmak Ve Z;; . degerlerini gostermektedir. Artan

sicaklik ile birlikte gevseme frekansinin artmasi nedeniyle, uzay yiikleri gevsemek i¢in
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¢ok daha az zaman bulmaktadir. Yiiksek sicakliklarda Z'' tepe degerleri daha net
olarak gézlenmektedir. Bu durum, artan sicaklikla gevseme frekansinin daha yiiksek
sicakliklara 6telendigi anlamina gelmektedir.

Her bir sistem i¢in gevseme siireleri sanal empedans Z'’-frekans grafiginin
maksimum frekans (f,.x) degerine karsilik gelen degerden Esitlik 4.17 kullanilarak
belirlenmistir ve 7 ise gevseme siiresidir. Empedasin sanal kismi Z'' ve frekans
grafiginden hesaplanan 7 ve sicakligin K biriminde tersine karsilik Int grafigi
cizilerek, grafikteki dogrusal fitin egiminden yiik tasiyicilarinin gevsemesi igin gerekli
aktivasyon enerjisi (E;) hesaplanmustir. Aktivasyon enerjisi, komsu kafes bolgeleri
arasinda atlama (hopping) yoluyla yerdegistirmesinden sorumludur. Oksijen
bosluklarinin perovskit yap:1 igerisnde son derece hareketli iyonik kusurlar oldugu
bilinmektedir. Boylece, uzay yiiklerini yaratan kusurlarin artan hareketliligi ile, daha
yiiksek frekans seviyelerine kadar ac alanina uymalar1 ve daha kisa bir gevseme
stiresine (relaxation) sahip olmasi beklenir. Tablo 4.7°de farkli sicaklik degerlerine
karsilik gelen gevseme siireleri ve aktivasyon enerjilerinin hesaplanmasina yer

verilmistir [Mensur-Alkoy et al., 2013].
27 frnanT = 1 (4.17)

E 4.18
T=T, exp(k—; (4.18)
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Sekil 4.44: Serit dokiim yontemi ile tiretilen a) katkisiz, %1 BT iceren dokulu, c)
%0,7 Mn katkil1, d) %0,7 Mn katkil1 %1BT ile dokulu seramiklerin normalize

n

frekansin (f/fmak), normalize sanal empedansinin (Z" /Z; ;) fonksiyonu.

Daha oncede belirtildigi gibi bazi durumlarda yay seklinde iki yarim daire
gozlenebilir ve yiiksek frekanslardaki ilk yarim daire tane igindeki 6zellikler ile, daha
diisiik frekanslardaki ikinci yarim daire ise, tane sinir1 etkisi ile baglantilir. Farkl
sicaklik degerlerindeki (723K-798K) Cole-cole egrileri, Sekil 4.45a) katkisiz ve c)
%0,7 Mol katkili, b) hacimce %1 BT igeren dokulu ve d) %0,7Mn katkili hacimce
%1BT iceren dokulu PMN-PT seramikler igin gosterilmektedir. Burada yer
verilmeyen daha diisiik sicakliktaki egriler heniiz bir yay seklini almazken, artan
sicaklik ile egri yarigaplar1 azalmakta ve yay seklini almaktadir. Katkisiz ve dokulu
seramiklerde 773K ve 798K sicakliklarinda bir ana yiiksek frekansli yarim daire ve
diisiik frekanslarda bir kuyruga sahip olacak sekilde goriilebilir, ki bu ikinci yarim
dairenin baslangicidir. Diisiik frekansli rejimdeki bir tanesi, tane sinir etkileri veya
tamamen direngli bir iletkenligin baslangicina atfedilirken, yiiksek frekansl yarim
daire ise kiitlesel (bulk) gevsemeye denk gelir. %0,7 mol Mn katkili 6rneklerde ise
sadece tane etkisinden kaynaklanan tane etkisi gozlenmektedir. Sekil 4.41°de
gosterildigi ¢cok kristalli malzemeler gibi tane veya tane sinir etkisi basit RC devresi

ile gosterilmektedir. Bu veriden yola ¢ikarak, taneden etkisinden kaynaklanan Rj, ve
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tane smirt ektikisinden kaynaklanan R direngleri Cole-Cole egrilerilerinin Z' ile
kesigmesi ile belirlenir [Moulson and Herbert, 2003]. Malzemenin gevseme frekansi
(fo relaxation), geometrik parametrelerden bagimsiz olarak, yarim dairenin tepe
noktasindan bulunur ve 2mfyR;,C, = 1 sartim1 saglar. Bu bagintidan ayni zamanda,
malzemenin kiitlesel (Cp) hesaplanabilir ve kiitlesel dielektrik sabiti e, Kullanilarak

Esitlik 4.19°dan belirlenebilir. Bu ifadede €, ise vakumun gegirgenligidir.

C, = €€yA/l (4.19)
57p-0-R-SD 59P-0-T1-SD
(a) (
44 44
g3 o3
2 2
N2 N 2
1 1 773K
798K
773K 798K
0 T T T T 1 0 T T T T
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5
Z'(kQ) Z'(ke2)
- 500
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g g
N 200+ N 200
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798K 798K Y-
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0 100 200 300 400 50( o 100 200 300 0 »
2'(kQ) Z'(kQ)

Sekil 4.45: a) Katkisiz, ¢) %0,7 mol Mn katkili, hacimce % 1BT igeren dokulu b)
katkisiz, d) %0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerin farkli sicakliklardaki Cole-
Cole egrileri.
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Tablo 4.7:Serit dokiim yontemi ile iiretilen Katkisiz ve %0,7 mol Mn katkilt
PMN-PT seramiklerin Rb, ve fo degerlerinin sicakliga bagli olarak degisimleri.

Kompozisyon | Sicakhk (K) | f,.. (Hz) T(8) 7" (kQ) R, ()

(Serit Dokiim)

P-O-R 773 3,28x10° 4,85x107 0,320 720x10*
798 5,84x10° 2,72x107 0,196 437x101

P-O-T1 773 41x10° 3,88x10 1,578 | 4,17x10°
798 11x10* 1,45x10¢ 0,658 1,69x10°

P-0-0,7Mn 773 661 2,408x10* 104,07 | 2,58x10°
798 2810 5,66x10~ 28,402 | 6,72x10*

P-0-0,7Mn-T1 773 412 3,86x10" | 208,386 | 4,45x10°
798 1840 8,65x107 45,27 9,30x10*

4.6. PMN-PT Seramiklerden Unimorf  Cihazlarin
Tasarlanmasi, Modellenmesi, Portotip Uretimi ve
Karakterizasyonlari

Bu calismanin nihai hedefi, iistiin 6zellik sergileyen dokulu PMN-PT esash
seramikler kullanilarak unimorf cihazlarimin iiretilmesi, yapilan farkli tasarimlarin,
performansa etkisinin belirlenmesi ve en sonunda ise elde edilen sonuglarin ticari PZT-
5H kullanilarak tasarlanan cihazlar ile kiyaslanmasidir. Bu amag¢ dogrultusunda,
unimorf cihaz tasarimlart yapilirken farkli seramik kalinliklari (400 mikron, 700
mikron ve 1000 mikron), farkli esnek metalik altlik boyutlart (35 mm, 87 mm, 80 mm),
yiik (0.1 gr) ve farkli direng (10 €, 50 kQ) uygulamasi gibi farkli parametreler tizerinde
caligilmistir. 0,7 Mn katkili taneleri rastgele yonlenmis ve dokulu %0,7 mol Mn katkili
PMN-PT ile PZT-5H seramikler kullanilarak tasarimlar yapilmig ve titresim esasli test
sistemi kullanilarak performans 6lgiimleri almmustir. Oncelikle ATILA programi ve
GID araylizii kullanilarak modelleme yapilmistir. Boylece belirli rezoanans
degerlerine karsilik gelen hareket modlar1 hakkinda detayli bilgi sahibi olunmustur.
Daha sonraki asamada ise unimorf cihazlarin 6l¢iim cihazinda mensetlenmis sekilde
LCR metre kullanilarak empedans oOl¢limleri alinarak, modelleme ve deneysel
sonugclar ile kiyaslanmistir.

Oncelikle esnek metal gévdenin 35 mm ve PZT-5H esasli seramigin w= 4mm,
[=20mm, t=1mm boyutlarinda oldugu tasarim yapilmistir. Her bir empedansa denk
gelen hareket modlar detayli olarak gosterilmistir. Sekil 4.46a)’da yiiksek frekanslarin

tarandig1 tasarim ve deneysel empedans 6l¢tim sonuglar1 kiyaslanmistir. Metal esnek
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piring govdeye seramik baslangicta Three Bond marka yapistirict kullanilarak
yapistirllmistir. ATILA ile tasarim yapilirken yapistirici tabakasi ihmal edilerek
tasarimlar yapilmis olup, gercek sonuglar ile kiyaslandiginda ise bazi piklerin yapistici
kaynakl1 sonitimlendigi goriilmiistiir. Sekil 4.46b)’de 35mm metal esnek govde iizerine
yapistirilan 20x4x1 mm boyutlarina sahip PZT-5H seramik plaka ile kullanilarak
tasarlanan unimorf cihazin deneysel olarak belirlene empedans-frekans spektrumlari
karsilastirilmistir. Deneysel ile modelleme verileri kiyaslandiginda  diisiik
frekanslardaki ufak siddetli bazi piklerin soniimlendigi goriiliirken, yiiksek frekanstaki
empedans spektrumlarindaki rezonans ve anti-rezonans piklerinin kaymis oldugu
goriilmektedir. Bu degerlerin farkli olmasinin nedenleri; modellemede kullanilan
metalik govde ozelliklerinin, ATILA sonlu elemanlar yaziliminin veri tabanindaki
alinmis olmasi olup, bu degerlerin metalik malzemenin gercek degerlerini yansitmiyor
olmasindan kaynaklanabilmektedir. Ayrica, cihaz uygulmasinda kullanilan
piezoseramiklerin yilizey islemleri el ile zimparalarak yapilmistir. ATILA’da ise
seramiklerin miikemmel paralellikte ve yapida kususr barindirmadigi varsayilarak
tasarimlar yapilmakta olup, deneysel olarak seramik boyutundan az miktarda bile
sapma olmasi boyut 6zelliklerine bagli olan empedans 6l¢iimlerini etkilemektedir.
Daha once belirtildigi gibi, metale seramigi yapistirma amaci ile kullanilan polimer
esasli yalitkan tabaka tasarimda dikkate alinmamustir. Bu yapistiricinin 6zellikleri,
sertligi gibi parametreler rezonans frekansinda Gtelemeye ve soniimlemeye neden
olabilmektedir. Tiim bunlar goz oniine alindiginda modelleme ile deneysel empedans
spektrumlar1 arasinda olusabilecek farklar muhtemeldir. Sekil 4.46b)’de unimorf
cihazin deneysel olarak yapilan 6l¢iimlerinde 42-200 Hz aras1 daha yavas tarandiginda

50 Hz civarinda rezonans pikinin varligi gériilmektedir.
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Sekil 4.46:35mm metal esnek govde, 20x4x1 mm boyutlarinda PZT-5H ile tiretilen
unimorf, a) yiiksek frekanstaki deney ve modelleme ile belirlenen, b) deneysel diisiik
frekanstaki empedans spektrumlari.

Sekil 4.47°de deneysel olarak oOlciilen 50 Hz’deki rezonans frekansinin,
modellemedeki ATILA tasarimlarinin bu frekans degerine karsilik gelen her bir
davranis modlarinin detayl1 gosterinime yer verilmistir. 1. Durumda baslangi¢ asamast
gosterilirken, 2. Durumda, 3. Durum ve 4. Durumda ise 50 Hz rezonans frekansinda

kademeli olarak genel hareketini gostermektedir.

Sekil 4.47: PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 50 Hz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlari.

Sekil 4.48’da 106 kHz rezonans frekanasina karsilik gelen ATILA tasarmimdaki
her bir davranis modlarinin detayli gésterinime yer verilmistir. 1. Durumda baslangig
asamasi gosterilirken, 2. Durumda, 3. Durum ve 4. Durumda ise 106 kHz rezonans
frekansinda kademeli olarak hareketini gostermektedir. Deneysel Ol¢imlerde ise
rezonans frekans1 80,170 kHz degerinde 6lgiiliirken, modelleme ile bu frekans 106

kHz olarak belirlenmis olup, rezonans frekansindaki kayma oran1 yaklasik olarak %
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25°tir. Sekil 4.49°da ise 221 kHz rezonans frekansina karsilik gelen hareket modlari
detayl1 olarak gosterilmektedir. Deneysel dlgiimlerde ise rezonans frekansi 220,1 kHz

olarak olctilmiistiir.

106 kHz

1. Durul_nf _

2. Durum

Sekil 4.48: PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 106 kHz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlari.

221 kHz

1. Durum
mu..,.r.;v.,.,‘.“... PrTeteip e

Sekil 4.49: PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 221 kHz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlari.

Sekil 4.50°de 382 kHz rezonans frekanasina karsilik gelen ATILA tasarinimdaki
her bir davranis modlarinin detayli gosterinime yer verilmistir. 1. Durumda baslangig¢
asamast gosterilirken, 2. Durumda, 3. Durum ve 4. Durumda ise 382 kHz rezonans
frekansindaki hareketini gostermektedir. Deneysel 6lgiimlerde ise rezonans frekansi
398,5 kHz olarak ol¢iilmiistiir. Daha yiiksek frekanslarda tasarimda gézlenen rezonans

frekanslari, deneysel 6lgiimlerde sontimlendikleri goriilmiistiir.

382 kHz

1. Durum._.

3. Durum o 5o 4. Durum ¢

Sekil 4.50: 382 kHz frekans degerinde modelleme ile belirlenen hareket modlari.

Diger bir asamada ise esnek metal gévdenin 87 mm ve PZT-5H esasli seramigin
w= 4mm, [=20mm, t=Imm boyutlarinda oldugu tasarim yapilmistir. Boylece

tasarimlara metal uzunlugunun etkisi incelenmistir. Sekil 4.51a)’da 87 mm metal
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esnek govde lizerine yapistirilan 20x4x1 mm boyutlarina sahip PZT-5H seramik plaka
ile kullanilarak tasarlanan unimorf cihazin modelleme ve deneysel empedans-frekans
spektrumlari karsilastirilirken, Sekil 4.51b)’de ise 42-200Hz frekans araliklarinda ¢ok

yavas tarama ile alinan deneysel empedans spektrumlarina yer verilmistir.
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Sekil 4.51: 87mm metal esnek govde, 20x4x1 mm boyutlarinda PZT-5H ile iiretilen
unimorf, a) yiiksek frekanstaki deney ve modelleme ile belirlenen, b) deneysel diisiik
frekanstaki empedans spektrumlari.

Sekil 4.52°de 50 Hz frekans degerine karsilik gelen rezonans frekansinin varligi
gozlenmektedir. Bu nedenle daha 6nce Sekil 4.47°te yer verildigi gibi ATILA ile
yapilan modellemelerde oncelikle bu frekans degerine karsilik gelen hareket modlar:
belirlenmistir. Sekilden de agik¢a goriildiigii gibi unimorfun rezonans frekansina gore
hareketi, daha 6nce 35 metalik gévde kullanilarak tasarlanan cihaz ile birebir benzerlik
gostermektedir. Bu frekansta unimorf cihazinda, maksimum oranda yukar1 ve asagi
yer degisimi gozlenirken, 100 Hz frekans degerine gidildiginde ise cihazin serbest
ucunun harektinin oldukg¢a azaldigi goriilmektedir. Sekil 4.53’de ise 75,3 kHz
frekansina karsilik gelen hareket modlar1 gosterilmektedir. Hareket incelendiginde 35
mm metal kullanilarak tasarlanan unimorfun 106 kHz rezonans frekansindaki hareket
ile birebir uyustugu goriilmektedir. Bu sonugtan da acikca goriildiigii gibi, kullanilan
metalik gdévdenin uzunlugu 87 mm oldugunda 35 mm’e oranla daha yiiksek

frekanstaki farkli rezonans pikinin daha diisiik frekanslara 6telenmistir.
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Sekil 4.52: PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 100 Hz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlari.

75,3kHz
1. Durum 2. Durum
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Sekil 4.53: PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihazin 75,3 KHz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlari.

Sekil 4.54’de 87 mm metal esnek govde iizerine yapistirilan 20x4x1 mm
boyutlara sahip PMN-PT seramik plaka ile kullanilarak tasarlanan unimorf cihazin
modelleme ve deneysel empedans-frekans spektrumlari karsilastirilmasina yer
verilmistir. Modellemede 109kHz olarak belirlenen rezonans spektrumu, deneysel
olarak 80,1 kHz olarak Ol¢tilmiistiir. Bakildiginda modelleme ile deneysel arasinda
yaklasik olarak % 26 civarinda bir fark olup, bu farkin nedenleri daha dnce detayl
olarak agiklanmigtir. Sekil 4.55°de ise 109kHz rezonans spektrumuna karsilik gelen
hareket modlar1 gosterilmektedir. Sekilden de agikga goriildiigii gibi, 87 mm metal
govde ve PZT-5H kullanilarak tasarlanan unimorf sisteminin 75kHz frekans degerine
karsilik gelen hareket modu, ayni 6zellikte metal ve PMN-PT seramik kullanilarak
tasarlanan unimorfun 109kHz frekans degerine karsilik gelen hareket modu ile
oldukga benzerdir. Ayrica, tasarimlarda 400 mikron kalinhiginda piezoseramikler
kullanilsa bile diisiik ve yiiksek frekanslarda rezonansa denk gelen hareket modlari
oldukca benzer olmasi nedeniyle bu unimorf cihazlarin hareket modlaria

deginilmemistir.
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Sekil 4.54: 87mm metal esnek govde lizerine 20x4x1 mm boyutlarinda PMN-PT
yapistirilmast ile iiretilen unimorfun yiiksek frekanstaki deney ve modelleme ile
belirlenen empedans spektrumlart.

109kHz

1. Durum 2. Durum

m_w’_

Sekil 4.55: PMN-PT ile tasarlanan unimorf cihazin 109kHz rezonans frekansinda
modelleme ile belirlenen hareket modlart.

Seramiklerin metal yiizeyine yapistirilmasinda kullanilan polimer esasl
yapistiricilar da empedans spektrumunu daha oOnce belirtildigi gibi dogrudan
etkilemektedir. Iletken tabaka ise Ecolit marka giimiis esasli yapistirict ile
saglanmistir. Ancak, bu giimiisiin yapistirma 6zelligi daha diisiik oldugu ve asil
unimorflarin performans Ol¢limlerinin gergeklestirilecegi titrestici (Vibration tester)
diistintildiiginde kuvvetli bir yapistiricinin kullanilmasi gerektigi ongoriildiigtinden
iletkenligi saglayacak sekilde az miktarda kullanilmig, seramigin diger kismi ise
titresime dayanikli Three Bond ve Penloc gibi yapistiricilar ile yapistirilmistir. Sekil
4.56’da 87 mm metal, 20x4x1mm boyutlarinda PZT-5H ile tasarlanan unimorf cihaz
uygulamasmin Three Bond ve Penloc marka yapistirici kullanilarak yapistirilmasi
sonucu elde edilen empedans spektrumlarinin kiyaslamali gdsterimine yer verilmistir.
Acikea goriildiigii gibi, Penloc marka yapistirict empedans-frekans spektrumunda bazi
piklerin sonlimlenmesine neden olmustur. Bu nedenle tasarlanan unimorflarin

seramiklerinin yapistirma isleminde daha da hassasiyet saglayan ve 80°C’de 24 saat
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stire ile bekletildikten sonra tamamen yapigma islemi saglayan Three Bond marka

yapistict kullanilmistir.

10000 ——— Three Bond

Penloc

[

ey (=
Loy = =
= = =

Empedans (kQ)

0.01 T

0 200 400 600 800 1000
Frekans (kHz)

Sekil 4.56: 87 mm metal gévde, 20x4x1 mm boyutlarinda PZT-5H ile iiretilen
unimorf cihazda seramigin yapistirilmasinda iki farkli yapistirici etkisinin deneysel
olarak belirlenen empedans-frekans spektrumlarinin kiysalanamasi.

PZT-5H ve PMN-PT seramikler kullanilarak tasarlanan unimorf cihazlarin
karakterizasyonunda kullanilan titresim esasli test sistemine ve cihazlarin

baglantilarin1 gosteren diyagrama Sekil 4.57°de yer verilmistir.

Fonksiyon
Jenaratorii

1 Portatip

Er

Yiikseltici

Osiloskop

Sekil 4.57: Piezoelektrik seramik kullanilarak tasarlanan unimorf cihazlarin
karakterizasyonunda kullanilan titresim esasli test sistemi ve cihazlarin baglantilarini
gosteren diyagram.

Sekil 4.58a)’da tasarimi yapilan unimortf cihaz uygulamalarinin titresim esasli

test sisteminde Olglim alinirken ¢ekilmis goriintiisiine yer verilmistir. Sekilden
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goriildigii gibi yiikselticiden (PA 500L, LDS) gelen sar1 kablo yardimiyla foksiyon
jenaratoriindeki (Rigol DG 1022) kanal 1” baglanir. Titresticiye (LDS, V4obMA4.CE)
numune tutma aparati ile yerlestirilen unimorf cihaz ise dogrudan osiloskobun
(Agilent D50-X 2024A) kanal 1’ine baglanmustir. Oncelikle fonksiyon jenaratdriinden
0,5 Vpp (peak to peak) voltaj uygulandiktan sonra, yapilan frekans taramasi (1-300Hz)
ile osiloskoptan gozlenen c¢ikis voltaji kaydedilmektedir. Belirli rezonans frekans
degerinde maksimum genlikte titreserek, maksimum ¢ikis voltajina ulasildig
gorilmektedir. Rezonans frekansinin yiik uygulanmasi ve metalik altligin boyutlari ile

belirgin olarak degistigi goriilmektedir. Sekil 4.58b)’de ise unimorf cihazlarin

titrestirici lizerine mesnetlenmis goriintiisiine yer verilmistir.

Sekil 4.58: a) Piezoelektrik esasl enerji hasati uygulamalari igin tasarlanan unimorf
yapilarin test sistemi, b) cihazlarin titrestirici tizerinde mesnetlenmis goriintiisii.

Literatiir galismalarinda, EH esasli unimorf ve bimorf tasarimlarinda genellikle
metalik altik olarak tercih edilen metallerin fiziksel o6zellikleri Tablo 4.8’de
gosterilmektedir. Lim vd. (2013) calismasinda, SUS304 paslanmaz celik, bakir ve
piring altik kullanilarak tasarlanan ¢arp1 seklinde doniistiiriictiden alinan ¢ikis voltaji-
frekans grafigi incelendiginde, SUS304 paslanmaz c¢elik, bakir ve pirini¢ kullanilan
tasarimlarin rezonans frekanslar sirasityla 42, 30 ve 28 Hz’dir. Rezonans frekansi
malzeme igerisinde sesin yayilma hizi ile orantilidir. Bakildiginda, SUS304 paslanmaz
celigin, bakir ve pirincin ses hizlar sirasiyla 15,245 km/s, 11,104 km/s ve 10,542
km/s’dir. Piringte sesin yayilma hiz1 digerlerine oranla daha diisiik olmas1 nedeniyle
rezonans frekansi daha diisiiktiir Esnek metalik govdede sesin yayilma hizi Esitlik 4.19

ile gosterildigi gibi olup, esitlikteki Y young modiiliis, p ise yogunluktur.

=0 (4.19)
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Tablo 4.8: Genellikle unimorf ve bimorf tasarimlarinda metal esnek govde olarak
kullanilan esnek govdelerin fiziksel 6zellikleri.

Metalik  Yogunluk Young Poison Ses hiza
Malzeme (kg/cm?) Modiiliis orani
(GPa) (km/s)
Piring 8270 92 0,33 10,547
Bakir 8920 110 0,34 11,104
SUS304 8080 193 031 15,245

Piringte sesin yayilma hizi, diger metalik altliklara oranla daha diisiik oldugu
icin rezonans frekansi daha diisiiktiir. Bu nedenle, tez ¢alismasinda unimorf cihaz
tasarimlar1 yapilirken diger metalik altliklara oranla daha diisiik rezonans frekansina
ulagilmis olan piring altlik tercih edilmistir. Yapilan tasarimlarda piring plakanin
kalinligt (300 um) sabit tutulmustur. Unimorf cihaz uygulamalari isimledirilirken
kullanilan seramik tiirleri, kullanilan esnek metalik gévdenin boyutlar1 ve kullanilan
seramik kalinligina gore yapilmis ve bu isimlendirme Tablo 4.9’da verilmistir.
Isimlendirmede kullamlan 6ncelikle seramigin tiirii, ikinci olarak kullanilan esnek
metalik govdenin uzunlugu ve son olarakta seramiklerin kalinligi esas alinarak bir
isimlendirme yoluna gidilerek, unimorf cihazlardan daha kolay anlasilir sekilde

bahsedilmesi saglanmistir.

Tablo 4.9: Unimorf cihaz uygulamalarinda kullanilan isimlendirme parametreleri.

Tasarlanan Cihaz Piezoseramik Seramik Seramik Metal Metal Dokusuz/
Adi Tiirii Boyutu Kalinhg: Kalnhg: Uzunlugu Dokulu
(mmxmm) tpiezo 1:melal Lmelal
(um) (nm) (mm)
PZT-5H-87-1 PZT-5H 20x4 1000 300 87 -
PZT-5H-80-1 PZT-5H 20x4 1000 300 80 -
P-R-0,7Mn-87-1 % 0,7 mol Mn 20x4 1000 300 87 Dokusuz
P-D-0,7Mn-87-1 % 0,7 mol Mn 20x4 1000 300 87 Dokusuz
P-D-0,7Mn-87-0,7 % 0,7 mol Mn 20x4 700 300 87 Dokulu
P-D-0,7Mn-87-0,4 % 0,7 mol Mn 20x4 400 300 87 Dokulu

Lim vd. (2013) ¢alismasinda, SUS304 esnek metal plakanin kalinligi 500 pm,
400 um, 300 um, 200 um ve 150 pm olacak sekilde yapilan tasarimlarin, frekans-gikis

voltaj1 Olgiimleri incelendiginde esnek metal gévde kalinligi azalirken rezonans
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frekansinin azaldigi belirlenmistir. 500 pm, 300 um ve 150 um kalinlikli SUS304
plakalar kullanilarak tasarlanan doniistiiriiciilerin rezonans frekanslar1 sirasiyla
yaklasik olarak 48 Hz, 30 Hz ve 18 Hz olarak Ol¢lilmiistiir. Ancak, 300 um kalinlikli
SUS304 kullanilan tasarimda ¢ikis voltaji 5,3V olurken, 150 um kalinligina sahip
esnek metalik govde de ise ¢ikis voltaji 3,8V olarak Sl¢iilmiistiir. Literatiirdeki bu
caligma dikkate alindiginda, bu tez ¢alismasinda 300 pm kalinligina sahip piring plaka
tercih edilmistir [Lim et al., 2013].Unimorf cihaz uygulamalar1 isimledirilirken
kullanilan seramik tiirleri, kullanilan esnek metalik govdenin boyutlar1 ve kullanilan
seramik kalinligmma gore bir isimlendirme yapilmistir. Adlandirmada kullanilan
oncelikle seramigin tiirti, ikinci olarak kullanilan esnek metalik gévdenin uzunlugu ve
en son ise seramiklerin kalinlig1 esas alinarak bir isimlendirme yoluna gidilerek,
unimorf cihazlardan daha kolay anlasilir sekilde bahsedilmesi saglanmstir.

Sekil 4.59°de titresim esasli 6l¢lim diizenegi kullanilarak alinan 87 mm ve 80
mm metalik altlik {izerine 20mmx4mmx1mm boyutlarina sahip PZT-5H seramigin
yapigtirtlmasi ile tasarlanan unimorf cihazlarin yiiksiiz, yiik ve diren¢ uygulanarak
alinan Olgtimleri gosterilmektedir. Alinan 6l¢iim sonuglart Tablo 4.10°da detayl
olarak gosterilmektedir. Uygulanan yiik ile rezonans frekansinin daha diisiik
frekanslara otelendigi goriilmektedir. Ayrica direng uygulanarak alinan olgtimler ile

¢ikis voltajinda belirgin olarak azalma meydana gelmistir.
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Sekil 4.59: a) PZT-5H-87-1 kodlu unimorf tasarimin yiiksiiz ve 0,1 gr yiiklii, b) PZT-
5H-80-1 tasariminin 0,1 gr yiiklii ve yiiksiiz, ¢) PZT-5H-80-1 tasariminin 10 ohm
direng baglanarak 0,1 gr yiiklii ve yiiksiiz 6l¢iim sonuglart.

Tablo 4.10: PZT-5H kullanilarak tasarimi yapilan unimorflarin tasarim 6zellikleri ve
Olc¢iim sonugclari.

Cihaz Tasanm | I— W netal t metal Liczo W piczo t piczo Cilag Diren¢ Rezonans
(mm) (mm) (um) (mm) (mm) (nm) Yiik (gr)  Voltaji Frekans
V) (fr)
PZT-5H-87-1 87 4 300 20 4 1000 - 5,96 - 55
PZT-5H-87-1 87 4 300 20 4 1000 0,1 6,2 - 40
PZT-5H-80-1 80 4 300 20 4 1000 - 5,6 - 65
PZT-5H-80-1 80 4 300 20 4 1000 0,1 5.2 - 47
PZT-5H-80-1 80 4 300 20 4 1000 - 5.2 10 ohm 65
PZT-5H-80-1 80 4 300 20 4 1000 0,1 4.4 10 ohm 50

87 mm piring plaka tizerine %0,7 mol Mn katkili taneleri rastgele yonlenmis
olan 1000 um kalinliginda PMN-PT seramik kullanilarak tasarlanan unimorf cihazin
titresim esasli Ol¢iim diizenegi kullanilarak alinan 6l¢im sonuglart Sekil 4.60°da
gosterilmektedir. Bu 6l¢iimler sirasinda unimorf cihaza 0,1 gr yiikk ve 10 ohm, 50 kohm

diren¢ baglanarak cihazin yiiksiiz ve yiikk uygulanmasi ile performans ozellikleri
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kiyaslanmis olup, bu sonuglara Tablo 4.11°de yer verilmistir. Yiik uygulanmasi ile

beklenildigi lizere ¢ikis voltaji artarken, rezonans frekansinin diistiigii goriilmektedir.
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Sekil 4.60: P-R-0,7Mn-87-1 isimli unimorf tasarimin a) yiiksiiz ve 0,1 gr ytikli, b)
10 ohm direng baglanarak yiiksiiz ve 0,1 gr yiiklii, ¢) S0kohm diren¢ baglanarak
yiiksiiz ve 0,1 gr yiiklii 6l¢lim sonuglari.

Tablo 4.11: % 0,7 mol Mn katkil1 taneleri rastgele yonlenmis PMN-PT kullanilan
unimorflarin tasarim 6zellikleri ve 6l¢iim sonuglari.

Cihaz Tasarim I etal Wometat  t metal Loiezo W piezo t piezo Cikay Direng Rezonans
(mm) (mm) (um)  (mm) (mm) (um) Yiikk  Voltaji Frekans (fr)
(gr) (8]
P-R-0,7Mn-87-1 87 -+ 300 20 4 1000 - 6 - 40,6
P-R-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 0,1 14,1 - 31
P-R-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 - 6,6 10 ohm 35
P-R-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 0,1 7,8 10 ohm 28
P-R-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 - 7 50 kohm 36
P-R-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 0,1 8,3 50 kohm 29

Sekil 4.61°da 87 mm piring plaka iizerine 0,7Mn katkili dokulu 1000 um
kalinliginda PMN-PT seramik kullanilarak tasarlanan unimorf cihazin titresim esaslh
ol¢iim diizenegi kullanilarak alinan 6l¢iim sonuglarina yer verilmistir. Ol¢iim sonuglar

incelendiginde diger sistemlerde oldugu gibi uygulanan yiik rezonans frekansinda
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diisme meydana gelirken, diren¢ baglanmasi ile ise daha diisiik ¢ikis voltajlar elde

edilmektedir. Ol¢iim sonuglar1 Tablo 4.11°de verilmistir.
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Sekil 4.61: P-D-0,7Mn-87-1 isimli unimorf tasarimlarinin yiiksiiz, 0,1 gr yiiklii a)
direngsiz, b) 10 ohm direng ve ¢) 50 kohm direng¢ baglanmasi ile dl¢iilen ¢ikis
voltajlarmin kiyaslamali gosterimi.

Tablo 4.12: 0,7Mn katkili dokulu PMN-PT kullanilarak tasarimi yapilan
unimorflarin tasarim 6zellikleri ve 6l¢lim sonuglari.

Cihaz Tasarim Iyetat W metal t metal Loiezo W piezo t piezo Cikig Direng Rezonans
(mm) (mm) (um) (mm) (mm) (nm) Yiik  Voltaji Frekans
(gr) V) (fr)
P-D-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 - 13,5 - 45
P-D-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 0,1 17,4 - 34
P-D-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 - 12,1 10 ohm 38
P-D-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 0,1 13,1 10 ohm 31
P-D-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 - 7 50 kohm 38
P-D-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 0,1 99 50 kohm 31

Cihaz tasarimlarinda kullanilan seramik kalinligi o6lgiilen ¢ikis voltajint
dogrudan etkilemektedir. Lim vd. (2013) calismasinda kullanilan seramiklerin

kalinliklar1 azaldiginda ¢ikis voltajinin arttigi rapor edilirken, rezonans frekansinda
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belirgin degisimlerin gozlenmedigi belirlenmistir. 700 pm kalinliga sahip
piezoseramik kullanildiginda ¢ikis voltaji 4,3 V olarak Olciilirken, 200 pm
kalinliginda ise ¢ikis voltaj1 9,3 V’tur. Literatiirdeki bu sonuglar dogrultusunda bu tez
caligmasinda da farkli kalinlikta piezoseramikler kullanilarak tasarlanan unimorflarin
performans Ol¢timleri kiyaslanmistir. Sekil 4.63’te 87 mm metal {izerine yapistirlan
400 um, 700 um ve 1000 um kalikl1 0,7 Mn dokulu PMN-PT seramikler kullanilarak
tasarlanan unimorf cihazlarin yiiksiiz ve 0,1 gr yik uygulanarak karsilastirmali
gosterimine yer verilmistir. Seramik kalinliginin azalmasi ile ¢ikis voltajinda artis
gozlemlenirken, rezonans frekansinda belirli bir degisklik gozlenmemistir. Bu 6l¢iim
sonuglarinin detayli olarak gosterimine Tablo 4.11°de yer verilmistir. Gortildigi gibi
yik uygulanmasi ile rezonans frekansi daha diisiik degerlere Gtelenmistir. Seramik
kalinligmmin azalmasi ile Tablo 4.12°de rapor edilen sonuglar literatiir ile uyum
gostermektedir. Ancak, seramik kalinlig1 incelen cihaz uygulmalarinda (~400 pm)
Olciim esansinda uygulanan titresim nedeniyle esnek metalik govdeden ayrilmalar
daha fazla meydana gelmis olup, 6zellikle ayn1 cihazdan 6l¢iime devam edilmesi i¢in

tekrar yapistirilarak 1 giin siire beklenilmistir.
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Sekil 4.62: P-D-0,7Mn-87-1, P-D-0,7Mn-87-0,7 ve P-D-0,7Mn-87-0,4 isimli
unimorf tasarimlarinin ¢ikis voltajlarinin a) yiiksiiz, b) 0,1 gr yiiklii kiyaslamali
gosterimi.
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Tablo 4.13:Farkli kalinliga sahip %0,7 mol Mn katkili dokulu PMN-PT kullanilarak
tasarimi1 yapilan unimorflarin tasarim 6zellikleri ve 6l¢tiim sonuglari.

Cihaz Tasarim Iietal W metal t metal Losezo W piczo t pieze Cikag Diren¢ Rezonans
(mm) (mm) (um) (mm) (mm) (um) Yiik (gr)  Veltaj Frekans
(4] (fr)
P-D-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 - 13,5 45
P-D-0,7Mn-87-1 87 4 300 20 4 1000 0.1 17.4 34
P-D-0,7Mn-87-0,7 87 4 300 20 4 700 - 15,7 40
P-D-0,7Mn-87-0,7 87 4 300 20 4 700 0,1 209 33
P-D-0,7Mn-87-0,4 87 4 300 20 4 400 - 21,7 50
P-D-0,7Mn-87-0,4 87 4 300 20 4 400 0,1 17.9 37

Sekil 4.61°de 400 um kalinhiginda %0,7 mol Mn katkili dokulu PMN-PT
seramikler kullanilarak tasarlanan unimorf cihazin yiiksiiz, 0,1 gr yiik uygulanarak ve
10 ohm, 50 kohm diren¢ baglanarak alinan Olgiimler karsilastirmali olarak
gosterilmekte olup, bu sonuglara detayli olarak Tablo 4.14’de yer verilmistir. Genel
olarak yiikleme direncinin degistrilmesi ile ¢ikis voltajinda belirgin olarak azalma

meydana gelmistir.
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Sekil 4.63: P-D-0,7Mn-87-0,4 isimli unimorf tasarimlarinin yiiksiiz, 0,1 gr yiiklii a)
direngsiz, b) 10 ohm direng ve ¢) 50 kohm direng baglanmasi ile ¢ikis voltajlarinin
kiyaslamal1 gosterimi.
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Tablo 4.14: Dokulu %0,7 mol Mn katkili dokulu PMN-PT kullanilarak tasarimi
yapilan unimorflarin tasarim 6zellikleri ve 6l¢tim sonuglari.

Cihaz Tasanm 1 petal ' metal t metal Lyiezo W piczo t plezo Cikis Direng¢ Rezonans
(mm)  (mm) (um) (mm) (mm) (um) Yiik (gr)  Voltaji Frekans
V) (fr)
P-D-0,7Mn-87-0.4 87 4 300 20 4 400 - 21,7 - 45
P-D-0,7Mn-87-0.4 87 4 300 20 4 400 0,1 16,7 - 37
P-D-0,7Mn-87-0.4 87 4 300 20 4 400 - 12,7 10 ohm 45
P-D-0,7Mn-87-0.4 87 4 300 20 4 400 0,1 14,3 10 ohm 37
P-D-0,7Mn-87-0.4 87 4 300 20 4 400 - 12,5 50 kohm 44
P-D-0,7Mn-87-0.4 87 4 300 20 4 400 0,1 14.9 50 kohm 36
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5. GENEL SONUCLAR

Bu tez ¢alismasinda son donemde oldukga yaygin olarak arastirilan piezoelektrik
esasli enerji hasat1 (PEH) uygulamasi yapilmistir ve elde edilen sonuglar detayli olarak
tartistlmigtir. Tez caligmasi genel hatlar1 ile kompozisyon se¢imi, piezoseramiklerin
tiretimi ve elektriksel ve elektromekaniksel standart 6zelliklerinin belirlenmesi ve
SEA yontemi ile cihaz tasarimlarinin yapilmasi, elde edilen deneysel sonuglar ile
dogrulanmasi ve performans degerlerinin ticari PZT seramiklerden tasarlanan cihazlar
ile kiyaslanmas1 bakimindan literatiirde 6zgiin bir yere sahiptir.

Tez caligmasinin ilk boliimiinde segilen PMN-PT sisteminin detayli olarak
elektriksel ve elektromekaniksel karakterizasyonlari yapilmis olup, ozelliklerin
gelistirilmesi i¢in sistematik olarak Mn katkis1 yapilmistir. PMN-PT sistemine % 0,2-
%0,7 mol oraninda Mn yapildiginda Mn’nin 2*, 3" veya 4" oksidasyon durumunda
oldugu belirlenmistir. Bu durumda, bir es degerlikli veya alici katki olarak gorev
yaparak, seramige yumusak karakter kazandirdigi belirlenmistir. Ayrica oksijen
atmosferinde sinterleme ile A konumunda Vg, boslugu olusumu azalirken,
piezoelektrik baglasma kat sayisi (Kp) ve dielektrik sabitinin artmasini sagladigi
goriilmektedir. Diger yonden, B konumunda Vg boslugunun artmas: ise, mekanik
kalite faktoriinii (Qm), zorlayict elektrik alani arttirirken, tane biiyiimesini engelledigi
literatiir aragtirmalarindan gézlenmistir. Katkisiz ve Mn katkili pres ile hazirlanan
seramikler hem normal atmosferik kosullarda hem de oksijen atmosferinde
sinterlenmis olup yapisal, elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikler kiyaslanmistir.
Elde edilen sonuglar incelendiginde oksijen atmosferi ile sinterleme ile tane boyutunun
artigi, kp ve dielektrik sabitinin artarken, mekanik Kkalite faktoriiniin azaldigi
belirlenmis olup, sonuclar literatiir ile uyum gdstermektedir. Ayrica, EH uygulamalar
icin en Onemli parametre olan ds3.gss (FOM kat sayilari) katkisiz seramiklerde
6952x1071°> m?/N olarak belirlenirken, %0,7 mol Mn katkili PMN-PT seramiklerde ise
bu degerler 9533x10%°> m?/N seviyelerine ulasmistir. Oksijen atmosferinde sinterleme
ile 90,7 Mn katkili PMN-PT seramiklerde beklenildigi iizere ds3.gss ~10242x107"
m?/N gibi daha yiiksek degerlere ulagilmistir. Ayrica, oksijen atmosferinde sinterleme
ile hem yapisal hem de elektriksel, elektromekaniksel Ozellikler karali hale
getirilmistir. Oksijen atmosferinde sinterlenen 6rnekler kutuplama islemi esnasinda

elektriksel olarak bozunmaya ugramazken, atmosfer kosullarinda sinterlenenler daha
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zor kutuplanma islemi uygulanmigtir. PMN-PT sisteminin 6zelliklerinin gelistirilmesi
asamasinda tanelerinin <001> yoniinde yonlendirilerek dokulu olarak iiretilip,
elektriksel ve elektromekaniksel 6zelliklerinin gelistirilmesinde sablonlu tane
bliylimesi ve serit dokiim yontemlerinin bir arada kullanilmasi ile saglanmistir.
Dokulu seramiklerin iiretiminde ¢ekirdekleyici olarak kullanilan BT sablon
pargaciklar ise ii¢c asamali ETS ve TKD yontemleri ile sentezlenmistir. I. Asamada
sentezlenen BIT sablon pargaciklari ~ 6-10 pm boyutunun yanisira daha biiyiik
kristallerin var oldugu gozlenmis olup, II. asamadaki BaBiT sablon pargaciklari ise
daha ufak tanelerin yani sira 10um asan sablon pargaciklar ETS yontemi ile
retilmistir. III. Asamada ise BT sablon parcaciklart TKD ile sentezlenmis boyut
dagilimi yaklasik olarak ~6 pm X 6 pm x 0,7 um (I X w X t) belirlenmis olup, X-1s1n1
analizi ve EDX analizleri sonucunda HNOs ile yikandiktan sonra bu asamada
genellikle gozlenen BiOCI ikincil fazini igermeden kiibikten ziyade tetragonal
perovskit yapida kristallestigi goriilmektedir. Hacimce %1, %3 BT sablon pargaciklari
iceren PMN-PT seramikler 1150°C’de 2, 6 ve 10 saat siire ile sinterlenmistir.
Sinterleme sonuglar1 hacimce %3 BT sablon igeren 1150°C’de 10 saat siire ile
sinterlenen PMN-PT seramiklerin doku orani f~0,96 oranina ulagilmasina ragmen, 10
saat gibi uzun sinterleme siiresinde kursun kaybi1 kompanse edilememistir. Ayrica,
yiiksek orandaki sablon miktari, PMN-PT matrisinde sabit olarak kalan sablonlar
sikistirma (clampping) etkisine neden olmaktadir. Yiiksek sablon orani ile ortaya ¢ikan
gerilmeler sonucunda, elektriksel Ozellikler olumsuz etkilenmektedir. Tim bu
sonuglar degerlendirildiginde, bu ¢alismada PMN-PT sistemi i¢in doku olusumunda
optimum BT oran1 hacimce % 1 ve sinterleme kosullari ise 1150°C’de 2 saat olarak
belirlenmistir. Elde edilen bu sonuglar dogrultusunda, kuru pres ile hazirlanan katkisiz
PMN-PT sistemi ile kiyaslandiginda EH uygulamalarinda kullaniminin daha iyi
sonuglar verebilecegi diisliniilen %0,7 Mn katkili seramiklerde hacimce % 1BT
kullanilarak dokulu olarak {tiretilmistir. Hacimce % 1BT ile doku 6zelligi kazandirilan
%0,7 Mn katkili PMN-PT sisteminde f~0,96 doku oranina ulasilmistir. EH cihaz
uygulamalar olan dss.gss degeri yaklasik olarak ~25999x10°%° m%/N’dan yapilan %0,7
Mn katkisiyla ise ~ 31720x10° m?/N seviyesine ulasmistirg Elde edilen bu
sonuglardan da anlasilacag: gibi bu tez calismasinda, %0,7 Mn katkil1, hacimce % 1BT
ile doku 6zelligi kazandirilan PMN-PT nin EH uygulamasi i¢in tasarlanacak unimorf

cihazlar i¢in en uygun adaydir. EH tasarimlarinda piezoseramiklerden kaynaklanacak
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sorunlarin belirlenmesi i¢in IEEE standartlarinda numuneler hazirlanarak, standart
elektromekaniksel matrisleri belirlenmistir. Ayrica, SEA yontemi ile modelleme
yapilarak unimorf cihazlarin her bir empedans frekansina karsilik gelen hareket
modlar1 belirlenmistir. Elde edilen bu sonuglar 6l¢iim sirasinda genis bir frekans
araligini taramak yerine, odaklanilmasi gereken frekans aralig1 hakkinda bilgi vermis
olup, Ol¢lim siiresini azaltmistir. Bu tez calismasinda, rezonans frekansinin sesin
malzeme igerinde yayilma hizi (10,542 km/s) iliskili olmasi1 bakimindan daha diisiik
rezonans frekansina ulasilmasi i¢in esnek metalik althigin tiirii olarak piring tercih
edilmistir. Piring metal govde kalinligi 300um ve metal plaka uzunlugu 87 mm olacak
sekilde sabit tutulmustur. Oncelikle PZT-5H seramiginden tasarlanan cihaz
uygulamasi i¢in farkli metalik gévde uzunlugu (87mm, 80mm) ¢alismas1 yapilmis ve
beklenildigi lizere daha kisa metal plaka ile tasarlanan cihazda daha yiiksek rezonans
frekansina (65 Hz) ulasildigr gézlenmistir. Elde edilen bu verilerden yola gikilarak
esnek metalik govde uzunlugu daha diisiik rezonans frekansina ulagilan 87 mm
uzunlugunda olacak sekilde tasarimlar yapilmistir. Ayrica, dokulu %0,7Mn katkili
PMN-PT sistemi i¢in farkli seramik kalinliginin ¢ikis voltajina etkisi incelenmis olup,
seramik kalinlig1 azaldik¢a (400 um) iken ¢ikis voltajinin artarak 21,7 V oldugu, 700
um ve 1000 um kalinliklarinda sirastyla 15,7 V ve 13,5 V degeri gibi daha diisiik voltaj
cikis degerine ulasildigr gozlenmistir. Ayrica, tasarlanan cihaz uygulmasina dl¢im
esnasinda disaridan 10Q, 50 kQ diren¢ uygulanarak ¢ikis voltajina direncin etkisi
belirlenmis ve aym zamanda, 0,1 gr yiikte uygulanmistir. Yik uygulamasi
yapildiginda genel olarak maksimum ¢ikis voltajinin 6lgiildiigli rezonans frekansinin
daha diisiik frekans degerlerine Otelendigi goriiliirken, genel olarak direng
uygulanmasinin rezonans frekasina net olarak etkisinin olmadigi belirlenmistir. Ayrica
yiik uygulamasi ile rezonans frekansinin daha diisiik frekans degerlerine Gtelendigi
gorilmiistiir.

Bu tez ¢aligmasinin sonucunda ortaya ¢ikan bulgular1 genel olarak asagidaki gibi

Ozetlenebilir:
e Yumusak karakter sergileyen PMN-PT ve Mn katkili PMN-PT seramikleri

normal atmosferik kosullarda ve oksijen atmosferinde ikincil faz igermeden

tretilmistir.
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e Yapilan Mn katkisi ile PMN-PT seramiklerin elektriksel ve elektromekaniksel
Ozelliklerinin yanisira ds3.gs3 degerleri gelistirilmistir.

e BT sablon pargaciklart PMN-PT seramikleri dokulu olarak iiretmeye uygun
olarak sentezlenmistir.

o Serit dokiim ile iiretilen dokusuz ve dokulu PMN-PT seramiklerin elektriksel
karakterizasyonlar1 gerceklestirilmis ve matrisleri 6zel boyutlarda hazirlanmis
numunelerden rezonans metodu ile IEEE standartlarina gore belirlenmistir.

e Elde edilen standart matris kullanilarak ATILA sonlu elemanlar analiz
programinda EH uygulamasi olan unimorf, PZT-5H ve dokusuz PMN-PT i¢in
tasarimlar yapilmis ve ¢alisma frekanslar1 ve bu frekanslara denk gelen hareket
modlar1 belirlenmistir.

e Dokusuz, dokulu PMN-PT ve PZT-5H kullanilarak tasarlanan unimorf cihazlara
titresim uygulanarak maksimum ¢ikis voltajlart ve rezonans frekanslar belirlenmis

olup, yapilan dokulu tasarimlar PZT-5H ile kiyaslanmistir.
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6. ONERILER

Bu tez calismasinda piezoelektrik esasli enerji hasati uygulamasinda MFS sinir1
yakininda tstiin ozellik sergileyen PMN-PT sisteminin Oncelikle elektriksel ve
elektromekaniksel 6zellikleri gelistirilme agsamasindan sonra unimorf ad1 verilen tek
plaka halinde piezoseramik ve metalik altlik kullanilan cihaz tasarlanmistir. Daha 6nce
belirtildigi gibi piezoeleketrik yiik katsayis1 ve voltaj kat sayis1 gibi 6zelliklerinin
gelistirilmesi hususunda %0,7 Mn katkis1 yapilmis ve diger katki miktarlarina oranla
daha iistiin ozellikler sergiledigi belirlenmistir. Bu katki miktar1 ile daha yumusak
karakter sergileyen PMN-PT sisteminin cihaz uygulamasi yapilmistir. %21 mol Mn gibi
daha yiiksek mol oranlarinda PMN-PT sisteminin elektriksel olarak sert karakter
sergiledigi bilinmektedir. Tez calismasinin devami niteliginde olabilecek bir ¢aligma
kapsaminda PMN-PT sistemine %1-2 mol oraninda Mn katkis1 yapilarak elektriksel
olarak sert karakter sergileyen piezoseramiklerin cihaz performasina etkisi
kiyaslanabilir. Ayrica, bu tez ¢calismasinda literatiirden metalik altlik olarak en uygun
alternatif olarak belirlenen piring yerine bakir, paslanmaz gelik ve aliiminyum gibi
farkl altliklar kullanilarak segilen altligin rezonans frekansina ve ¢ikis voltajina etkisi
belirlenebilir. Bu tez ¢alismasinda tasarimlarda hem kalin (1000 um) hem de daha ince
(400 um) kalinliktaki piezoseramikler kullanildigi igin daha 300 um kalinligindaki
piring esnek metalik govde tercih edilmistir. Farkli atlik kalinliklarinda cihaz tasarim
yapilarak metalik gdvdenin kalinhiginin rezonans frekansina etkisi incelenebilir.
Calismada sadece PZT-5H i¢in uygulanan farkli metalik gévdenin uzunlugu (80 mm),
%0,7Mn katkili taneleri rastegele yonlenmis ve dokulu PMN-PT seramikler
kullanilarak ayni tasarim yapilarak, ¢ikis voltaji incelenebilir. Ayrica, bu ¢aligmada
Ol¢iim esnasinda disaridan 10 Q, 50 kQ diren¢ baglanarak dlglimler alinmis ve bu
direnglerin ¢ikis voltajina etki ettigi belirlenmistir. Daha sonraki asamalarda ise farkli
direngler kullanilarak 6l¢timler tekrarlanarak, farkli direnglerin ¢ikis voltajina etkisi
kiyaslanabilir. Cihaz tasariminda kullanilan  piezoseramigin  6zelliklerinin
gelistirilmesi asamasinda, son donemlerde <001> dogrultusunda doku o&zelligi
kazandirma isleminde yaygin olarak kullanilan NagsBiosTiOs (NBT) sablon
pargaciklar: 0,675PMN-0,325PT sistemine doku kazandirma isleminde kullanilabilir.
Ayrica, dokulu olarak iiretilebilen, Tc sicakligt PMN-PT sistemine oranla daha ytliksek
(~230°C) ve son donemde yeni nesil malzeme olarak adlandirlan PIN-PMN-PT {iglii
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sisteminin karakterize edilerek, cihaz uygulamasi yapilarak elde edilecek ¢ikis
voltajlarinin PMN-PT sistemi ile kiyaslanmasi bu tez calismasinin bir sonraki
basamagini olusturabilir. PIN-PMN-PT sisteminin daha yiiksek T¢ sicakligina sahip
olmas1 bakimindan metalik altliga yapistirma esnasinda PMN-PT’ye oranla daha genis

bir sicaklik aralifinda calisilmasina olanak saglayabilecegi diistiniilmektedir.
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