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OZET

Insan viicudundaki 5 adet ana duyu organi olan goz, kulak, burun, dil ve deri sirastyla
gorme, duyma, koklama, tatma ve dokunma hislerini algilar. Dokunsal sensorler bes
insan duyusundan birisi olan dokunma duyusunu taklit ederek cismin sertligini, yiizey
puriizlilliigiini ve sicakligini algilar. Bu 6zelligi ile protez uzuvlar, robotlar ve sanal
gerceklik gibi alanlarda kullanilmaktadirlar. Dokunsal sensorler piezorezistif,
kapasitif, piezoelektrik ve optoelektrik gibi farkli ¢alisma mekanizmalara sahip
olabilirler.

Bu ¢alismada, polimer matris i¢erisinde dagitilmis farkli morfolojilerdeki BaTiO3 aktif
fazina sahip 0-3 baglant1 notasyonunda piezokompozit iiretilmistir. U¢ asamal1 ergiyik
tuz sentezi ile plakasal morfolojide anizometrik BaTiOs3 tozlar, tek asamali ergiyik tuz
sentezi ve kati hal reaksiyonu ile eseksenli kiiresel morfolojide BaTiO3 tozlar
sentezlenmistir. Elde edilen tozlar hacimce %5, %10, %15, %20, %30 oranlarinda
polimer matris igerisinde karistirilip serit dokiim yontemiyle cam lizerine “doctor
blade” yardimiyla dokiilmiistiir. Dokiim sonucunda 100 mikron kalinlikta esnek 0-3
piezokompozitler elde edilmistir.

Uretilen tozlarin ve piezokompozitlerin X-1sin1 kirmimi (XRD), taramali elektron
mikroskopu (SEM) teknikleriyle mikroyap1 ve faz analizleri yapilmistir. X-151n1
kirimimi (XRD) analizi ile kullanilan tozlarin polimer matris igerisinde yonlenme
miktar1 “Lotgering Factor” ile hesaplanmigtir. Dielektrik ve ferroelektrik dl¢iimler ile
elektriksel karakterizasyonlar1 yapilip yonlenmenin 6zelliklere etkisi incelenmistir.
Yapilan ¢aligmalar sonucunda plakasal morfolojide anizometrik BaTiO3 seramik tozu
ile iiretilen piezokompozitlerde yonlenme goriilmiistiir. Hacimce %5 BT sablon igeren
piezokompozit 0.91 ile en yiiksek yonlenme miktarina sahip oldugu anlasilmistir.
Eseksenli tozlar ile iiretilen piezokompozitlerde yonlenme goriillmemistir.

Anahtar Kelimeler: Dokunsal Sensor, Piezokompozit, BaTiO3, Serit Dokiim,

Ergiyik Tuz Sentezi



ABSTRACT

The five main sensory organs in the human body, namely the eyes, ears, nose, tongue
and skin, perceive the senses of sight, hearing, smell, taste and touch, respectively.
Tactile sensors imitate the sense of touch, one of the five human senses, and detect the
hardness, surface roughness and temperature of the object. With this feature, they are
used in areas such as prosthetic limbs, robots and virtual reality. Tactile sensors can
have different working mechanisms such as piezoresistive, capacitive, piezoelectric
and optoelectric.

In this study, piezocomposites with 0-3 connection notation having BaTiO3 active
phase with different morphologies distributed in polymer matrix were produced.
Anisometric BaTiO3; powders in plate-like morphology were synthesized with three
step molten salt synthesis, and BaTiO3; powders in equiaxed spherical morphology
were synthesized with molten salt synthesis and solid state reaction. The obtained
powders were mixed in polymer matrix at the ratios of 5%, 10%, 15%, 20%, 30% by
volume and cast on glass with the help of “doctor blade” by tape casting method. As a
result of casting, flexible 0-3 piezocomposites with 100 micron thickness were
obtained.

Microstructure and phase analyses of the produced powders and piezocomposites were
performed using X-ray diffraction (XRD) and scanning electron microscope (SEM)
techniques. The amount of orientation of the powders used in the polymer matrix was
calculated with the “Lotgering Factor” by X-ray diffraction (XRD) analysis. Electrical
characterizations were performed with dielectric and ferroelectric measurements and
the effect of orientation on the properties was investigated. As a result of the studies,
orientation was observed in piezocomposites produced with anisometric BaTiOs3
ceramic powder in plate morphology. It was understood that the piezocomposite
containing 5% BT template by volume had the highest orientation amount with 0.91.
No orientation was observed in piezocomposites produced with equiaxed powders.

Keywords: Tactile Sensor, Piezocomposite, BaTiO3, Tape Casting, Molten Salt

Synthesis
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1. GIRIS

Dokunsal sensorler son yillarda yapay zeka, arttirilmis gerceklik gibi yiiksek
teknolojilerin hizla gelismesiyle biiyiik 6nem kazanmislardir. Robotlar, robotik
uzuvlar yapay zeka destegi ile bir canlinin sahip oldugu his mekanizmasina sahip
olabilirler [Wang vd., 2015], [Pyo vd., 2021]. Farkli ¢alisma mekanizmalar1 olan

dokunsal sensorlerde piezoelektrik etki onemli bir rol oynar.

Piezoelektrik etki malzeme bilimi diinyast icinde kendine ozgli yer kaplar.
Piezoelektrik malzemeler akustik, enerji hasadi, medikal uygulamalar vb. alanlarda
kullanilmaktadirlar. Piezoelektrik seramikler yiiksek piezoelektrik &zellikleri
sayesinde bu alanlarda tercih edilmektedirler. Buna karsin seramik malzemelerin
karakteristigi olan rijitlik ve kirilganlik, piezoelektrik seramikleri dokunsal sensor
uygulamalarinda kisitlamaktadir. Dokunsal sensér uygulamalarinda esneklik, sekil
degistirebilme, uzayabilme gibi Ozellikler gerekmektedir. Piezokompozit fikri ile

piezoelektrik seramiklerin sahip oldugu dezavantajlar ortadan kaldirilabilir.

0-3 notasyonuna sahip piezokompozitlerde polimer matris igerisinde piezoelektrik
seramik tozlar homojen olarak karistirilir. Elde edilen kompozit malzeme esnek sekil
degistirebilen ve ayn1 zamanda piezoelektrik etki gosterebilen bir piezokompozit

haline gelir.

Bu c¢alisma kapsaminda farkli morfolojide BaTiOs seramik tozlar ile
piezokompozitler tiretilmistir. Plakasal ve es eksenli kiiresel morfolojide sentezlenen
tozlar poliliretan matris igerisinde kanistirthp serit dokiim yontemi ile dokiim
yapilmistir. En boy orani yiiksek plakasal morfolojiye sahip tozlarin, serit dokiim
yonteminde kullanilan “Doctor Blade” yardimiyla yonlenmeleri saglanmistir. Bu
sayede anisometrik morfolojideki tek kristal BaTiOs partikiillerin anizotropik
ozelliklerinden faydalanilmistir. Elde edilen piezokompozitlerin X-1511 kirmima,

taramal1 elektron mikroskobu ve elektriksel analizleri yapilmistir.



2. LITERATUR OZETIi

2.1. Dokunsal Sensorler

Insan dogumundan 6liimiine kadar cevre ile etkilesimini bes duyu orgami ile yapar.
Gorme, duyma, dokunma, koklama ve tatma insanoglunun bes temel duyusudur. Ilk
giinlerinden itibaren duyu organlar ile ¢evresi ile iletisime geger ve elde ettigi bilgileri
hafizasinda depolar. Bu davranis bi¢imi teknolojik anlamda dokunsal sensor

teknolojisine ilham olmaktadir.

Esnek dokunsal sensorlerin son yillarda hizla gelismesiyle birlikte yapay zeka destekli
calismalar da hiz kazanmistir. Temel anlamda insan derisini taklit eden dokunsal
sensorler, bir uyaran tarafindan uyarildiginda elektriksel sinyal tiretmektedirler. Bu
calisma mekanizmasi ile insan derisinin ¢alisma mekanizmasina paralellik gosterirler.
Insan derisinde bulunan dokunma hissini saglayan reseptorler bir cisim tarafindan
uyarildiginda, cismin sertligi, ylizey piirtizliiliigli, sicakligr gibi 6zelliklerine gore
farkl1 noral sinyaller iiretirler. Uretilen bu sinyal Sekil 2.1°de goriildiigii gibi sinir
sistemi vasitasi ile beyinde bulunan somotosensoriyel kortekse iletilir ve burada gelen
sinyal islenerek cismin tahlili yapilir. Dokunsal sensor teknolojisi de insan viicudunda
bulunan bu ¢aligma prensibine paralel olarak sensorlerde iiretilen elektriksel sinyalin
bir islemcide yapay zeka destekli olarak islenmesini ve etkilesime gegtigi uyarani tahlil
etmeyi amaglamaktadir [Zou vd., 2017]. Bu kapsam da dokunsal sensorler protez

uzuvlarda, yapay zeka destekli robotiklerde, saglik alanlarinda kullanilmaktadirlar.

Bey,-ne g Sinir - Protez Arayuizi

Derinin Uyarilmast A s el

o
.....
teay,

Protez Uzuv

Dokunsal Sensor

Sekil 2.1: Dokunsal sensore sahip protez uzvun calisma prensibi [ Yongbiao vd.,2017].
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Dokunsal sensorler piezorezistif, kapasitif, piezoelektrik, optoelektrik vb.
mekanizmalara sahiptirler. Calisma mekanizmalariin farkliligt nedeniyle tercih
edildikleri alanlar da degisiklik gdsterirler. Tablo 2.1°de ¢alisma mekanizmalarinin

avantajlar1 ve dezavantajlar1 verilmistir.

Tablo 2.1: Dokunsal sensor mekanizmalarinin avantajlar1 ve dezavantajlar1 [Tiwana
vd., 2012].

Sensor

. Avantajlar Dezavantajlar
Mekanizmalari ) )

Yiuksek mekansal ¢ozlnrlik

. - Birim alanda yuksek tarama Daha duslik tekrarlanabilirlik
Piezorezistif .. e
orani Daha yiksek gig tiketimi
Yapilandirilmig sensérler
Mikemmel hassasiyet Kacak kapasitans
Kapasitif iyi mekansal ¢oziiniirliik Gurdltaye duyarli
Genis dinamik aralk Olgiim zorlugu
Yuksek frekans tepkisi e e
Piezoelektrik Yiksek hassasiyet Zaylggekansal coziindrlik

Viiksek dinamik aralik Yalnizca dinamik algilama

Yiksek algilama aralig

Yuksek glvenilirlik Kaba Geometrik Yapi
Yiksek tekrarlanabilirlik Uyumsuz

Yiksek mekansal ¢ozinrlik

Optoelektrik

Piezorezistif sensorlerde malzeme iizerine uygulanan basing neticesinde malzeme
sekil degistirip direng farklilig1 gosterir, bu durumda sensor sinyal lireterek gelen
basinci algilar. Genellikle robotik eller, elektronik deriler, giyilebilir sensor alanlarinda
kullanilmaktadirlar. Piezorezistif dokunsal sensorii olusturan pargalar Sekil 2.2°de

gosterilmistir.
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Flexible substrate
threads .
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"~ Piezoresistive rubber

Sekil 2.2: Piezorezistif dokunsal sensoriin pargalar1 [Kappassov vd., 2015].

Kapasitif sensorler giiniimiizde yaygin olarak dokunmatik ekranlarda, robotik
yilizeylerde kullanilmaktadir. Sensoériin geometrik sekil degistirmesi sonucunda
kapasitans degerleri farklilik gosterir ve elektriksel sinyal agiga ¢ikarir. Bu sinyal
islenerek cisim tanimlanir. Kapasitif sensorler Sekil 2.3’de goriildigi gibi

kapasitorlerin ¢calisma prensibini temel almaktadir.
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Sekil 2.3: Kapasitif dokunsal sensér yapisi [Rumon vd., 2021].

Piezoelektrik ozellige sahip dokunsal sensorlerde, sensér malzemesinin iizerine
uygulanan basing piezoelektrik etki ile elektriksel sinyale dontistiiriiliir. Piezoelektrik
dokunsal sensorlerde ¢aligma prensibi dinamiktir yani basing uygulandigi siire
boyunca elektriksel sinyal liretemezler. Yiiksek hassasiyet ve genis bir caligma aralig1
vardir. Sekil 2.4’te insan derisini taklit eden piezoelektrik mekanizmasina sahip

dokunsal sensorde, PVDF malzemesinin sensor olarak kullanildigi goriilmektedir.
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Sekil 2.4: Piezoelektrik etkiye sahip dokunsal sensdriin yapay deri olarak kullanilmasi
[Lin vd.,2021].

Optoelektrik dokunsal sensorlerde 1s1k yolunun degisimi prensibi vardir. Esnek bir
yiizeye bir 151k gonderilir ve 15181n kirilma agis1 anlik olarak izlenir. Esnek yiizeyin bir
kuvvet sebebiyle sekil degistirmesiyle, yiizeye gonderilen 15181 kirilma agis1 degisir
ve ortaya ¢ikan farklilik ile uyaran cisim tahlil edilir. Optik Sensdre ait temsili gosterim

Sekil 2.5’te verilmistir.

Sekil 2.5: a) Optik Sensor, b) Optik Sensor arakesiti [Huang vd.,2023]



2.2. Dielektrik

Dielektrik malzemeler en temel kavramiyla yalitkan malzemeler olarak tanimlanabilir.
Yalitkan malzemeler bir elektrik alan altinda ya da elektrik akimina maruz
kaldiklarinda elektrik yiiklerinin hareketlerini kisitlayarak tek bir bolgede toplarlar.
Dielektrik malzemelerde ise uygulanan elektriksel kuvvetlere karsi yalitkanlik
gosterirken ayn1 zamanda bu  kuvvetler altinda elektriksel yiikleri
depolayabilmektedirler. Yiiksek dielektrik sabitine sahip malzemelerde ise yiik
depolayabilme kapasitesi yiiksektir. Bu sebeple dielektrik sabiti yiiksek olan

elektroseramikler icin son derece 6nemli bir 6zelliktir [Carter vd., 2007].

Dielektrik 6zelligin tanimi olan dielektrik sabiti “K* sembolii ile gosterilir ve birimi
yoktur. Dielektrik malzemenin elektrik alan altinda yiik depolayabilme 6zelliginin

matematiksel ifadesi asagida bulunan esitlikler ile tanimlanir.
D =¢E (2.1)

Esitlik 2.1°de gosterilen ifade skalar bir esitliktir. “D” (C/m?) elektriksel yer
degistirme, “e” (F/m) elektriksel gecirgenlik, “E” (V/m) elektrik alani ifade
etmektedir. Dielektrik sabiti ise Esitlik 2.2°de goriildiigii gibi malzemenin elektriksel
gecirgenliginin “e” (F/m), vakumun elektriksel gegirgenligine “g,” (8.854x107'% F/m)

boliinmesiyle bulunur.
K =¢/¢ (2.2)

Elektrik yer degistirme “D” Esitlik 2.3’te, elektrik alan altinda vakumda depolanan

yiikler ile malzemenin polarizasyonunun toplamina esittir.
D =¢eE+P (2.3)

Elektrik yer degistirme “D” ile elektriksel gegirgenlik “e” ve elektrik alan “E” arasinda
bulunan iligkiyi tanimlayan matematiksel ifade esitlik (2.4)’de tensoér olarak
verilmistir. Elektrik yer degistirme ve elektrik alan birinci derece alan tensorleridir, bu
nedenle elektriksel gecirgenlik ikinci derece bir 6zellik tensoriidiir. Elektriksel
gecirgenligin vakumun gecirgenligine boliinmesiyle bulunan dielektrik sabiti de bu

sebeple ikinci derece bir tensordiir [Newnham, 2005].

D; = &;E; (2.4)



Dielektrik malzemenin igerisinde bulunan elektronik, iyonik, dipolar ve uzay yiikleri
olmak tizere dielektrik 6zelligi etkileyen dort farkli polarizasyon mekanizmasi vardir.

Polarizasyon mekanizmalarinin temsili gosterimleri Sekil 2.6’da verilmistir.

Atom Cekirdegi Elektronik

Elektron Bulutu Bulut Kaymasi
Katyon  Anyon ivonik Hareket
4 K
o*e e
CalaOalEO

Maolekiil

Serbest Yiikler Uzay Yiikleri
+ - - +
+ _ E—» +

Sekil 2.6: Polarizasyon mekanizmalari [Newnham, 2005].

Elektronik polarizasyona katki atom ¢ekirdegini saran elektron bulutunun hareketi
sayesinde olur. Dielektrik malzeme iizerine uygulanan elektrik alan sebebiyle atom
cekirdeginin etrafinda bulunan elektron bulutu elektrik alan yoniiniin tersine hareket
eder. Negatif yiiklii olan elektron bulunun merkezi kayarak pozitif ytiklii olan atom

cekirdegi arasinda bir dipol momenti olusturur.

Ikinci mekanizma olan iyonik polarizasyon ise malzemeyi olusturan anyonlar ile
katyonlarin elektrik alan sebebiyle yer degistirmesi sonucu olusmaktadir. Katyonlar
elektrik alan yoniine dogru hareket ederken anyonlar elektrik alan yOniiniin tersine
dogru hareket ederler. Pozitif ve negatif yiiklerin merkezlerinin birbirinden

uzaklasmasi sonucunda dipol momenti meydana gelir.



Molekiiler yapida bulunan malzemelerde ise molekiilde bulunan pozitif ve negatif
yiiklii atomlarin olusturdugu yiik merkezlerinin elektrik alan yoniine bagl olarak

hareketleri sonucunda molekiiler dipoller olusur.

Dielektriklerin belli bir kisminda karsilagilan uzay yiiklerinde, negatif ve pozitif olmak
lizere serbest halde bulunan yiik tastyicilari elektrik alan altinda yonlenerek malzeme
icerisinde belli bolgelerde toplanir. Dipol momenti yiikk merkezlerinin kaymasi

neticesinde olusur [Carter vd., 2007].

Anlagilacagi lizere polarizasyon mekanizmalarinin etkisi elektronik boyuttan malzeme
icerisinde bulunan tane boyutuna kadar degismektedir. Elektrik alanin frekansinin
artmasi sonucunda daha biiyilk yapida goriilen polarizasyon mekanizmalarinin
devreden c¢iktig1 bilinmektedir. Frekans arttik¢a sirasiyla uzay yiikleri, molekiillerin
yonlenmesi ve iyonik polarizasyon mekanizmalar1 elektrik alan yoniiniin degisim
hizina yetisemedikleri i¢in polarizasyona katkida bulunamayacaklardir. Dielektrik

sabitinin frekansa bagl degisim grafigi Sekil 2.7°de verilmistir.

Uzay Yiikleri

Molekiiler

Elektronik

v

Frekans

Sekil 2.7: Frekansa bagl dielektrik sabiti [Newnham, 2005].



2.3. Piezoelektrik

Piezoelektrik etki, Jacques ve Pierre Curie kardesler tarafindan 1880 yilinda
kesfedilmistir. Curie kardesler basincin elektriksel yiik iiretimindeki etkisini incelemek
icin ¢inko stlfiir, kuvars ve turmalin kristalleri {izerinde c¢alismalar yapmistir, bu
caligmalar sirasinda piezoelektrik 6zelligi kesfetmislerdir [Richardson, 1992].
Piezoelektrik kelimesi, Yunancada bulunan “piezein” kelimesinden tiiretilmistir. Bu
kelime, Yunancada “basing, sikistirma” anlamina gelmektedir [Newnham, 2005].
Piezoelektrik etki belirli malzemelerde gozlenmektedir. Malzemenin piezoelektrik
ozellik gosterebilmesi icin simetri merkezine sahip olmamasi gerekmektedir. Tek
kristal formundaki malzemelerde gozlemlenen 32 farkli simetri nokta grubundan
sadece 21 nokta grubu simetri merkezine sahip degildir. 21 nokta grubundan sadece 1

tanesi piezoelektrik 6zellik gostermemektedir [Moulson vd., 2003].

Piezoelektrik 6zellik, diiz piezoelektrik etki ve ters piezoelektrik etki olmak iizere ikiye
ayrilmaktadir. Diiz piezoelektrik etkide; piezoelektrik bir malzemenin {izerine
uygulanan kuvvet ile malzeme igerisindeki kutuplanmis yiiklerin yer degistirmesi
sonucu elektriksel yiikler aciga ¢ikmaktadir. Ters piezoelektrik etkide; piezoelektrik
malzeme {izerine uygulanan elektrik alan ile malzemede sekil degisimleri

gozlemlenmektedir. Piezoelektrik etki Sekil 2.8’de gosterilmistir.

Fi

._Fl :

Disk Uzamasi ile Polarizasyonun Ters
Akim Yéniinde Akim

Polarizasyon Yéniine Ters Elektrik Alan ile Polarizasyon Yéniine Paralel Elektrik Alan
Diskin Sikismasi ile Diskin Uzamasi

Sekil 2.8: a) Diiz piezoelektrik etki, b) Ters piezoelektrik etki.
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Diiz piezoelektrik etki Esitlik 2.5’te oldugu gibi ifade edilir. Elektriksel yiiklerin yer
degistirmesi P; ti¢ farkli yonde degisik gosteren vektorel bir dzelliktir. Malzeme
lizerine uygulanan gerilme Xy ikinci derece alan tensoriidiir. Bu nedenle polarizasyon
ile gerilim arasindaki baglantiy1 ifade eden piezoelektrik katsay1 iiglincii derece bir

tensordiir [Newnham, 2005].
P; = djj X (2.5)

Esitlik 2.6°da gerinim ile elektrik alan arasindaki iligki piezoelektrik katsayi ile ifade
edilmistir. Gerinim x;; ikinci derece alan tensorii iken uygulanan elektrik alan Ex birinci
derece tensordiir. Bu sebeple ters piezoelektrik etkiyi tanimlayan djjx piezoelektrik

katsayist1 ligiincii derece bir tensordiir [Newnham, 2005].

Xij = dyijiEy (2.6)

Electrical

& Heat of %
& Dpeformation

E;
X.UansjoH

Temperature

)
- o 70" C
Vi Thermal Pressure

- Thermostatic Effects

—~

Mechamical Thermal

Sekil 2.9: Heckmann diyagrami [Shirvanimoghaddam vd.,2019].

Malzeme {izerine uygulanan etkiler ile malzemenin bu etkilere kars1 gosterdigi
tepkilerin arasinda bulunan iliskileri tanimlayan Heckmann diyagrami Sekil 2.9°da
gosterilmistir. Gerilme ile polarizasyon ve gerinim ile elektrik alan arasindaki iligkileri

gosteren bolge piezoelektrik 6zellik olarak tanimlanir.
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2.4. Ferroelektrik

Ferroelektrik malzemeler piroelektrik malzemelerin bir alt grubu olarak yer
almaktadirlar.  Ferroelektrik malzemeler kendiliginden polarizasyona sahip
malzemelerdir. Sahip olduklar1 kendiliginden polarizasyon elektrik alan altinda tekrar
yonlendirilebilir. Ferroelektrik 6zellik malzemenin belli kristal yapilarinda ve
simetrilerinde gdzlemlenir. Sicakliga bagh degisim gosteren bu Ozellik faz
degisimlerinden etkilenmektedir. Curie sicakligi (Tc) Tzerinde ferroelektrik
malzemelerin sahip oldugu kendiliginden polarizasyon kaybolur. Bu sebeple kritik
sicaklik aralig gecildiginde malzeme paraelektrik 6zellik gozlemlenir [Damjanovic,
1998]. Curie sicakligmmin altinda farkli sicaklik degerlerinde malzemede faz
degisimine bagli olarak kendiliginden polarizasyonun yoniiniin degisimi
gbzlemlenebilir. Sekil 2.10°da ferroelektrik malzemeye ait standart bir histerisiz egrisi

verilmistir.

1\l

AT

Sekil 2.10: Ferroelektrik histerisiz dongiisii [Vijatovié Petrovi¢ M.M vd., 2008].

Elektrik alanin uygulanmastyla birlikte A ve B noktalar1 arasinda dogrusal olmayan
bir polarizasyon artist gozlemlenir. B noktasinda domainlerin sahip oldugu
polarizasyonlar ayn1 yonde yonlenir ve bu noktada doyuma ulasir. Uygulanan elektrik
alan kaldirildiginda polarizasyon B-C yolunu izler. Domainlerin yonlenmesi kismen
bozulsa da C noktasinda kalint1 polarizasyon (Pr) gozlemlenir. Elektrik alan yonii

degismesiyle kalic1 olarak yonlenen domainler tam ters yonde yonlenmeye baglar.
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Zorlayict elektrik alan (Ec) seviyesinde polarizasyon tamamen sifira diisecektir.
Elektrik alan negatif degerde doyuma ulastiginda domain hizalanmasi1 tamamen ters
yonde olacaktir. Elektrik alan degerinin pozitif ve negatif olarak degismesiyle tam bir

histerisiz dongiisii tamamlanir [Kao, 2004].

2.5. Piezokompozit

Piezoelektrik malzemeler yliksek piezoelektrik 6zellikler ve yiiksek sicaklik dayanimi
gibi ozellikleri yaninda disiik duyarlilik, kirilganlik ve rijitlik gibi dezavantajlara
sahiptirler. Bu kisitlamalar yliksek piezoelektrik etkinin yiiksek duyarlilik ve esneklik

isteyen kosullarda kullanilmasini engellemektedir.

Piezokompozit malzemeler yliksek piezoelektrik 6zellik gosteren seramik bir faz ile
esnek, sekil degistirebilen ya da yiiksek duyarliliga sahip polimer bir matrisin bir araya
gelmesi ile tdretilirler. Newnham ve arkadaglar1 1978 yilinda piezokompozitlerde
bulunan aktif ve pasif fazin boyutsal olarak baglanabilirlik durumlarina goére farkl
notasyonlar gelistirmiglerdir [Newnham vd., 1978]. Sekil 2.11°de goriildiigii gibi 0-0,
1-0, 2-0, 1-1, 2-1, 3-1, 2-2, 3- 2, 3-3 piezokompozitleri tanimlayan on farkli

notasyondur.

3-3

Sekil 2.11: Piezokompozit baglant1 notasyonlari.

12



Piezokompozit notasyonlar1 arasinda 0-3, 1-3 ve 2-2 en yaygin olan notasyonlardir. 0-
3 notasyonuna sahip piezokompozitler dokunsal sensor, basing sensorleri, enerji
hasadi; 1-3 piezokompozitler su alti akustik sistemler, hidrofonlar, tibbi ultrason
problari; 2-2 piezokompozitler mikro robotikler, yap1 hasar analizi, enerji hasad1 gibi
yiiksek hassasiyet alanlarda kullanilmaktadirlar [Lee vd., 2014], [Akdogan vd.,
2005], [Tressler vd., 1998]. Sekil 2.12°de 0-3, 1-3 ve 2-2 piezokompozitleri sematik

halde gosterilmistir.

0-3 1-3

1
(¥

Sekil 2.12: 0-3, 1-3 ve 2-2 piezokompozitlerine ait sematik gosterimler [Narita
vd.,2017].

2.6. Perovskit Yapi

Perovskit yap1 ferroelektrik malzemeler arasinda yaygin bir yapidir. Bir perovskit
birim hiicrenin kimyasal bilesimi ABOs olarak ifade edilir. A ve B atomlar1 pozitif
degerlikli metal iyonlar1 olmakla birlikte, A atomlar1 kristal yapida kdoselere
yerlesirken, B atomlar1 yapinin merkezine yerlesmektedir. Negatif degerlikli oksijen
atomlar ise birim hiicrenin yiizey merkezlerinde bulunmaktadir [Trolier-McKinstry
vd., 2017]. Perovskit yapida bulunan A ve B atomlarinin ¢ap farklar ytiksektir. Kiiglik
capa sahip metal iyonunun daha yiiksek ylike sahip olmasi sebebiyle perovskit yapi
ferroelektrik 6zellik kazanir [Izyumskaya vd., 2007]. A bolgesinde bulunan biiyiik
katyonlar genellikle Ba**, Sr**, Pb*", Bi**, Ca®', gibi metal iyonlaridir. Merkezde
bulunan B bélgesinde ise yiiksek degerlikli katyonlar olan Ti*", Zr**, Nb>" metal

iyonlar1 bulunmaktadir. B metal iyonlar1 birim hiicrenin yiizey merkezlerinde bulunan
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oksijen atomlar ile oktahedral yapi olusturur [Kao, 2004]. Sekil 2.13° de BaTiOs

perovskit kristal yapisinin iki farkli goriiniisii paylagilmistir.

Sekil 2.13: BaTiO3 perovskit yapisi, a) Atomik model, b) Baryum merkezli perovskit
yap1 [Shi vd., 2020].

2.7. Baryum Titanat- BaTiO3

Baryum titanat perovskit yap ailesinde bulunan ve tarihteki ilk ferroelektrik seramik
ozelligini tastyan bir malzemedir. ilk kesif yillar1 2. Diinya Savasi’na kadar
uzanmaktadir. [Randall vd., 2004]. ilk zamanlar {izerine yapilan birgok ¢alisma olsa
da kursunlu elektroseramiklerin kesfi ile popiilerligini yitirmistir. 20. yiizyilin
sonlarina dogru kursun kullanilarak iiretilen malzemelerin ¢evreye verdigi zarar ve
toksik olmasi sebebiyle insan sinir sistemine zarar vermesi giindeme gelmesiyle,

caligmalar tekrar kursunsuz malzemelere dogru yogunlagmistir.

Baryum titanatin ferroelektrik Ozellikleri faz gecislerine gore degisiklik
gostermektedir. Baryum titanatin Sekil 2.14’te sicakliga bagli faz doniisiimleri
verilmistir. Sicaklifin artmasi ile sirasiyla rombohedral, ortorombik, tetragonal ve
kiibik fazlara sahip olan baryum titanatin Curie Sicakhign T, = 120 °C’dir. Curie
sicakliginin altinda sahip oldugu biitlin fazlarda kendiliginden polarizasyona sahiptir.
Bu yapisal farklilik baryum titanata anizotropik ozellik katmaktadir. [Vijatovié
Petrovi¢ M.M vd., 2008].
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Non-polar (100) polarized (110) polarized (111) polarized
cubic tetragonal orthorhombic rhombohedral
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Temperature -90°C [l 1 l]

Sekil 2.14: Baryum titanat faz doniisiimleri [Potnis vd.,2011].

Perovskit yapisinda bulunan baryum titanat Sekil 2.13’te goriildiigii gibi birim
hiicrenin koselerinde Ba?*, merkezinde Ti*" ve yiizey merkezinde O? iyonlari bulunur.
Oda sicakliginda tetragonal fazda bulunan baryum titanat katyonlar ile anyonlarin
normal pozisyonlarindan birbirlerine zit yonlerde kaymasindan dolay1 kendiliginden
polarizasyona sahip bir ferroelektrik malzemeye doniislir. Curie sicakligi iizerine
cikildiginda birim hiicre kiibik yapiya doniismesinden dolayr kendiliginden
polarizasyon ortadan kaybolur ve paraelektrik bir malzemeye doniisiir [Carter vd.,

2007].

Baryum titanat tetragonal fazda 4mm simetrisine sahiptir. Bu simetri nokta grubunda
kristal kafes icerisinde “z” kristalografik eksenine dogru polar bir 6zellik kazanir.
Anizotropik ozellikler sayesinde farkli yonlerde elektriksel 6zellikleri degismektedir
[Randall vd., 2004]. Sekil 2.15. a) dielektrik sabiti matrisi ve Sekil 2.15. b)

piezoelektrik katsay1 matrisi verilmistir.

a)
2920 0 0
e, =] 0 2920 O
0 0 168
b)
0 0 0 0 392 0
d= 0 0 0 392 0 0 pC/N
—345 —345 856 0 0 0

Sekil 2.15: BaTiO; a) Dielektrik sabiti matrisi, b) Piezoelektrik katsay1 matrisi
[Fuentes-Cobas vd., 2017].
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Sekil 2.16’da dielektrik sabiti matrisi ile piezoelektrik katsayr matrislerine ait

geometrik olarak sematik gosterimleri verilmistir.

a) b)
2500 I, b
12000 '

|
1000 1500

100

zZ 0

s /2000 1000 z 5o B>
= 1000 100
oY 40
500
-1000 0 oy

-3000 . a
2000 4000 ! 2000 ¢
X 3000 -150 -100 50 0 = A -100
100

X 150

Sekil 2.16: BaTiOs a) Dielektrik sabiti b) Piezoelektrik katsayr geometrik gosterim
[Fuentes-Cobas vd., 2017].

2.8. Ergiyik Tuz Sentezi

Ergiyik tuz sentezi seramik tozlarin ergimis bir tuz ortaminda sentezlenmesini
saglayan seramik toz sentez tekniklerinden bir tanesidir. Bu sentez yonteminde onciil
toz olarak genellikle oksitler ve karbonatlar kullanilip karmagsik yapidaki oksitler
retilir. Yiiksek 6lcekli seramik tozlarin iiretimi kati hal reaksiyonu ile gergeklestirilir.
Ergiyik tuz sentezinde ise kat1 hal reaksiyonunda izlenen yola ilave olarak kloriir ve
stilfat tuzlar1 Onciil tozlarla birlikte kullanilir. Bu asamada bir veya birden fazla tuzun
olusturdugu karisim kullanilabilir. Kullanilan tuz 1s1l islem sirasinda onciil tozlara
kiyasla daha diisiik ergime sicakliginda sahip olmasi nedeniyle bir ¢oziicii gorevi
gormektedir. Ergiyik tuz sentezi ile liretimi yapilan seramik tozlarinda tane morfolojisi
ve boyutu kullanilan tuz miktarlarina, 1s1l islem siiresine ve sicakliga bagl olarak

degisiklik gosterebilir.

Sentez asamasinda kullanilacak tuzlar kritik bir 6neme sahiptir. Tercih edilen tuz
karisimlar1 genellikle 6tektik karisimlardir. Ergiyik tuz sentezinde kullanilan NaCl ve
KCl tuzlar1 801 °C ve 771 °C ergime noktalaria sahiptirler. Bu tuzlarin olusturdugu
karisimda 6tektik nokta %50 NaCl ve %50 KCIl noktasinda bulunmaktadir. NaCl ve
KCl tuzlarina ait faz diyagranmi Sekil 2.17de verilmistir. Otektik karisim noktasinda

ergime sicakliginin 657 °C’ ye kadar diistiigii goriilmektedir.
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Sekil 2.17: NaCl ve KCl tuz karisima ait faz diyagrami [Krichebner vd., 2021].

Diistik ergime sicakligt hem ekonomik hem de sentezin daha diisiik sicakliklarda
baslamasi acisindan 6nemlidir. Kullanilan tuzlar ve miktarlar1 sentez i¢in gerekli olan

onciil tozlarin kimyasina ve ergime noktalarma gore degisiklik gdstermektedir.

Ergiyik tuz sentezine ilk olarak tuzlarin ve 6nciil tozlarin homojen olarak karistirilmasi
ile baglanir. Isil islem sirasinda ergimis tuz havuzunun igerisinde dnciil tozlar ¢oziiniir
ve lirlin olarak seramik toz partikiillerini olusturur. Isil islem sonucunda elde edilen

iirlin saf su ile yikanarak i¢indeki tuzdan arindirilir.

Ergiyik tuzun kullanim amaglari; reaksiyon hizini arttirmak ve reaksiyon sicakligini
diistirmek, miimkiin oldugunca onciil tozlarin homojen olarak karigmasini saglamak,
triin olarak c¢ikan partikiillerin morfolojisini ve biyiikliiglinii kontrol etmektir

[Kimura, 2011].

Tek kristal {iretim yontemlerinden bir tanesi de ergiyik tuz sentezidir [Elwell vd.,
1975]. Onciil tozlar ergimis tuz havuzunun igerisinde homojen olarak ¢dziiniip
homojen bir s1v1 karisim olusturur. Sogutma sirasinda karigim igerisinde farkli noktalar
cekirdeklenmeler baslar ve tek kristal partikiiller olusur. Soguma hizinin kontrolii ile

partikiillerin boyutu ve sayis1 kontrol edilebilir.
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2.9. U¢ Asamal Ergiyik Tuz Sentezi ile Plakasal BaTiOs
Sablon Uretimi

Ergiyik tuz sentezi ile farkli morfolojilere ve boyutlara sahip tek kristal partikiiller
tiretilebilir. Farkli seramik toz iiretim yontemleri ile es eksenli kiiresel, kiibik veya
cubuksu morfolojilerde BaTiO3 sentezi yapilabilir. Normal sartlarda BaTiO3 sentezleri
sonucunda plakasal morfolojide partikiiller elde edilememektedir. Plakasal
morfolojide BaTiO; elde edebilmek icin plakasal morfolojiye sahip BisTi3012

sablonlar1 ile sentez yapilmasi gerekmektedir.

Plakasal BaTiOs3 iiretiminin ilk asamasi olarak BisTi3012 sentezi ile baslanmaktadir.
Bi4Ti3012 seramik tozu Aurivillius yapisindadir ve carpik perovskit yapilarin
bulundugu bloklar (Bi»02)** katmanlari ile birbirine baglanmaktadir [Makovec vd.,
2022]. Sentezlenen BisTi3012 sablon pargaciklart onciil olarak ikinci asamada
BaBisTi4012 sentezinde kullanilir. Bu asamada carpik perovskit yapida bulunan
bloklarda Bi*+ iyonlar1 ile Ba** arasinda yer degisimi gerceklesmektedir. Bu degisim
sonucunda katmanlar arasindaki uyumsuzluktan kaynakli gerilimler kismi olarak
azalir ve oktahedralarin carpiklig1 azalir [Jin vd.,2021]. Ugiincii asamaya gelindiginde
plakasal BaBi4Ti4012 sablonlar1 6nciil olarak kullanilir. Bu asama sonucunda perovskit
yapida bulunan Bi** iyonlarinin tamami Ba?" iyonlari ile yer degistirir ve bloklar
arasinda bulunan (Bi,O)*" katmanlar1 yapidan ayrilir. Reaksiyon sonucunda plakasal
morfolojide ve perovskit yapida BaTiO3 sablonlar elde edilir. Sentez asamalarinda

gerceklesen reaksiyonlar agagidaki gibidir;

NaCl+KCl

2Bi, 05 + 3Ti0, ——> Bi, Ti304, (2.7)
BaCl,+KCl

Bi4 Ti3012 + BaCO:g + TLOZ _— BaBi4, Ti4,015 + COZ (28)
NaCl+KCl

BaBi4Ti4015 + 3Ba603 _— BaTlO3 + 231203 + 3C02 (29)

Gergeklesen bu mekanizmanin tiimii topokimyasal mikro kristal donilisiim olarak
bilinmektedir. Sekil 2.18’de iiclincli sentezin Ti¢iincii asamasinda gerceklesen
reaksiyonda topokimyasal mikro kristal doniisiimiin sematik gosterimi verilmistir.

Yap1 morfoloji olarak kendini korurken kimyasal olarak degismektedir.
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Sekil 2.18: Topokimyasal mikro kristal doniisiim [Jin vd.,2021].

2.10. Kat1 Hal Reaksiyonu

Seramik toz sentez teknikleri arasinda kullanilan en temel yontemlerden birisi kati hal
reaksiyonudur. Bu sentez teknigi diger seramik toz sentez tekniklerine kiyasla gorece
daha ucuz ve ilkeldir. Bu sebeple iiretim yontemleri arasinda en yaygin olarak
kullanilan sentez tekniklerinden birisidir. Basit sentez yontemi sayesinde biiyiik

miktarlarda liretim yapilabilmektedir.

Reaksiyon sirasinda homojen olarak karistirilan tozlar birbirine diflize olmaktadir.
Sekil 2.19°da kat1 hal reaksiyonu sirasinda gergeklesen difiizyon mekanizmasi
gosterilmektedir. Toz tanelerinin yiizeyinden baslayan reaksiyon zaman ve sicakliga

bagli olarak tanenin merkezine kadar devam eder [Rahaman, 2009].
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a) b) c)

Sekil 2.19: Kat1 hal reaksiyonunun asamalari; a) Onciil tozlar, b) Reaksiyonun tane

sinirlarinda baslamasi, ¢) Reaksiyonun tamamlanmasi.

Kat1 hal reaksiyonu ile toz sentezinde etkili olan parametreler asagida verilmistir

[Rahaman, 2009];

Kullanilan 6nciil tozlarin kimyasal 6zellikleri

Toz partikiillerinin boyutu, boyut dagilimi ve morfolojisi
Onciil tozlarin partikiil boyutlarinm birbirine orani

Toz karisiminin homojenligi

Zaman

Sicaklik

Sentez sonucunda partikiil biiyiikliigiine etki eden en 6nemli faktorler kalsinasyon

sicakligi, kalsinasyon siiresi ve dnciil tozlar1 karistirma siiresidir. Kalsinasyon sicakligi

ve kalsinasyon siiresi diflizyon miktarmi arttirir [Kambele vd., 2014] [Clabel vd.,

2020]. Karistirma stiresi arttik¢a onciil olarak kullanilan tozlarin partikiil biiytikliikleri

azalir, bu sebeple reaksiyon sonucunda elde edilen toz partikiillerinin boyutlar1 da daha

kiictik olur [Clabel vd., 2020].
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3. DENEYSEL CALISMALAR

3.1. Piezokompozit Uretim Plam

Bu tez caligmasinda 0-3 piezokompozit formunda dokunsal sensor liretimi i¢in farkl
morfolojilerdeki BaTiO3 seramik tozlari sirasiyla hacimce %35, %10, %15, %20, %30
polimer matris i¢inde karistirilmistir. Farkli morfolojilerdeki BaTiOs seramik
tozlarinin liretimi i¢in kat1 hal reaksiyonu, tek asamali ergiyik tuz sentezi ve li¢ asamali
ergiyik tuz sentezi olmak {izere ii¢ farkli toz sentez teknigi kullanilmistir. Bu sentez
yontemleri ile 3 farkli morfolojide seramik tozlar elde edilmistir. Piezokompozit

numunelerin liretim siirecinde izlenen akis semasi Sekil 3.1°de gosterilmistir.

Seramik Toz + Biresin U1406 Komponent A

l

Speed Mixer 5 dk. @2500 rpm

l

Seramik Toz + Biresin U1406 Komponent A +
Biresin U 1406 Komponent B

!

Speed Mixer 1 dk. @2500 rpm

l

Serit Dokim

l

Faz (XRD) ve Mikroyap! (SEM) analizleri

!

Lotgering Factor Hesaplamasi

l

Elektriksel Karakierizasyon

Sekil 3.1: 0-3 piezomkompozit formundaki dokunsal sensorlerin {iretimine ait akis
semast.
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3.2. U¢ Asamah Ergiyik Tuz Sentezi

En boy orani yiiksek anizometrik plakasal morfolojide tek kristal BaTiOs seramik
tozlarinin sentezi i¢in ergiyik tuz sentezinin degistirilmis bir versiyonu olan {i¢ asamali
ergiyik tuz sentezi yontemiyle iiretim yapilmasi gerekmektedir. Sentez i¢in kullanilan

kimyasal tozlar Tablo 3.1°de gosterilmistir.

Tablo 3.1: Toz sentezinde kullanilan hammaddeler.

Ham madde Marka Saflik
Bi203 Alfa Aesar 99%
Ti0O, Alfa Aesar 99%
BaCO; Alfa Aesar 99%
BaCl,.2H,O Alfa Aesar 99%
KCl Merck 99%
NaCl Merck 99%

Uc asamali ergiyik tuz sentezinin ilk asamasinda plakasal morfolojide BisTi3O12
iiretimi yapilmasi gerekmektedir. Bu sentez i¢in Bi2O3 ve TiO» seramik tozlar1 molce
2:3 oranlarinda ve tuz ortamini saglamak icin gerekli olan KCI ve NaCl tuzlar
agirlikca 1:1 oranminda tartilmistir. Tartilan ham maddeler icerisinde bulunan sert
topaklanmalar1 kirmak ve homojen bir sekilde karigmasi i¢cin mermer bir havan
icerisinde karigtirilmistir. Homojen olarak karistirilan tozlar igerisinde 3 ila 5 mm
zirkonya bilyeler olan yiiksek yogunluklu polietilen kap (Nalgine™) igine
konulmustur. Tozlarin daha diizenli karismasi i¢in izopropil alkol eklenmistir. Yiiksek
yogunluklu polietilen kap bilyeli degirmende 24 saat boyunca tutulmustur. Karistirma
isleminden sonra camur haline gelen karisim pipet yardimai ile bir behere aktarilmistir.
Karisimin i¢inde bulunan izopropil alkolii ugurmak icin sicaklikla beraber manyetik
karistirma islemine tabi tutulmus ardindan 24 saat boyunca etlivde bekletilmistir.
Kuruyan toz seramik bir pota igerisine konulduktan sonra potanin kapagi kapatilip,
miimkiin oldugunca hava almamasi i¢in kapagin c¢evresi aliimina c¢amurla

kapatilmistir. Aliimina pota 5 °C/dk. sicaklik rejimi ile 1100 °C’ ye 1sitilmistir ve bu

sicaklikta 1 saat 1s1l isleme tabi tutulmustur. Islem sonunda oda sicakligma firin
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icerisinde normal bir sekilde inmistir. Isil islem sonunda katilagmis halde olan toz
karisim sicak saf su ortaminda ultrasonik havuzda yikanmistir. Bu sayede karisim
igerisinde bulunan tuzlardan arindirilip sert topaklanmalar kirilmistir. Giimiis nitrat
(AgNOs) testi ile tozun igerisinde tuzun kalip kalmadigi tayin edilmistir. Islem
sonunda elde edilen tozun X-1is1mn1 kirmnimmi (XRD) ile faz ve taramali elektron
mikroskopu (SEM) ile mikroyap1 analizleri yapilmistir. BisTi3012 sentezinde izlenen

akis semasi Sekil 3.2°de gosterilmistir.

‘ Bilyali Degirmen 24 Saat Kanistirma |

h
| Kurutma 24 Saat |

A 4
| 1100 °C’ de 1 Saat Isil Islem |

¥
‘ Sicak Su ile Ultrasonik Havuzda Yikama |

Y
| Bi;Ti30¢; Sentezi |

¥
| XRD ve SEM Analizleri |

Sekil 3.2: BisTi3012 sentezinin akis semasi.

Ikinci asamada iiretilecek olan BaBisTisO12 bilesigi icin; BaCO3 ve TiO; 6nciil tozlart
molce 1:1 oranlarinda, BaCl, 2H>O ve KCl tuzlar1 agirlik¢a 1:1 oranlarinda tartilmistir.
Toz karisimi izopropil alkol ortaminda bilyeli degirmende 24 saat karistirilmistir.
Homojen bir sekilde hazirlanan toz karisiminin igerisine kurutma islemi sirasinda
birinci asamada iiretilen plakasal morfolojideki BisTi3012 tozu izopropil alkol i¢inde

cozdiiriiliip eklemistir. Kurutma isleminden sonra 1sil islem i¢in 5 °C/dk. sicaklik
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rejimi ile 1100 °C’ ye 1sitilmistir ve bu sicaklikta 1 saat 1s1l igleme tabi tutulmustur.
Elde edilen toz ultrasonik havuz icerisinde sicak saf su ile yikanip i¢indeki tuzdan
arindirihip sert topaklanmalar kirilmistir. Glimiis nitrat (AgNO3) testi ile tuz tayini
yapilmistir. Sentezlenen tozun faz (XRD) ve mikroyap1 (SEM) analizleri yapilmustir.

BaBi4Ti4012 sentezinde izlenen akis semast Sekil 3.3’te gosterilmistir.

| BaCO; | | KCl ‘ BaClz_zl-IzO‘ |B.iqTi3.:),2

|

h

| Bilyali Degirmen 24 Saat Kanstirma ‘

| 1100 °C' de 1 Saat Isil Islem \

v
| Sicak Su ile Ultrasonik Havuzda Yikama ‘

Y
| BaBi,Ti,0;, Sentezi \

h 2
| XRD ve SEM Analizleri \

Sekil 3.3: BaBi4Ti14O12 sentezinin akis semasi.

Uciincii asamada BaTiO; seramik tozunun sentezi i¢in onciil toz olarak BaCO;
seramik tozu, KCl ve NaCl tuzlar bilyeli degirmende 24 saat boyunca izopropil alkol
ortaminda karistirilmistir. Karistirma isleminden sonra kurutmaya alinmistir. Kurutma
asamasinda ikinci asamada sentezlenen BaBi4Ti4O15 tozu izopropil alkol ortaminda
cOzdiiriilerek hazirlanan karisimin igine katilmistir. Kuruma islemi tamamladiktan
sonra toz karigimi aliimina pota i¢ine konulmus, hava almamasi i¢in potanin kapaginin
cevresi aliimina camur ile kapatilmistir. Isil islem igin 5 °C/dk. sicaklik rejimi ile 950
°C’ ye 1sitilmig ve bu sicaklikta 3 saat boyunca 1s1l isleme tabi tutulmustur. Islem
sonunda aliimina pota i¢ine katilasmis halde bulunan toz sicak saf su ile
¢ozdiiriilmiistiir. BaT103 seramik tozunun sentezi sirasinda gerceklesen reaksiyonlarda

Bi203 seramik tozu {iriin olarak ¢ikmistir. Bu sebeple, saf BaTiO3 seramik tozu elde
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edebilmek icin karistm HNO3 (%65 Merck) asidi ile yikanmistir. Asit ile yitkamanin
ardindan toz i¢inde kalabilecek sert topaklanmalar1 onlemek i¢in ultrasonik havuz
igerisinde sicak su ile yikama islemi birkag¢ defa tekrar edilmistir. Elde edilen BaTiOs
seramik tozunun faz (XRD) ve mikroyapr (SEM) analizleri yapilmistir. Plakasal

BaTiOs3 sentezinde izlenen akis semasit Sekil 3.4’te gosterilmistir.

|BaCO; ‘ KCl | | NaCl ‘ |BaBi4Ti4013

—— B |

Y

| Bilyali Degirmen 24 Saat Karigtirma ‘

h 4

| Kurutma 24 Saat e———

¥
| 950 °C’ de 3 Saat Istl Islem \

Y
| HNO; ile Yikama \

r

| Sicak Su ile Ultrasonik Havuzda Yikama ‘

¥
| BaTiO; Sentezi \

h 4

| XRD ve SEM Analizleri \

Sekil 3.4: Plakasal BaTiOs3 sentezinin akis semasi.

3.3. Tek Asamal Ergiyik Tuz Sentezi

Ergiyik tuz sentezi es eksenli kiiresel morfolojideki BaTiO3 seramik tozunun sentezi
icin kullanilan yontemlerden bir tanesidir. Bu sentez i¢in onciil olarak BaCO3 ve TiO2
seramik NaCl ve KCl tuzlart molce 1:1:1:1 oranlarinda tartilmistir. Bilyeli degirmende
izopropil alkol ortaminda 24 saat boyunca karistirilip ardindan kurutmaya alinmistir.
Kurutma igleminin ardindan agzi aliimina ¢amur ile kapatilmig aliimina pota igerisinde

yiiksek sicaklik firinina konulmus, 5 °C/dk. sicaklik rejimi ile 1100 °C’ ye 1sitilmis ve
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bu sicaklikta 1 saat boyunca 1sil isleme tutulmustur. Elde edilen tozu igerisinde
bulunan tuzlardan arindirmak i¢in sicak saf su ile ultrasonik havuzda yikanmustir,
igerisinde tuz kalmayincaya kadar bu islem birka¢ defa tekrarlanmistir. Elde edilen
BaTiO; seramik tozunun faz (XRD) ve mikroyap1 (SEM) analizleri yapilmistir.
Ergiyik tuz sentezi ile iiretilen kiiresel morfolojideki BaTiO3 seramik tozunun iiretim

asamalar1 Sekil 3.5’te gosterilmistir.

‘ Bilyali Degirmen 24 Saat Kanstirma |

h
| Kurutma 24 Saat |

¥
| 1100 °C' de 1 Saat Isil Islem |

¥
‘ Sicak Su ile Ultrasonik Havuzda Yikama |

h 4
| BaTiO; Sentezi |

¥
| XRD ve SEM Analizleri |

Sekil 3.5: Tek asamali ergiyik tuz sentezi ile BaTiO3 sentezinin akis semasi.

3.4. Kati Hal Reaksiyonu

Kat1 hal reaksiyonu ile seramik toz liretimi, ergiyik tuz sentezi ile yapilan seramik toz
tiretimine kiyasla daha basit ve geleneksel bir yontemdir. Bu sentez tekniginde sadece
BaCOs ve TiO; 6nciil tozlar1 kullanilmistir. Onciil tozlar homojen karisim icin 24 saat
bilyeli degirmende izopropil alkol ortaminda karistirilmistir ve ardindan kurutma

islemine alinmistir. Kurutulan tozlar aliimina pota icerisinde 5 °C/dk. sicaklik rejimi
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ile 1100 °C’ ye 1sitilmistir ve bu sicaklikta 1 saat 1s1l islem uygulanmstir. Isil iglem
sonrasinda toz igerisindeki sert kati topaklanmalari kirmak igin 24 saat siiresince
bilyeli degirmende izopropil alkol ortaminda kirma islemi uygulanmistir. Kurutma ile
igerisindeki izopropil alkol ugurulmustur. Katil hal reaksiyonu ile sentezlenen BaTiOs
seramik tozunun faz (XRD) ve mikroyapt (SEM) analizleri yapilmistir. Kat1 hal
reaksiyonu ile sentezlenen BaTiO3; seramik tozunun iiretim asamalar1 Sekil 3.6’da

gosterilmistir.

‘ BaCO, ‘ ‘ Ti0; ‘

—’—l—’—

‘ Bilyali Degirmen 24 Saat Kanistirma |

Y
| Kurutma 24 Saat |

L J

| 1100 °C’ de 1 Saat Isil Islem |

L 4

| BaTiO; Sentezi |

¥
| XRD ve SEM Analizleri |

Sekil 3.6: Katil hal reaksiyonu ile BaTiO3 sentezinin akis semas.

3.5. Serit Dokiim

0-3 piezokompozit formundaki dokunsal sensorlerin iiretiminde serit dokiim yontemi
kullanilmistir. Farklt morfolojilerde sentezlenen BaTiO3 seramik tozlar1 Tablo 3.2°de
gosterilen oranlarda Biresin U1406 poliliretan matris igerisinde yiiksek rotasyonlu

karigtiricidda  (Hauschild Speedmixer DAC250.3 SP) karnstirilmistir. Kullanilan
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polimer regine ve sertlestirici olarak iki komponentten olugmaktadir. Regine
(Komponent A) ve sertlestirici (Komponent B) agirlik¢a 10:3 oraninda karistirilarak 1
glin boyunca kiirlenmesi beklenmektedir. Biresin U1406 polimerine ait 6zellikler

Tablo 3.3’te verilmistir.

Tablo 3.2: Piezokompozit liretiminde kullanilan polimer ve seramik toz miktarlari.

0P/Iac1m Toz Polimer | Komponent A | Komponent B
0
5% 1,5gr 4,98 gr |3,84 gr 1,15 gr
10% 3,0lgr 4,73 gr |3,63 gr 1,09 gr
15% 4,52gr 4,46 gr |3,43 gr 1,03 gr
20% 6,02gr 42gr |3,23 gr 0,97 gr
30% 9,03gr 3,68 gr 2,83 gr 0,85 gr
Tablo 3.3: Biresin U1406 ozellikleri.
Bilesenler
Ozellikler Komponent A | Komponent B | Karigim
Viskozite (mPas) 3000 830 2800
Yogunluk (g/cm?) 1,03 1,05 1,05

BaTiO; seramik tozu matris icin kullanilan polimerin A komponenti icerisinde 5
dakika siiresince 2500 devir/dk. hizda karistirilmistir. Polimerin sertlestiricisi olarak
kullanilan B komponenti eklenerek 1 dakika daha 2500 devir/dk. hizda karistirilip sivi
haldeyken serit dokiim i¢in kullanilan “Doctor Blade” haznesinin i¢ine aktarilmistir.
“Doctor blade” hiz1 5 cm/sn ve bigak araligi 200 um olarak ayarlanip her morfoloji ve
toz miktar1 i¢in 15 ayr1 dokiim yapilmistir. “Doctor Blade” ile serit dokiim yontemi

Sekil 3.7°de gosterilmistir.
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Plakasal BaTiO3

Doctor Blade Cam Althk Polimer Matris

Sekil 3.7: Serit dokiim yontemi ile plakasal BaTiOs3 aktif fazina sahip piezokompozit
tretimi.

3.6. Faz ve Mikroyap1 Analizleri

Sentezlenen seramik tozlarin ve liretilen esnek piezokompozitlerin faz analizi i¢in X-
1511 kirmim (Rigaku Dmax 2200, Tokyo, Japan) teknigi ve mikroyapi analizi igin
SEM (XL30; FEI Co., USA) goriintiileme teknigi kullanilmistir. Sentezlenen tozlarin
icinde istenmeyen faz, kirlilik ya da artik olarak kalmis dnciil tozlarin kalip kalmadig:
X-1is1mn1 - kirinimi  ile  analiz  edilmigtir.  Serit dokiim yontemiyle tiretilen
piezokompozitlerin igerisinde kullanilan tozlarin kayma gerilmesi ile ne kadar
yonlendigi yine X-1ginimi kirmmimi teknigi ile analiz edilmis ve yonlenme hesabi

yapilmistir [Lotgering, 1959].

Seramik tozlarin morfolojilerinin ve piezokompozitlerin igerisinde olusturduklar
dagilimlarin goriintiilenmesi taramali elektron mikroskopu (SEM) ile yapilmistir.
Ozellikle plakasal BaTiO3 seramik tozunun iiretiminde son asamada uygulanan asitle

yikama isleminin yapiy1 ne kadar dagladiginin goriintiilenmesi yapilmaistir.

3.7. Yonlenme Karakterizasyonlari

Calisma kapsaminda {retilen piezokompozitlerde kullanilan BaTiOs; seramik
tozlarinin polimer matris igerisinde yonlenme miktarlarinin hesaplanmasi ig¢in
“Lotgering Factor” yontemi kullanilmistir [Lotgering, 1959]. Bu yontem tozlarin

yonlenme miktarini yiizde olarak vermektedir. Uretilen piezokompozitlere ait X-1s1n1
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kirinim1 yontemiyle elde edilen piklerden 20 °- 70 © arasinda olan pikler kullanilmistir.
Yonlenmenin istendigi (001) diizlemine ait yonlenme miktar1 agagida verile esitlikler

kullanilarak hesaplanir [Messing vd., 2004];

Poor) —Po

foon = ) 3.1)
2 Ioon
P = 32
(00D = § 70 (3.2)
Y locool)
Py ==—— 3.3
0 2 lo(hkn (3.3)

P oy, piezokompozitlere ait X-1gin1 kirinimi analizlerine ait (001) ve (002) pik
siddetlerinin toplamlarinin; 20 °- 70 °© arasinda kalan biitiin piklerin siddetlerin
toplamina oraniyla bulunur. Py ise piezokompozitlerde kullanilan tozlarin X-1s1m1
kirinimi analizlerine ait (001) ve (002) pik siddetlerinin toplamlarinin; 20 °- 70 °
arasinda kalan biitiin piklerin siddetlerin toplamina oraniyla bulunur. Hesaplamalar
sonucunda elde edilen “/” degeri 0 ila 1 arasinda degismektedir, tam yonlenme

goriilmesi halinde “f=1" dir.

3.8. Elektriksel Olciimler

Uretilen piezokompozitlerin frekansa bagh dielektrik dlciimleri LCR metre (Hioki
3520-50-Japan) ile yapilmistir. Dielektrik sabiti; 1 kHz, 10 kHz, 100 kHz, 1MHz

frekanslarinda her numune i¢in ayri olarak dl¢iilmiistiir.

Polarizasyon — Elektrik alan (P — E) dl¢limleri ferroelektrik dl¢iim cihazi (Radiant-
Precision LC, USA) ile piezokompozit numunelerin elektrik alan altinda gosterdikleri
polarizasyon davranislart go6zlenip, maksimum polarizasyon (Pmax) ve kalinti

polarizasyon (P;) degerleri elde edilmistir.
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4. SONUCLAR

4.1. Sentezlenen Tozlarin X-Isinlar1 Kirinimi Faz Analizleri

Farkl1 sentez teknikleriyle tiretilen ve sentez teknigine bagli olarak farkli morfolojilere
sahip olan BaTiO; seramik tozlarmin hangi faza sahip olduklari X-1s1m1 kirmimi
(XRD) teknigi ile analiz edilmistir. Analizler sonucunda elde edilen tozlarin perovskit
yaptya sahip oldugu ve tetragonal fazda olduklar1 gdzlemlenmistir. Sentezlenen tozlar
ile tiretilen 0-3 piezokompozitlerin X-1g11 kirinimi analizleri de sentezlenen BaTiO3

seramik tozlarinin piezokompozit igerisindeki oryantasyonlarinin hesaplanmasi i¢in

yapilmistir.

4.1.1. BisTi3012 XRD Analizi

Bi4Ti13012 (BiT) seramik tozu oda sicakliginda carpik perovskit yapida bulunmaktadir.
Merkezinde Ti™ katyonu bulunan oksijen oktahedralarinin diizensiz ydnlenmesi

yapiy1 karmasik hale getirmektedir. BisTi3O12 seramik tozuna ait X-1gmi1 kirmimi

analizi Sekil 4.1’de verilmistir.
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Sekil 4.1: BisTi3012 seramik tozuna ait XRD analizi.
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Analiz sonuglarina gore yapida Bi2O; ve TiO> ya da NaCl ve KCl tuzlarina
rastlanmamustir. Onciil olarak kullanilan tozlar tamamuiyla reaksiyona girmistir. Saf su

ile yikama islemi ile tozun igerisinde kalan tuzlar arindirilmistir.

4.1.2. BaBisTisO12 XRD Analizi

BaBisTi4O012 (BaBiT) seramik tozu yapisi itibari ile BisTi3012 seramik tozuna
benzemektedir. Katmanli yap1 ve oksijen oktahedralarinin ¢arpik bir sekilde
konumlanmis olmasi perovskit-benzeri yapiya sahip oldugunu gdostermektedir.
Perovskit-benzeri yapilarin arasinda bulunan (Bi»02)*" katmanlar1 yapmin karmasik
hale gelmesine neden olmaktadir. BisTizO12 yapisindan farkli olarak, Bi**
katyonlarmin yerine Ba®" degerlikli katyonlar yerlesmeye baslamaktadir. Bu sebeple
Ba?" katyonuna komsu olan oksijen oktahedralari “c” eksenine paralel olarak
yonlenmektedir [Jin vd., 2021]. Bu degisim X-1s1m1 kirmimi desenini etkileyerek
Bi4Ti3012 seramik tozuna ait X-1is1nim1 kirinimi desenine kiyasla daha az sayida pik
gozlemlenmesine neden olmaktadir. BaBi4T14O12 seramik tozuna ait X-1g1n1 kirmimi

analizi Sekil 4.2°de verilmistir.
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Sekil 4.2: BaBisTi4012 seramik tozuna ait XRD analizi.
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4.1.3. Plakasal BaTiO; XRD Analizi

Ug asamali ergiyik tuz sentezinin son asamasi BaTiO; (BT) seramik tozunun
sentezlenmesidir. Bu asamada ikinci asamadan gelen BaBi4Ti4012 seramik tozu sablon
olarak kullanilmaktadir. Plakasal morfolojide bulunan BaBisTi4O12 seramik tozunun
icinde bulunan Bi** katyonlar1 bu asamada tamamen Ba?" katyonlar1 ile yer
degistirmektedir. Bu reaksiyonlar sonucu perovskit bloklar arasinda bulunan (Bi202)**
katman1 ortamdan bir adet O*" anyonu cekerek yapidan ayrilmaktadir. Kalan bloklar
tetragonal fazda ve perovskit yapidadir [Jin vd., 2021]. Sekil 4.3’te gosterilen X-151n1
kirmimi deseni plakasal morfolojideki BaTiO3 seramik tozuna aittir. Literatiirde

paylasilan analiz sonugclari ile karsilastirildiginda elde edilen tozun tetragonal faza ve

perovskit yapiya sahip oldugu anlasilmaktadir.
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Sekil 4.3: Plakasal BaTiO3; seramik tozuna ait XRD analizi.

Yapinin tetragonal fazda oldugunun anlasilmasi ic¢in (200) (002) piklerine bakilmasi
gerekmektedir. 45° derece civarinda goriilen ayrismis ikili pik kristal kafesin
tetragonal yapiya sahip oldugunu belirtmektedir. Sekil 4.4’te plakasal morfolojiye
sahip BaTiOj3 seramik tozuna ait (200) (002) piklerini gésteren X-1s1n1 kirinimi deseni

gosterilmistir. Desenden anlasilacag lizere toz tetragonal yapiya sahiptir.
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Sekil 4.4: Plakasal BaTiO3 seramik tozuna ait (002) (200) piklerinin deseni.

4.1.4. Kat1 Hal Reaksiyonu ile Uretilmis BaTiO3 XRD Analizi

Kati hal reaksiyonu ile sentezlenmis BaTiO3 (BT) normal sartlar altinda perovskit
yapiya ve tetragonal faza sahip olmasi gerekmektedir. Sekil 4.5’te sentezlenen BaTiO3
tozunun X-1g1n1 kirmnimi deseni gosterilmistir. Desende goriildiigii gibi onciil tozlarin
hepsi reaksiyona girmistir. BaCO; ve TiO» Onciil tozlarima ait ve kirliliklerin
olusturabilecegi pikler desende goriilmemektedir. Kiiresel morfolojiden dolay1 (110)
ve (111) pikleri plakasal morfoloji ile iiretilmis BaTiO3; seramik tozunun X-1sinimi
kiriimi grafiginde gézlemlenen (110) ve (111) piklerine kiyasla daha siddetli oldugu

anlasilmaktadir.
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Sekil 4.5: Kat1 hal reaksiyonu ile sentezlenen BaTiO3 seramik tozuna ait XRD analizi.

(200) ve (002) piklerinin bulundugu X-1s1n1 kirmimi deseni Sekil 4.6°da verilmistir.
45° derece civarma yakindan bakildiginda ayrismis ikili pikler goriilmektedir.

Literatiirde bulunan kaynaklardan elde edilen analiz desenleri ile karsilastirildiginda

BaTiOs tetragonal faza sahip oldugu anlagilmistir.
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Sekil 4.6: Kat1 hal reaksiyonu ile sentezlenen BaTiO3 ait (002) (200) piklerinin deseni.
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4.1.5. Tek Asamal Ergiyik Tuz Sentezi ile Uretilmis BaTiO3 XRD
Analizi

Tek agamal1 ergiyik tuz sentezi ile sentezlenmis BaTiO3 (BT) seramik tozlarinin X-
1511 kirmimi deseni Sekil 4.7°de gosterilmistir. Deseni incelediginde BaTiO3 seramik
tozunun karakteristik (100), (110), (111) ve (200) (002) pikleri gozlemlenmektedir. Es
eksenli kiiresel morfoloji nedeniyle (110) ve (111) pikleri (100) ve (200) (002)
piklerine gore nispeten daha siddetlidir. X-151n1 kirinimi deseni incelendiginde sentez
sonucunda yapida BaCO3 ve TiO» 6nciil tozlarinin tamamen reaksiyona girdigi ve tuz

ortamini olusturmak i¢in kullanilan KCI ve NaCl tuzlarinin yikama ile arindirildig

anlasilmistir.
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Sekil 4.7: Tek asamal1 ergiyik tuz sentezi ile sentezlenen BaTiO3; seramik tozuna ait
XRD analizi.
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Sekil 4.8: Tek asamali ergiyik tuz sentezi ile sentezlenen BaTiO; ait (002) (200)

piklerinin deseni.

Sekil 4.8’de gosterilen X-1511 kirinimi deseninde 45° derece civarinda ayrismis ikili

pik goézlemlenmektedir.

Bu pikler (200) (002) diizlemlerine aittir. Piklerin

ayrismasindan anlasilacagi lizere BaTiO; seramik tozu tetragonal faza sahiptir.

4.2. BaTiO3 Seramik Tozlarimin Taramah Elektron
Mikroskobu Partikiill Morfoloji Analizleri

Ug asamali ergiyik tuz sentezi, kati hal reaksiyonu ve tek asamali ergiyik tuz sentezi

ile elde edilen BaTiO; seramik tozlarinin taramali elektron mikroskobu (SEM) analizi

yapilarak morfolojileri tayin edilmistir.
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Sekil 4.9: a) BisTi13012, b) BaBi4Ti4O12, ¢) Plakasal BaTiO3 seramik tozlarina ait SEM
goriintiileri.

Ug asamali ergiyik tuz sentezinin ilk asamasi olan BiT sentezinde tozlarin plakasal
morfolojide olmasi amaglanmaktadir. Sekil 4.9’un (a) kisminda BiT seramik tozlarina
ait taramali elektron mikroskobu goriintiileri verilmistir. Goriintiilerden anlasilacagi
lizere sentez sonucunda plakasal morfoloji gdzlemlenmektedir. ikinci asamada Ba**
metal iyonlarinin yapiya girmesiyle birlikte plakasal morfolojideki tozlarin
kaliliginin arttig1 ve daha koseli bir yapiya evrildikleri goriilmektedir. Sekil 4.9’un
(b) kisminda BaBiT seramik tozu; (c) kisminda BT sablonlarina ait taramali elektron

mikroskobu analizlerine yer verilmistir.
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Kati hal reaksiyonu ile sentezlenen BaTiO3 seramik tozlarinin taramali elektron
mikroskobu goriintiileri Sekil 4.10°da verilmistir. Elde edilen tozlarin es eksenli

kiiresel morfolojide oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.10: Kat1 hal reaksiyonu ile sentezlenmis BaTiOs; seramik tozuna ait SEM
goriintiileri.

Tek asamal1 ergiyik tuz sentezi ile iiretilen BaTiO3; seramik tozlarina ait taramali
elektron mikroskobu goriintiileri Sekil 4.11°de verilmistir. Kat1 hal reaksiyonu ile
tiretilmis BaTiO3 seramik tozlarindan farkli olarak bu yontemle elde edilen tozlarin
daha koseli bir morfolojiye ve daha kiigiik ortalama tane boyutuna sahip olduklari

gbzlemlenmektedir.
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Sekil 4.11: Tek asamali ergiyik tuz sentezi ile iiretilmis BaTiO3 seramik tozuna ait
SEM goriintiileri.
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4.3. Piezokompozitlerin XRD Yonlenme ve Doku Analizleri

Es eksenli kiiresel ve plakasal morfolojideki BaTiO3 seramik tozlari ile iiretilen
piezokompozitlerin X-1g11 kirinimi analizleri toz morfolojilerinin yonlenmeye ne
Olclide katkida bulunduklarin1 hesaplamak i¢in yapilmistir. Serit dokiim yonteminde
kullanilan “Doctor Blade” in uyguladigi kayma gerilmeleri morfolojiye gore farklilik
gostermektedir. Plakasal morfolojiye uygulanan kayma gerilmeleri ile belli dl¢lide

yonlenme saglandig1 anlasilmaktadir.

Morfoloji ve toz miktarina bagli olarak yonlenme miktarlar1 degismektedir. Sekil
4.12°de farkli miktarlarda plakasal BaTiOs i¢eren piezokompozitlerin X-1s1n1 kirmimi
desenleri verilmistir. Hacimce %35 plakasal BaTiOs igeren piezokompozitin desenine
bakildiginda (110) ve (111) piklerinin neredeyse gdzlenmedigi ve (100) ve (200) (002)
piklerinin diger piklere nispeten yiiksek siddette oldugu goriilmektedir. Artan toz
miktar1 ile pik siddetlerindeki bu farkliik (110) ve (111) piklerinin Iehine
degismektedir. Bu sebeple toz miktarinin artmasinin yonlenmeyi distirdigi

anlasilmaktadr.
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Sekil 4.12: Plakasal BaTiO3 seramik tozu ile iretilmis piezokompozitlerin XRD
analizleri.
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Sekil 4.13: Kat1 hal reaksiyonu ile sentezlenmis BaTiO3 seramik tozu ile iiretilmis
piezokompozitlerin XRD analizleri.

Kayma gerilmelerinin es eksenli morfolojide bulunan BaTiOj; seramik tozuna herhangi
bir yonlenme vermedigi Sekil 4.13’te gézlemlenmektedir. Artan toz miktarinin, toz
tanelerinin yonlenmesine herhangi bir katkida ya da engellemede bulunmadig:
anlagilmaktadir. Es eksenli kiiresel tozlar ile iiretilen piezokompozitlerin X-151m1
kirinim1 desenine bakildiginda biitiin toz miktarlarinda (110) ve (111) diizlemlerine ait
piklerin daha siddetli oldugu ve yonlenmenin gozlemlendigi (100) ve (200) (002)

diizlemlerine ait pikler nispeten daha diisiik siddete sahip oldugu goriilmektedir.

Kat1 hal reaksiyonu ile sentezlenmis BaTiOs ile iiretilmis piezokompozitlerin X-151n1
kirmimi analizlerinin benzeri Sekil 4.14’te tek asamali ergiyik tuz sentezi ile
sentezlenmis BaTiO; ile Uretilmis piezokompozitlere ait X-1s1n1 kirtnimi analizlerinde
goriilmektedir. Sonug olarak her iki sentez yontemi ile iiretilmis BaTiO3z seramik
tozlarmin ayni faza ve ayni simetriye sahip oldugu anlasilmaktadir. Her iki toz da

yonlenmeye katki saglamamaktadir.
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Sekil 4.14: Tek asamali1 ergiyik tuz sentezi ile sentezlenmis BaTiO3 seramik tozu ile
iiretilmis piezokompozitlerin XRD analizleri.

4.4. Piezokompozitlerin SEM Mikroyapi Analizleri

Farkli sentez yontemleri ile elde edilmis BaTiO3 seramik tozlarini hacimce %5, %10,
%15, %20, %30 miktarlarinda polimer igerisinde karistirilamasiyla iiretilen 0-3
piezokompozitlerin taramali elektron mikroskobu analizleri yapilmistir. Numunelere
ait taramal1 elektron mikroskobu goriintiileri BSE “Back Scattered Electron” modunda
alimmustir. Polimer igerisinde dagilmis olan toz tanelerinin goriintiilenmesi i¢in bu mod
secilmistir. BSE “Back Scattered Electron” modunda yiiksek atom numarasina ve
kiitleye sahip baryum ve titanyum elementlerini igeren seramik tozlar daha parlak bir
kontrasta sahipken daha diigsiik atom numarali ve hafif karbon, hidrojen, vb.
elementlerden olusan polimer matris daha koyu bir kontrasta sahiptir. Bu sayede iki
fazin arasinda renk kontrasti olusur ve ayristirilmasi kolaylasir. Bu sayede BaTiOs
seramik tozlarm polimer igerisinde homojenligi kontrol edilmektedir. Ozellikle
plakasal morfolojideki BT sablonlarinin yonlenme davranislari analizlerden elde

edilen goriintiiler dogrultusunda incelenebilmektedir.
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Sekil 4.15: Hacimce %5 a) Plakasal BaTiO3, b) KHR BaTiOs, ¢) ETS BaTiO3 seramik
toz miktarina sahip piezokompozitlerin ylizeyden alinan SEM goriintiileri.

Sekil 4.15°’te hacimce %S5 toz iceren piezokompozitlere ait taramali elektron
mikroskobu goriintiileri verilmistir. Igerisinde hacimce %5 oraninda BT sablon
bulunan piezokompozitin yiizey goriintiileri incelendiginde, BT sablonlarinin (001)
diizlemlerinin yiizeye paralel oldugu goriilmektedir. Kati hal reaksiyonu ve tek asamali
ergiyik tuz sentezi ile elde edilmis BaTiO3; seramik tozu kullanilarak iiretilen
piezokompozitlerde ise tozlarin polimer igerisinde homojen olarak dagildiklari

anlasilmaktadr.
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Sekil 4.16: Hacimce %10 a) Plakasal BaTiO3;, b) KHR BaTiOs, ¢) ETS BaTiOs
seramik toz miktarina sahip piezokompozitlerin yiizeyden alinan SEM
goriintiileri.

Hacimce %10 toz katkili piezokompozitlere ait taramali elektron mikroskobu
goriintiileri  Sekil 4.16’da verilmistir. BT sablon kullanilan piezokompozit
goriintiilerinden anlasilacag tizere tozlarin bir kisminin polimer igerisine dogru acili
yerlestigi goriilmektedir. Kati1 hal reaksiyonu ve tek asamali ergiyik tuz sentezi ile elde
edilen BaTiO3 seramik tozu kullanilarak iiretilen piezokompozitlerin bazi bolgelerinde

daha yogun toz 6beklerinin oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.17: Hacimce %15 a) Plakasal BaTiO3;, b) KHR BaTiOs, ¢) ETS BaTiOs
seramik toz miktarina sahip piezokompozitlerin yiizeyden alinan SEM
goriintiileri.

Sekil 4.17°de hacimce %15 toz oranina sahip piezokompozitlerin taramali elektron
mikroskobu goriintiilerine yer verilmistir. Plakasal morfolojideki BaTiO3 ile iiretilen
piezokompozitin goriintiileri incelendiginde yiizeye dik olarak yerlesen tozlarin
oldugu gorilmektedir. Diger yontemle elde edilen tozlarim kullanildig
piezokompozite ait goriintiilerde tozlarmm polimer matris igerisindeki bosluklari

doldurduklar1 ve daha homojen bir yapiya sahip olduklart gézlemlenmektedir.
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Sekil 4.18: Hacimce %20 a) Plakasal BaTiO3;, b) KHR BaTiOs, ¢) ETS BaTiOs
seramik toz miktarina sahip piezokompozitlerin yiizeyden alinan SEM
goriintiileri.

Sekil 4.18’de hacimce %20 toz katkili piezokompozitlerin taramali elektron
mikroskobu goriintiileri yer almaktadir. BT sablon kullanilarak iiretilen
piezokompozitlerde plakasal tozlarin polimer matris igine dogru acili olarak
yerlestikleri yiizeye paralel toz miktarinin azaldig: goriilmektedir. Kat1 hal reaksiyonu
ve tek asamali ergiyik tuz sentezi ile elde edilen BaTiO3 seramik tozlari katkilanarak
iretilen piezokompozitlerde polimer matrisin ¢ok biiylik bir boliimiine tozlarin

yerlestigi anlasilmaktadir.
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Sekil 4.19: Hacimce %30 a) Plakasal BaTiO3;, b) KHR BaTiOs, ¢) ETS BaTiOs
seramik toz miktarina sahip piezokompozitlerin yiizeyden alinan SEM
goriintiileri.

Sekil 4.19°da hacimce %30 BaTiO3 seramik toz iceren piezokompozitlerin taramali
elektron mikroskobu goriintiileri farkli biiyiitmelerde goriilmektedir. BT sablon ile
iiretilen piezokompozitin goriintiilerinde biiyiik boyutta olan BT sablonlarin polimer
matris igerisine gomiildiigii, kiiciik boyutta olan tozlarin ise yiizeyde kaldigi
goziikmektedir. Hacimce %30 toz iceren biitiin piezokompozitlerde polimer matrisin

tozlar1 tamamen kaplamaya yeterli olmadig1 goriilmektedir.
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4.5. Elektriksel Analizler

4.5.1. Dielektrik Ol¢iimler

Farkli morfolojilerde sentezlenen BaTiO; seramik tozu ile hazirlanan
piezokompozitlerin yiikk depolayabilme kabiliyetlerini belirlemek i¢in dielektrik
dlgiimleri yapilmustir. Icerisindeki seramik toz miktarina ve seramik tozlarin
morfolojilerine bagli olarak dielektrik sabitlerinin degistigi gozlemlenmistir.
Dielektrik sabitleri sirasiyla 1 kHz, 10 kHz, 100 kHz ve 1 MHz frekanslarinda
Olciilmiistiir. Plakasal morfolojiye sahip BaTiO3 seramik tozu, kat1 hal reaksiyonu ile
sentezlenmis BaTiO; seramik tozu ve tek asamali ergiyik tuz sentezi ile liretilen
BaTiO; seramik tozu kullanilan piezokompozitlerin; frekansa ve kullanilan toz
miktarina bagl dielektrik sabiti degerleri sirastyla Tablo 4.1, Tablo 4.2 ve Tablo 4.3‘te

verilmistir.

Tablo 4.1: BaTiOs sablonlari ile iiretilen piezokompozitlerin dielektrik sabitleri.

Frekans (Hz) 5% 10% 15% 20% 30%
1000 9 11 12 15 17
10000 8 10 10 13 16
100000 7 9 10 12 15
1000000 7 9 9 12 13

Tablo 4.2: Kat1 hal reaksiyonu ile sentezlenmis BaTiO3 seramik tozlari ile iiretilen
piezokompozitlerin dielektrik sabitleri.

Frekans (Hz) 5% 10% 15% 20% 30%
1000 11 12 16 19 33
10000 10 11 14 17 29
100000 9 10 13 16 27
1000000 9 10 13 15 26

Tablo 4.3: Tek asamali ergiyik tuz sentezi ile elde edilmis BaTiO3; seramik tozlari ile
iiretilen piezokompozitlerin dielektrik sabitleri.

Frekans (Hz) 5% 10% 15% 20% 30%
1000 11 13 18 17 24
10000 9 12 16 15 21
100000 9 11 15 14 20
1000000 9 11 15 14 19
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Sekil 4.20: a) %5, b) %10, ¢) %15, d) %20, e) %30 oranlarinda farkli morfolojilerde
BaTiO3 seramik tozu katkili piezokompozitlerin frekansa bagli dielektrik

sabitlerinin karsilastirmalari.
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Oda sicakliginda tetragonal fazda bulunan BaTiO; seramigi “4mm” simetrisine
sahiptir. Bu simetride dielektrik sabiti (100) ve (010) yonlerinde ayni degere sahipken,
(001) yoniinde diger yonlere gore ¢ok daha diisiiktiir [Rehrig vd., 2000]. (001) yoniine
dogru yonlenmis BT sablonlarina sahip piezokompozitlerde daha diisiik dielektrik
sabitine sahip oldugu gozlemlenmektedir. Kat1 hal reaksiyonu ve tek asamali ergiyik
tuz sentezi ile iiretilen BaTiO3 seramik tozlar1 es eksenli kiiresel morfolojiye sahip
olduklari i¢in serit dokiim yonteminde iiretilen piezokompozitlerin i¢erisinde herhangi
bir yonlenmeye sahip degildirler. Bu sebeple dielektrik sabitlerinin daha yiiksek
oldugu gozlemlenmistir. Sekil 4.20°de farkli yontemlerle sentezlenmis BaTiO;
seramik tozu katkili piezokompozitlerin frekansa bagli dielektrik sabiti

karsilastirmalar1 kullanilan toz miktarlarina gore ayr1 ayri verilmistir.

4.5.2. Ferroelektrik Olciimler

Calisma kapsaminda iiretilen piezokompozitlerin yiiksek elektrik alan altinda polarize
olma kabiliyetini belirlemek icin ferroelektrik oOl¢limleri yapilmistir. Farkli
kompozisyonda ve farklit morfolojilerde BaTiO3 seramik tozu kullanilarak iiretilen
piezokompozitlerin polarizasyon — elektrik alan (P — E) grafikleri olusturulmustur.
Olgiimler neticesinde numunelerin sahip oldugu en yiiksek polarizasyon (Pmax) Ve
elektrik alan kaldirildiginda malzeme iginde kalan kalint1 polarizasyon (P:) degerleri
belirlenmistir. Bazi numunelerin yiiksek elektrik alan altinda bozulmasindan dolay1
Olctimler 100 kV/cm elektrik alanda sinirlandirilmistir. Sekil 4.21°de hacimce %5
BaTiOs seramik tozu ile hazirlanmis piezokompozitlerin polarizasyon — elektrik alan

(P —E) grafikleri verilmistir.
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Sekil 4.21: %5 BaTiO; seramik tozu katkili piezokompozitlerin P — E grafikleri.

Yiiksek elektrik alan altinda plakasal morfolojiye sahip BaTiOs seramik tozu ile
tiretilen piezokompozitlerin Pmax ve Pr degerlerinin diger sentez teknikleri ile tiretilmis
piezokompozitlere gore daha diisiik oldugu gozlemlenmektedir. BaTiO3; perovskit
yapisinda kendiliginden polarizasyon (001) yoniindedir. BT salon ile iiretilen
piezokompozitlerin igerisinde BT sablonlar serit dokiim yontemi ile (001) ydniine

dogru yonlendirilmistir.
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Sekil 4.22: %10 BaTiO; seramik tozu katkili piezokompozitlerin P — E grafikleri.
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Sekil 4.22°de %10 toz katkili piezokompozitlerin histeresiz grafiklerinin
karsilastirilmast verilmistir. BT sablon ile iiretilmis piezokompozitin Pmax ve P:
degerleri es eksenli kiiresel morfolojiye sahip piezokompozitlere gore daha diisiik

oldugu histerisiz grafiklerinden anlasilmaktadr.
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Sekil 4.23: %15 BaTiO; seramik tozu katkili piezokompozitlerin P — E grafikleri.

Sekil 4.23’te igerisinde %15 BaTiOs seramik tozu bulunan piezokompozitlerin
histerisiz egrilerinin karsilagtirma grafigi verilmistir. Bu hacim oraninda da hacim
olarak %5 ve %10 toz miktarina sahip piezokompozitlerde gozlemlenen davranislara
paralellik oldugu anlasilmaktadir. BT sablonlar ile iiretilen piezokompozitlerin daha

diisiik Pmax degerine sahip oldugu goriilmektedir.

Sekil 4.24°te BaTiO3 seramik tozu hacimce %20 olarak hazirlanan piezokompozitlerin
P — E grafikleri verilmistir. %20 BT sablona orani ile iiretilen piezokompozitlerde,
daha diisiik konsantrasyonlara sahip piezokompozitlerin sahip oldugu davranistan
farkli olarak P: degeri, kat1 hal reaksiyonu ve tek asamali ergiyik tuz sentezi ile elde
edilmis BaTiO3 seramik tozu ile tiretilmis piezokompozitlerin P; degerlerinden daha
yiiksek oldugu goriilmektedir. BT sablonlar ile iiretilen piezokompozitlerde plakasal
morfolojinin sebep oldugu hava bosluklari sizint1 akimlar1 arttirmaktadir. Bu sebeple
elde edilen histerisiz egrisi diger yontemlerle {iretilmis piezokompozitlerin histeresiz

egrilerine gore daha sigkin bir yapiya sahiptir.
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Sekil 4.24: %20 BaTiOs seramik tozu katkili piezokompozitlerin P — E grafikleri.

Hacimce %30 BaTiO3 seramik toz miktarina sahip piezokompozitlerin P — E grafikleri
Sekil 4.25’te verilmistir. Kat1 hal reaksiyonu ile iiretilmis BaTiO3 seramik tozu ile
tiretilen piezokompozit en yiiksek Pmax degerine sahip oldugu gézlemlenmektedir. %30
hacim oraninda da BT sablon kullanilarak tiretilmis piezokompozitin Pmax degeri en

diisiik degere sahip oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.25: %30 BaTiO; seramik tozu katkili piezokompozitlerin P — E grafikleri.
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Sekil 4.26: a) BT sablon, b) Tek asamal1 ergiyik tuz sentezi, ¢) Kati hal reaksiyonu ile
iiretilmis BaTiOs ile iiretilmis biitiin piezokompozitlerin P — E grafikleri.
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Farkl1 yontemlerle {iretilmis BaTiO3 seramik tozlarinin hacimce %5, %10, %15, %20,
%230 oranlarinda polimer matris igerisine katilarak iiretilen piezokompozitlere ait P-E
grafiklerinin tamami Sekil 4.26’da verilmistir. Artan toz konsantrasyonu ile Pmax ve P:
degerlerinin her bir iiretim yontemi ile elde edilen BaTiO3 seramik tozuna sahip

piezokompozitlerde arttig1 anlagilmaktadir.

Tablo 4.4’te tiretilen biitiin kompozitlere ait yonlenme (f(or)), kalinti polarizasyon

(Pr), maksimum polarizasyon (Pmax) ve dielektrik sabit (K) degerleri paylagilmistir.

Tablo 4.4: Piezokompozitlerin elektriksel degerleri.

Uc Asamah Ergiyik Tuz Sentezi
Hacim fooon P; (uC/cm?) | Pumax (uC/cm?) | K (10 kHz)
5% 0,91 0,05 0,13 8
10% 0,76 0,06 0,15 10
15% 0,82 0,1 0,21 10
20% 0,75 0,15 0,23 13
30% 0,65 0,19 0,29 16
Kat1 Hal Reaksiyonu
Hacim feoon P; (uC/cm?) | Pumax (uC/cm?) | K (10 kHz)
5% 0,024 0,06 0,16 10
10% 0,014 0,08 0,18 11
15% 0,011 0,1 0,22 14
20% 0,02 0,12 0,26 17
30% 0,01 0,18 0,4 29
Tek Asamah Ergiyik Tuz Sentezi
Hacim feoon P; (uC/cm?) | Pumax (uC/cm?) | K (10 kHz)
5% 0,011 0,06 0,15 9
10% 0,011 0,08 0,19 12
15% 0,016 0,1 0,23 16

Sar1 ve arkadaslar1 elektrik alan altinda ignemsi morfolojideki KSN seramik tozlarini
polimer matris igerisinden yonlendirdikleri bilinmektedir. Farkli frekanslarda
alternatif akimda elektrik alanlar uygulayarak KSN tozlarmin frekansa bagh
yonlenmelerini ve yonlenmeye bagh elektriksel Ozelliklerdeki degisimleri
gozlemlemislerdir. Elde ettikleri sonuglar Tablo 4.5’te paylasilmistir. Calisma
sonuglarina bakildiginda yonlenme arttikca dielektrik sabitinin ve ferroelektrik

degerlerin de yiikseldigi goriilmektedir [Sar1 vd., 2025].
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Tablo 4.5: Farkli miktarlarda ve farkli yonlenmelere sahip KSN aktif faz1 bulunan
0-3 piezokompozitlerin elektriksel 6zellikleri [Sar1 vd., 2025].

Hacim AC Elektrik P, P
% Fr’;‘gm ) Qo SRS
5% Ra — 001 | 0.14 5 0
100 0.2 0.97 649 | 0.78
» 200 021 | 137 639 | 0.83
400 004 | 024 5.9 0.74
600 017 | 0.68 601 | 0.77
10%Ra|  — 005 | 034 6 0
100 0.3 0.75 1043 | 0.64
o 200 014 | 06l 862 | 031
200 061 | 124 | 1153 | 0.66
600 031 0.7 1035 | 052
%I5Ra| 004 | 045 g 0
100 016 | 034 896 | 0.13
5o, 200 015 | 073 919 | 0.17
200 042 | Ll 119 | 031
600 014 | 1.09 | 1108 | 027

Zahhaf ve arkadaglari kiiresel morfolojideki BaTi0O3 seramik tozlarin1 AC elektrik alan
ile polimer igerisinde yonlendirme yaparak piezokompozitler iiretmislerdir. Elektrik
alan uygulanmasi sonucunda BaTiOsz toz tanelerinin zincir seklinde dizilerek
piezokompozitin 0-3 notasyonundan 1-3 notasyonuna gectigini bildirmislerdir.
Herhangi bir yonlenme olmadan firetilen 0-3 piezokompozitlere ve yonlenme
sonucunda elde edilen 1-3 piezokompozitlere ait dielektrik sabitleri Tablo 4.6’da

gosterilmistir [Zahhaf vd., 2022].

Tablo 4.6: 0-3 ve 1-3 EVA/BaTiO; piezokompozitlerine ait dielektrik sabitleri

[Zahhaf vd., 2022].
. 0-3 Piezokompozit 1-3 Piezokompozit
0,
Hacim % K (1 kHz) (1 kHz)
3% 3.9 7.1
16% 5.9 10.7
29% 12 23.9
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5. GENEL SONUCLAR

Bu calisma kapsaminda farkli morfolojide BaTiOs; seramik tozlar1 sentezlenip,
hacimce %5, %10, %15, %20, %30 oranlarinda polimer matris i¢erisinde karistirilarak
0-3 piezokompozit formunda dokunsal sensdrler iiretilmistir. Yapilan X-1s11 kirmimi
analizleri sonucunda sentezlenen BaTiO3 seramik tozlarinin tetragonal fazda oldugu
anlasilmaktadir. Plakasal BT sablonlar1 kullanilarak {iretilen piezokompozitlere ait X-
1511 kirinimi analizlerine bakildiginda tozlarin polimer matris igerisinde yonlendigi ve
artan toz miktar1 ile yonlenmenin distiigii “Lotgering Factor” hesaplamasi ile
Olciilmiistiir. Kat1 hal reaksiyonu ve tek agamali ergiyik tuz sentezi kullanilarak iiretilen
piezokompozitlerde ise herhangi bir yonlenme goriilmemistir. Taramali elektron
mikroskobu ile iiretilen piezokompozitlerin yiizeylerinden goriintiiler alinmistir. Artan
toz miktarma bagli olarak plakasal morfolojideki BT sablonlarinin birbirlerinin
hareketlerini engellediklerini ve ydnlenmelerini kisitladiklar1 anlasiimaktadir. Uretilen
piezokompozitlerin dielektrik 6lgiimleri sonucunda en diisiik dielektrik sabitinin “9”
ile %5 plaksal BT seramik tozu ile iiretilen piezokompozit numuneye ait oldugu
goriilmektedir. Piezokompozitlerin ferroelektrik  Glgilimleri neticesinde biitiin
numunelerin 0-3 piezokompozitlere ait karakteristik histeresiz egrilerine sahip oldugu
goriilmiistiir. Ferroelektrik 6l¢clim sonuglart incelendiginde biitiin hacim oranlarinda
plakasal morfolojiye ait piezokompozitlerin en diisiik maksimum polarizasyon (Pmax)
degerlerine sahip oldugu anlagilmaktadir. Hacimce %30 oraninda kati hal reaksiyonu
ile sentezlenmis BaTiO3 seramik tozu kullanilarak tiretilen piezokompozit numunenin
0,4 pC/cm? maksimum polarizasyon (Pmax) degeri ile en yiiksek maksimum

polarizasyon degerine sahip oldugu ol¢iilmiistiir.
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6. ONERILER

Bu tez ¢alismasinda farkli morfolojilerde sentezlenen BaTiO3 seramik tozlari ile
polimer matrisli 0-3 piezokompozit formunda dokunsal sensorler iiretilmistir. Bu
kapsamda calismanin ilk adiminda piezokompozitlerin yonlenmeye ve morfolojiye
bagli elektriksel 6zellikleri incelenmistir. Calismanin ilerleyen agamalarinda ¢aligmay1
tamamlayacak ve elde edilen sonuglar iyilestirecek farkli deneysel g¢alismalar

yapilabilir.

Uretilen piezokompozitlerin sensor dl¢iimleri yapilabilir. Sar1 ve arkadaslarmin yaptig
caligsmada tiretilen piezokompozitlerin sensor dlgtimleri Sekil 6.1°de gosterilen deney

diizeneginde yapilmistir [Sar1 vd., 2025].
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Sekil 6.1: Sensor 6lgiim diizenegi.

%35 KSN igeren farkli yonlenme miktarlarina sahip piezokompozitlerin ¢ikis voltaj
(Vpp) ve zaman (t) grafigi Sekil 6.2°de verilmistir. Grafikten anlasilacagi iizere en
yiiksek yonlenme miktarina sahip piezokompozitin, en yiiksek ¢ikis voltajina sahip
oldugu gorilmektedir [Sar1 vd., 2025]. Bu kapsamda BT ile diiretilen
piezokompozitlerinde sensor 6l¢iimleri ile morfoloji ve yonlenmeye bagli voltaj cikis

degerleri elde edilebilir.
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Sekil 6.2: %5 KSN iceren piezokompozitlerin voltaj-zaman grafigi.

Bu calismada plakasal ve es eksenli kiiresel morfolojideki BT seramik tozlari
sentezlenmis ve bu tozlarla piezokompozit sentezleri yapilmustir. Farkli {iretim
yontemleri veya calisma kapsaminda uygulanan sentez tekniklerinin sicaklik, zaman
ve toz miktarlar1 gibi parametreleri degistirilerek ¢ubuksu, kiip gibi morfolojilerde BT

seramik tozu sentezleri yapilip; bu tozlar ile piezokompozitler {iretimleri yapilabilir.

Kullanilan poliiiretan matris yerine farkli viskozitelere ve elektriksel 6zelliklere sahip
polimerler kullanilarak piezokompozitler liretilip, polimerin yonlenmeye ve genel

olarak elektriksel davranisa etkisi incelenebilir.

Serit dokiim yonteminde kullanilan “Doctor Blade” aparatinin bigak araligi
degistirilerek polimer matris iizerine uygulanan kayma gerilmesindeki degisimin
yonlenmeye etkisi gozlemlenebilir. Farkli bicak araliklar1 ile katmanli dokiim

denemeleri yapilabilir ve piezokompozitin kalinligimin 6zelliklere etkisi 6l¢iilebilir.
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