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OZET

Kursun Zirkonyum Niyobat Pb(Zn13Nb23)Os-(PZN) diisiik sinterleme
sicakligina sahip piezoelektrik malzemedir, fakat polikristal yapisinda genellikle
elektriksel dl¢timleri olumsuz etkileyen payroklor faz icerir. Dolayisiyla PZN, belirli
miktarda perovksit yapisindaki PZT alagimlandirilmistir. Kursun Zirkonyum
Titanyum Pb(ZryTi1y)O3-(PZT) ‘de olugu gibi, kat1 eriyik olusturmak i¢in agirlik¢a
%1 PbO ekleyerek Pb[(Zn13Nb2z)x(Zry Tiiy)1x]O3] payroklor igermeyen perovksit
faz1 elde edilmesi i¢in formiile edilmistir. Bu ¢alismada PZN yapis1 x degerinin 0.1-
0.6  degerleri  arasinda  oldugu  [xPbZn1;3Nbys-(1-X)PbZroagTios- O3]
kompozisyonundaki PZT ile stabilize edilmistir. PZN-PZT tozlar1 kat1 hal kalsinasyon
metodu ile sentezlenmistir. Kalsinasyon sicakligi , kapali alumina potalarinda 4 saat
boyunca 825°C ile 855°C arasinda degismektedir. X-1s11 kirmim (XRD) sonuglari,
x=0,4 olan seramik tozlarinin 4 saat boyunca 850°C’de kalsine edilmesinin saf PZN-
PZT’nin saf peroskit fazinda elde edilmesi icin yeterli oldugunu gostermistir.
Kalsinasyon isleminden sonra kuru pres ile seramik diskler hazirlanarak ikili alumina
potalar iginde 860-950°C arasinda 4 saat boyunca sinterlenen seramiklerin yogunlagma
davranisi incelenmistir. Seramikler 950°C’de 4 saatte sinterlenmistir ve goreceli
yogunluklart >95% ‘dir. Bu ¢aligmalarda seramiklerin Curie sicakligi 287°C ve

piezoelektrik katsayis1 465 pC/N olarak 6l¢iilmiistiir.

Anahtar Kelimeler: Diisiik Sinterleme sicakhigl, PZT-PZN, Curie sicakhg



SUMMARY

Lead Zinc Niobate Pb(Zn13Nb23)O3-(PZN) is a piezoelectric material with low
sintering temperature, however, in polycrystalline form it usually contains pyrocholore
phase which negatively affects the electrical properties. Therefore PZN has been
alloyed with certain amount of perovskite stabilizers; such as Lead Zirconium Titanate
Pb(ZryTi1.y)O3-(PZT) to form solid solution to be formulated as ~ wt.1%PbO added
Pb[(Zn13Nb2s)x(Zry Ti1y)1x]O3] in order to obtain a pyrocholore-free perovskite
phase. In this study PZN was stabilized with PZT in the [xPbZnisNbzs-(1-
X)PbZro4eTios2- Os] composition where x=0.1-0.6. PZN-PZT powders were
synthesized by the solid state calcination method. Calcination temperature ranged from
825°C to 855°C for 4 hours in close alumina crucibles. X-ray diffraction (XRD) results
were pointed out that x=0.4 ceramic powder calcined at 850°C - 4 hours was sufficient
to obtain PZN-PZT at pure perovskite phase. After calcination process, ceramic pellets
were prepared with die press and densification behavior is observed during sintering
at 860-950°C for 4 hours in double alumina crucibles. Ceramics that were sintered at
950°C - 4 hours,have the relative density of >95%, Curie temperature (T¢) of these

specimens was 287°C and piezoelectric constant (ds3) was measured as 465 pC/N.

Keywords: Low sintering temperature, PZT-PZN, Curie temperatre.
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1. GIRIS

Seramik malzemeler, metal ve ametal (metal olmayan) elementlerin birbirine
birinci derece iyonik ve/veya kovalent bagiyla baglandig1 inorganik malzemelerdir.
Seramik malzemelerin kimyasal bilesimi, basit bilesiklerden karmasik fazlara kadar
genis bir aralikta degisir. Seramik malzemelerin 6zellikleri atomlar arasi baglarina
gore degisir. Genel olarak diisiik tokluk ve siineklikte olup sert ve kirilganlardirlar.
Seramikler, iletim elektronlar1 olmadigindan, elektrik ve 1s1y1 iyi yalitir. Giiglii atom
baglar1 nedeniyle ¢cok agir ortamlarda bile kimyasal olarak kararlidir ve yiiksek erime
sicakligina sahiptir. Bu o6zellikleri seramik malzemeleri bir¢cok miihendislik tasarimi
icin vazgecilmez kilar. Miihendislik uygulamalarinda kullanilan seramik malzemeler
genellikle iki grupta toplanir: geleneksel seramikler ve miihendislik (teknik)
seramikler. Geleneksel seramikler {i¢ temel bilesenden olusur: kil, silika ve feldispat.
Geleneksel seramiklere ornek olarak, yapi endiistrisinde kullanilan tugla, fayans ve
elektriksel endiistrisinde kullanilan elektro porselenleri gosterebiliriz. Miihendislik
seramikleri saf veya safa ¢ok yakin olan, oksitli, karbiirlii ve nitriirlii bilesiklerden
olusur [1]. Bu seramikler, iistiin mekaniksel 6zellikler, korozyon/oksidasyon direnci
veya elektriksel, optik ve/veya manyetik 6zellikler gosterir. Bu 6zelliklerinden dolay1
ileri seramikler elektronik seramik malzeme olarak yiiksek teknoloji uygulamalarinda

yaygin olarak kullanilirlar [2].



2. LITERATUR TARAMASI

2.1. Dielektrik

Genel olarak dielektrik malzemeler elektrik alanin veya elektrik akisinin
gecirirken elektrik akiminin gegisine izin vermezler. Bu nedenle dielektrik malzemeler
genel olarak yiiksek dirence sahip malzemeler olarak adlandirilirlar [3]. Iyi bir
dielektrik malzeme iyi bir yalitkan olmalidir, fakat yalitkanlar iyi bir dielektrik
degildir. Seramikler iyi birer dielektrik malzemelerdir [4]. Dielektrik malzemeler
genel olarak bir elektrik alanin veya elektrik akisinin gegisine izin verirler fakat
elektrik akiminin gegisine izin vermezler. Genel olarak dielektrik malzemeler yiiksek
dielektrik sabitine (er) sahip malzemeler olarak adlandirilabilirler [3]. Birbirlerine
belirli bir mesafe bulunan birbirine esit fakat zit isaretli iki nokta yiikiinden olusan
sisteme dipol denir. Dipoller elektrik alana maruz kaldig1 zaman elektrik alana paralel
olarak yonlenirler bu olaya da kutuplanma denir. Dielektrik malzemeler bu sekilde
elektrik alan altinda kutuplanabilen malzemelerdir. Belirli bir hacme sahip dielektrik
bir malzemenin elektrik alana maruz birakildiginda malzemede yiikler birikecektir.

Ancak bu yiiklerin sadece ylizeylerinde olusan yiikleri 6l¢iilebilir (Sekil 2.1) [3].

Sekil 2.1: Polarize malzeme yalin prizma.

Birbirine paralel konumlandirilmis iki iletken plaka {izerine bir elektrik
potansiyel uygulandiginda plakalar (+) ve (-) yiikler ile yiiklenir ve aralarinda bir
elektrik alan meydana gelir. Voltaj kaldirildiktan sonrada plakalar yiiklii kalacaktir.
Plakalarin sahip oldugu bu yiik saklama kapasitesine kapasitans adi verilir [4].



Uygulanan voltaj ile dogru orantili degisim sergilemektedir. Kapasitans
malzemenin geometrisi ve dielektrik sabitiyle degisen bir biiytikliiktiir. Esitlik 2.1 ve

Esitlik 2.2’de ifade edilir.
c=1 2.1)

ve plakalar cinsinde
¢ = SR/, 2.2)

Malzemenin kutuplanma derecesini veya ylik depolama kapasitesini dielektrik
sabiti belirler. Malzemenin gegirgenliginin boslugun gecirgenligine orani ile elde

edilir. Kapasitorler i¢in 6nemli bir parametredir [4].
2.2. Piezoelektrik Ozellik

Yunanca bir kelime olan “piezo” 6n eki basin¢ veya mekanik kuvvet anlamina
gelmektedir [5] - [6].

Merkezi simetriye sahip olmayan kristaller, mekanik stres etkisiyle, potansiyel
fark veya akim olusturarak verdikleri tepkiye piezoelektrik etki (diiz piezoelektrik etki)
ad1 verilir. Bagka bir tanim ise piezoelektrik etki (ters piezoelektrik etki) kati
malzemelerde elektrik etki ile mekanik stres arasinda olusan iligkidir. Bu sebepten
piezoelektrik tersinir bir etkidir yani elektrik alan altinda, kristalde mekanik
deformasyon olusturur ve bu etki de ters piezolektrik etki olarak bilinir. Sekil 2.2°de
gosterilmektedir [7]. Diiz piezoelektrik etkide temel piezoelektrik sabiti, d,
polarizasyon, P ve gerilim, X ile iligkilidir (P =dX), ters piezoelektrik etki ise d
katsayis1 gerinim, x ve elektrik alan, E ile iligkilidir (x = dE). Piezoelektrik (d)
katsayisinin birimleri; [C/N] veya [m/V] olup birbirine esittir. Kullanilan piezoelektrik
malzemelerin katsayilari ise quartz i¢in 1 pC/N’dan kursun zirkonat titanat seramikleri

(PZT) igin 1000 pC/N’a kadar degisim gostermektedir [5].



Polarizasyon

A

Sekil 2.2: Piezoelektrik malzeme iizerine etkiyen kuvvet yonleri ve polarizasyon
yontl.

Piezoelektriklik mekanik stres ile elektriksel polarizasyon ya da uygulanan

elektrik alan altinda meydana gelen deformasyon arasindaki lineer baglantiyr tanimlar.

Kisaca, diiz piezoelektrik etki;

P] = djkl * Oyl (23)

Ters piezoelektrik etki ise;

Xi = dijk * E]'k (24)

Esitlik 2.3 ve Esitlik 2.4 bu iki denklemin, kristalin farkli dogrultularindaki
piezoelektrik 6zellikleri ile iligkili olan matris formu da bulunur ¢iinkii elektriksel yer
degistirme (electric displacement) ve gerinim kristalin yonlerine baglidir. Bundan
dolay1 yone bagl piezoelektrik 6zelliklerin belirlenebilmesi igin 6l¢lim gostergeleri
dlgiilen 6zelligin alt indisi olarak yazilir. Ornek olarak ds1 piezoelektrik yiik katsayist
1 yoniinde (kutuplanma yoniine dik) uygulanan gerilmenin, 3 yoniinde (malzemenin
kutuplu yoniine paralel) olusturdugu kutuplanmayi ya da 3 yoOniinde uygulanan
elektrik alanin, 1 yoniinde olusturdugu gerinimi gosterir. ds3 ise 3 yoniinde uygulanan
birim gerilme, 3 yoOniinde (malzemenin kutuplu yoniine paralel) olusturdugu
kutuplanmay1 ifade eder ya da 3 yoniinde uygulanan elektrik alanin, yine 3 yoniinde
olusturdugu gerinimi gosterir [8], [9]. Piezoelektrik malzeme tizerine etkiyen kuvvet

ve polarizasyon yonleri Sekil 2.3’de gosterilmistir [10]. Piezoelektrik yiik katsayisi
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diiz etki icin genellikle 1012 C/N olarak, ters etki icin 102 m/V olarak ifade edilir.

Sonar ve siren gibi titresimsel cihazlar igin yiiksek d katsayisi istenen bir 6zelliktir[10].

b)

l Inpul /‘

4| - r
-:\3—1 g

JENERATOR MOTOR

Sekil 2.3: Ferroelektrik seramiklerin piezoelektrik etkileri a) jeneratér, b) motor.

32 kristal simifinin, 21 tanesi merkezi simetriye sahip degildir ve bunlarin 20
tanesi (1, 2, m, 222, mmz2, 4, 4, 422, 4 mm, 42m, 3, 32, 3m, 6, 6, 622, 6mm, 62m, 23,
43m) diiz piezoelektrik etki gosterir. Sekil 2.4’te gosterilmektedir [12]. Kisaca
mekanik bir kuvvet uygulandiginda kristalde elektrik potansiyel olusurlar [5]. Bu 20
nokta grubundan 10 tanesi mekanik gerilme altinda polarizasyon olusturur geri kalan
10 tanesi ise kendiliginden polarizasyona sahiptir. Bu kristallerde kalic1 polarizasyon
bulunmasindan dolayr kristal, hem piezoelektrik hem de piroelektrik davranig
gosterilmektedir. Bu 10 nokta grubun altinda kendiliginden ve yeniden
yonlendirilebilir polarizasyonlar1 gosteren malzemelerin olusturdugu bir alt grup
bulunur. Bu alt grup ferroelektrik, piezoelektrik ve piroelektrik davraniglarinin hepsini
gostermektedir [10].

Formiildeki piezoelektrik sabiti (djki) birim uygulanan kuvvet sonucunda
kristalde meydana gelecek net polarizasyon olarak tanimlanabilir. Farkli kristal
sistemlerinde bu etkinin nasil ger¢eklesecegini belirlemek amaci ile uygulanacak olan

doniisiim sonucunda; piezoelektrik etki

01

G>
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Esitlik 2.5’de ki seklini alir. Bu doniisiim sayesinde kristalin simetri operasyonu
uygulandiginda, kristalin birim kuvvet altinda gdsterecegi polarizasyon (yer
degistirme) yone bagli olarak piezolektrik sabiti belirlenebilecektir [5].

Yukaridaki esitlik malzemelere uygulandiginda en yiiksek piezoelektrik sabitine

sahip olan sistemler kursun igerikli olanlardir [5].

[ 32 Nokta Grubu ]
| |

11simetri merkezli 21simetri merkezi

(piezoelektrik olmayan) bulunmayan
|

20 piezoelektrik ( Mekanik gerilim

altinda polarize olmus)

[ 10 piroelektrik etki (kendiliginden

polarize olmus)
]

10 ferroelektrik etki (kendiliginden

ve yeniden polarize olabilen)

Oksijen
Taé’?‘l_ifhoyapl Tungsten Bronze Pyroklor :
14T13012 oktehedrasi
PbNb20s Cd2Nb20y
ABOs3

Sekil 2.4: Temel simetri lizerinde piezoelektrik ve alt grubunun iliskisi.

2.2.1. Piezoelektrik Parametreler

Piezoelektrik 6zellikler D, E, X ve x parametrelerine dayanarak tanimlanir [3].
Genel olarak, piezoelektrik 6zellikler yonelimsel dogrultuya baghdir ve bu nedenle
tensor terimleri araciligiyla tanimlanmalari gerekir. Yonsel ozellikleri belirtmek igin
yon ve oryantasyonu tanimlayan Sekil 2.5’da gosterilen alt indisler kullanilir [2]. Alt
indis 3 kutup eksenini (veya kutuplama) ait ise, 1 ve 2 istege bagl olarak secilen 3’e

dik ortagonal eksenlerdir. 4, 5 ve 6 alt indisleri sirasiyla 1, 2 ve 3 yonlerine dik mekanik



gerilme ve gerinim kayma diizlemlerini belirtir. Ornegin, 4 alt indisi normal eksenine
paralel 1 diizleminde iki baslangic ortagonal eksenleri 2 ve 3 arasinda gerilme veya

gerinimin ag¢1 degisimine isaret eder. Benzer anlam 5 ve 6 alt indisleri i¢in de gegerlidir

[6].

Sekil 2.5: Piezoelektrik seramik i¢in eksen notasyonu.

Piezoelektrik yiik katsayist (dij): Piezoelektrik malzemede, birim mekanik
gerilmeye karsilik gelen polarizasyon veya piezoelektrik malzemeye uygulanan birim
elektrik alana karsilik olusan gerinim seklinde tanimlanir. Birinci alt indis elektrik alan
sifirken malzemede meydana gelen kutuplanma dogrultusunu veya uygulanan alan
kuvvetinin dogrultusunu gosterir. ikinci alt indis ise, uygulanan gerilim veya uyarilmis
gerinimin dogrultusunu gosterir. "d" gerinime bagli (eyleyici) uygulamalarda

malzemenin uygunlugu igin dnemli bir gstergedir. Ornegin;

e d33: 3 dogrultusunda uygulanan birim gerilimin, 3 dogrultusunda (seramigin
kutuplama yoniine paralel) meydana getirdigi kutuplanmay: ifade eder veya 3
dogrultusunda uygulanan birim elektrik alanin, 3 dogrultusunda olusturdugu
uyartlmis gerinimi ifade eder[11].

e Elektromekaniksel baglasma faktorii (kerr), piezoelektrik malzemedeki
mekanik enerjiyi elektriksel enerjiye veya elektriksel enerjisini mekanik enerjiye

doniistiiren etkinin verimlilik 6l¢iisti oldugu kabul edilir [11] - [12].

Boylece, k? Esitlik 2.6 veya 2.7 ile ifade edilebilir.

k2 __ elektriksel enerjiye doniisen mekanik enerji (2 6)
eff — sisteme giren elektriksel enerji '



veya

meKkanik enerjiye doniisen elektriksel enerji
kZ )1y S ] (27)

eff sisteme giren mekanik enerji

Enerji déniisiimii tamamlanmadig1 i¢in k? (ve bdylece k) her zaman < 1°dir [12].

e Elektromekanik diizlemsel baglasma katsayisi (kp), ince bir disk piezoelektrik
seramigin radyal titresimlere sebep olan, 3 yoniindeki elektrik alan ile 1 ve 2

yoniindeki es zamanli mekanik etkiyi temsil eder [11]

fr
fa—

1
= 0.395 *

p

— +0.574 (2.8)

fr: Rezonans frekansi (Hz), fa: Anti-rezonans frekansi (Hz) ve kp: Elektromekanik

diizlemsel baglagma katsayisi, [13].

e Dielektrik enerji kayip faktorii veya dielektrik kayip faktori (Tand); Seramik
malzeme igin dielektrik kayip acisinin tanjantidir. Tanjant devreye paralel olarak
baglanan veya empedans (impedans) kopriisii kullanilarak iletkenligin duygunluga
oranindan hesaplanir (Sekil 2.6) [11].

e Mekanik Kalite Faktori (Qm); Mekanik kalite faktorii parametresi,
elektromekaniksel rezonans spektrumun keskinligi olarak ifade edilir [14].

Mekanik kalite faktorii ne kadar biiylikse rezonans ve anti rezonans pikleri de, o

kadar keskindir.



log Empdans

Frekans (Hz)

Sekil 2.6: Empedansin frekans dongiisiiniin fonksiyonu olarak gosterimi.

1

Un = S @/ (2:9)

fr: Rezonans frekansi (Hz), fa: Anti-rezonans frekansi (Hz), Cr: 1kHz’deki kapasitans

ve R1: Rezonans empedans [13].
2.2.2. Piezoelektrik Malzemelerin Kullanim Alanlar:

Piezoelektrik  seramiklerin  kullanim alant olduk¢a yaygindir. Bazi
uygulamalarda kullanilan ticari piezoseramik malzemelerin resmi Sekil 2.7°de
goriilmektedir [10]. Piezoseramik malzemeler askeri, tibbi, ticari alanlarda ve bilimsel

alanda ytiriitiilen ¢alismalarda kullanilmaktadir. Kullanim alanlarinin bazilari;

e Frekans kontrol ve sinyal islemlerinde; hassas zaman kontrolii, yiizey akustik
dalga (SAW) cihazlar,

e Ses ve ultrason islemlerinde; buzzer, mikrofonlar ve hoparlorler, ultrasonik
goriintiileme cihazlari, hidroforlar, yiiksek giic dontstiiriiclileri ve sok dalgasi
iireticileri,

e Atomizerler, eyleyiciler ve motor uygulamalarinda; yazicilar, motorlar ve
dontstiirticiiler, bimorph eyleyiciler, ¢ok katmanli eyleyiciler, piiskiirtme

sistemleri, hizlandirici sensorlerdir [2], [13].



Sekil 2.7: Sonar, hizlandiricilar (accelerometers), eyleyiciler (actuators), ve sensorler
gibi piezoelektrik ve elektrostriktif uygulamalarda kullanilan ¢esitli ferroelektrik
seramikler.

2.3. Ferroelektrik

Ferroelektrik malzemeler piezoelektrik malzemelerin bir alt smifidir ve
dielektrik malzemelerin en ilging 6zelliklerinden biri de ferroelektrik malzemelerdir.
Ferroelektrik malzemeler kendiliginden polarizasyona sahip ve yeniden
yonlendirilebilen malzemelerdir. Normal bir dielektrik malzemelerde disaridan
uygulanan bir elektrik alanla olusan polarizasyon c¢ok kiigliktiir, dielektrik sabiti
genellikle 10%’den azdir fakat ferroelektrik malzemelerde dielektrik sabiti 10
mertebesine ¢ikmaktadir. Ferroelektrik malzemeler elektrik alan sifir oldugunda da
kendiliginden bir polarizasyona sahiptir. Elektrik alan uygulanmasiyla sahip olduklari
bu kendiliginden polarizasyon yeniden yonlendirilebilmektedir [6].

Ferroelektrik malzemeler, 6zellikle polikristalin seramikler, yiiksek elektriksel
gecirgenlige sahip dielektrikler, ferroelektrik hafizalar, piroelektrik sensorler,
piezoelektrik/elektrostriktif doniistiiriiciiler (transducer), elektro optik aletler ve PTC
(positive temperature coefficient of resistivity) bilesenleri gibi cesitli aletlerde

kullanilmaktadir [14].

2.3.1. Curie Sicakhgi

Piezoelektrik seramik malzemeler belirli bir sicaklik iizerinde c¢ikildiginda

ozelliklerini kaybederek paraelektrik faza doniistirler ve bu sicakliga da Curie sicaklig
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olarak adlandirilmaktadir [15]. Curie sicakligmin (Tc) tizerine ¢ikildiginda
ferroelektrik malzemelerin kendiliginden polarizasyon yok olur ve paraelektrik
(normal dielektrik) davranis gozlemlenir. Cogu ferroelektrik malzemeler yliksek
dielektrik gegirgenligini uygulanan elektrik alan kuvveti ve curie sicakligiin altinda
gostermektedir. Yiiksek dielektrik gecirgenligi curie sicakliginda bir maksimum
noktaya ulagir. Curie sicakliginin lizerine ¢ikildikga gecirgenlik Esitlik 2.10°da verilen
“Curie-Weiss” yasasina gore azalma gosterir. Eger birden fazla ferroelektrik faz
igerirse, kristalin ferroelektrik bir fazdan digerine doniistiigii sicaklik gecis sicakligidir

[16]. Curie-Weiss yasasina gore:

(2.10)

olarak ifade edilir. Burada:
A: Malzemeye bagl katsayi, 6,:Curie sicakligina yakin bir sicakligi ve &,.:Dielektrik
sabiti’dir

Baryum titanat (BaTiO3) ferroelektrik ve hemde dolayl olarak, piroelektrik ve
piezoelektriktir, BaTiOs kristali yiiksek simetriye sahiptir, polar olmayan kiibik fazin
sicakliginin azalmasiyla diisiik simetriye sahip ferroelektrik faza doniismektedir.
BaTiOs’nin Curie sicakligi 120°C olup bu sicakligin tizerinde kristal kiibik yapidadir.
120°C’nin altinda ise kristal yapmin deforme olmasiyla O% iyonlarina gére Ba?* ve
Ti*" iyonlar1 yer degistirmistir. 120°C ve 5°C arasinda yapi tetragonaldir ve Ba?*
iyonlar1 kiibik yapidaki orijinal konumlarindan 0,05 A daha yukariya, Ti*" iyonlar1 0,1
A yukartya ve O% iyonlar1 0,04 A asagiya hareketinin meydana gelmesiyle
kendiliginden polarizasyon yonii tetragonal yapinin ¢ ekseni boyundadir. Yaklasik
5°de ise tetragonal birim hiicresidir. Bu yap1 5°C ve -90°C arasinda kararli olarak
kalir. Benzer olarak, yaklasik -90°C’de, tetragonal olan yap1 birim hiicrenin hacim
kosegenleri dogrultusunda uzamasiyla rombohedral yapiya doniisiir (Sekil 2.8) [6].
Iyonlarin degisimi neticesinde pozitif yiiklerin agirlik merkezi negatif yiiklerin agirlik
merkezi ile cakigmaktadir. Bu nedenle, kalici dipoller kendiliginden polarizasyona yol
acarken birim hiicreler ise siirekli olarak polarize olmaya baglar. Yer degistirme yonii,
zit polarite etkin yiliksek elektrik alan tarafindan geri ¢evrilir. Bu miimkiin dipol

cevrimi ferroelektrik olmayan malzemeler ile ferroelektrik malzemeleri ayirt eder [6].
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Rombobedral, -20°C Ortorombik, 5°C ve -90°C Tetragonal, 120°C ve 5°C Kibik, 120°C
altracds Karorh altmca karark atinda karark altnda kararh

Sekil 2.8: BaTiOs kristalinin sicaklik ile kristal yap1 degisimi BaTiO3’deki simetri
degisimi ve kendiliginden polarizasyon i¢in oryantasyon yonii a) rombohedral (3m)
T<-90°C, b) ortorombik (mm2) -90°C< T<5°C, c) tetragonal 5°C < T< 132°C, d)
kiibik (m3m), >132°C.

BaTiOs’de her bir Ba?* atomu, 12 yakin komsu oksijen iyonlar: tarafindan
cevrelenmistir; her bir Ti*" alt1 tane komsu oksijen iyonuna bulunmaktadir. Ba?* ve
O? iyonlar1 yiizey merkezli kiibik (FCC) diizenleme ile Ti*" oktahedral bosluklarin
yerine geger [2]. Oktahedral konum biiyiik Ba?* iyonlar1 nedeniyle (r ga 2* =0,135 A)
hakikaten genisler. Ti** iyonu (rri**=0,68 A) oksijen yarigap1 orani ile rri **/ro>=0,44
ile oldukga kiiciiktiir [2], [17]. Bu deger, 6 koordinasyon sayisi i¢in siirli degere
(>0,414) yakindir. Bu olaym sonucunda, Ti** siklikla oktahedron koordinasyonun
icerisinde merkezi olarak bulunmaktadir. T¢ sicakligindan (yaklasik olarak 130°C)
daha yiiksek sicakliklarda Ti** sabit olmayan simetrik olmayan konuma sahiptir.
Yiiksek sicakliktaki paraelektrik fazda kendigilinden polarizasyonu yoktur (m3m
simetrisi) [14]. Bunlara elektrik alan uygulandiginda kutuplanabilmektedirler. Tt
sicakliginin altinda BaTiOs, ¢ ekseni dogrultusunda dipol moment ile bozulur ve Ti**
katyonu merkezden oOtelenerek daha diisiik simetrili tetragonal (4mm nokta grubu)
sekline doniismesi sonucu bir kenar boyunca birim hiicrenin genislemesi Sekil 2.9°da

gosterilmistir[2], [6], [7], [17].

2.3.2. Perovskit Yapi

ABOs kimyasal formiilii ile gosterilen perovskit kristal yapisina sahip birgok
onemli piezoelektrik malzeme bulunmaktadir. Burada O oksijen olup, A ve B ise
katyonlar1 simgelemektedir [18]. A atomlari birim hiicrenin koselerine, oksijen
atomlari ise birim hiicrenin yiizeylerine yerlesmis sekilde bulunur (Sekil 2.10a) [14].
B atomlar1 ise oksijen atomlarinin olusturdugu bosluga, birim hiicrenin merkezinde

yerlesir. Bazen, kiibik model polihedral olanin yerine gegebilir. Her B katyonunu

12



cevreleyen O anyonlar1 oktahedron noktalarini olusturmasi igin birbirlerine yakin
olacak sekilde baglanmistir. Boyle bir model temel yapi birimi, bir A katyonu etrafinda

sekiz kosesi paylasilmis oktahedron grubunu olusturur (Sekil 2.10b) [14].

R

e
/ ” \\(/: -\Y"/ \\
I’ N ,; o=/ \ \
\ Ba** / § \ Ba* )
h A /\\\ //'

Sekil 2.10: Perovskit kristalin temel yapisina ait a) ve b) es gdsterimi.

Ik kesfedilen ferroelektrik perovskit yapi, BaTiOs olmustur. Diger 6nemli
perovkite yapilar ise KNbOs, NaNbOs, SrTiOs, PbTiOs gibi ferroelektrik
seramikleridir [19]. ideal perovskit yap1 olarak, siki paket kiibik yapiy1 g6z oniine
alinabilir. Oksijen ve Sr atomlari, kiibik siki paket yapinin [111] diizlemi boyunca
kiimelenmiglerdir. Olusan oktahedral bosluklarin bazilari, Ti atomlar1 yerlesir [20].
Perovskit yapinin 6nemli olmasinin nedeniyse birgok perovskit yapinin ferroelektrik,
piezoelektrik 6zelligine ve yliksek dielektrik sabitine sahip olmasindan kaynaklidir
[2]. Perovskit yapida kristallesen ferroelektriklerden baryum titanat (BaTiOz) 6rnek

olarak incelendiginde baryum atomlar1 kristal kafesin koselerine yerlesmislerdir.
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Oksijen atomlari kristal yapida yiizey merkezlerinde yerlesmislerdir. (Sekil 2.11) [14].

Hacim merkezinde Ti*" iyonlar1 ile birim hiicre simetrik kiibik yapidadir.

c)

Sekil 2.11: Perovskit kristal yapisinin a) Curie sicakliginin iizerinde, b) oda
sicakliginda birim hiicre ve c) oda sicakliginda kristal kesit goriintiisii.

2.3.3. Histeresis Dongiisii

Ferroelektrik malzemenin elektrik alan karsiliginda meydana gelen
polarizasyon-elektrik alan histerisis grafigidir[6]. Sawyer Tower devresi kullanilarak
histerisis egrisi deneysel olarak go6zlemlenebilir [21]. Distik elektrik alanlar
uygulandiginda polarizasyon lineer bir sekilde artar, OA arasinda uygulanan elektrik
alan domain yapisinda bir polarizasyona neden olacak kadar biliyiik degildir (Sekil
2.13). OA arasina gore daha yiiksek elektrik alan olan AB arasinda, polarizasyon artan
elektrik alan ile birlikte lineer olmayan bir sekilde artis gosterir ve domainler elektrik
alan etkisiyle yonlenmeye baglar. Yiiksek elektrik alan uygulanmasiyla polarizasyon
BC arasinda bir doyuma ulasir. Doyuma ulastigr noktada domainlerin ¢ogu elektrik
alanla ayn1 yonde yonlenmislerdir. Elektrik alanin azaltilmasiyla polarizasyon CBD
ile gosterilen yolu izler. O-E noktasinda kendiliginden polarizasyonu (Ps) vermektedir,
bu bolge histerisis grafiginin dogrusal kismindan lineer yaklasimla sifir oldugu anda
egrinin polarizasyon eksenini kestigi noktadir. Histerisis egrisinin polarizasyon
grafigini kestigi nokta “D” elektrik alanin sifir oldugu noktadir ve bu noktaya kalici
polarizasyon (Pr) olarak adlandirilir. Normal indiiklenmis dielektrik polarizasyondan

dolay1 polarizasyonun Ps, den Pp, ye olan lineer artis1 olmaktadir. Uygulanan elektrik
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alan sifir oldugunda ise bazi domainler olusan gerinimden kaynakli olarak ilk
pozisyonlarina donmektedirler bu olay da Pr, Ps’den az oldugunu gostermektedir.
Donen bu domainlerin net polarizasyona katkisinin azalmasindan dolay1 Py, Ps’den
kiigtiktiir (Sekil 2.12) [6].

Alanin altinda kalan alan polarizasyonun iki kere dondiiriilmesi i¢in gerekli
enerji verir. Elektrik alan sifir oldugunda tek bir domain zit dogrultularda iki tane
kendiliginden polarizasyon degeri bulunmaktadir.

Elektrik alanin yonii zit yonde yiiklenmesiyle polarizasyon azalacak, isaret
degistirecek ve tekrardan belli bir elektrik alan degerine ulastiginda doyuma
ulasacaktir (DRG egrisi). R veya -Ec biiyiikliigii ile tanimlanan elektrik alan degerine
zorlayic1 (coercive) alan (Ec) olarak adlandirilir. Ec, polarizasyon degerini sifira
getirmek i¢in gerekli elektrik alanin biiytikliiglidir. CBDRGHBC egrisine de histerisis
dongiisii denir [18], [22].

Sekil 2.12: Tipik bir ferroelektrik malzemenin elektrik alan karsiliginda polarizasyon
grafigi.

2.3.4. Domain ve Domain Duvar: Hareketi

Genel formiilii ABO3 olan perovskit ferroelektrik bir kristalde Curie sicakliginin
altinda B atomlar1 belirli bir dogrultuda yonlenme gdstermektedir ve buna bagli olarak
her bir birim kafeste bir tane dipol momenti bulundurur. Ayn1 yonde ydnlenmis
dipollerin olusturdugu bolgeye “Domain” olarak isimlendirilir. Bir tane kristal
icerisinde birden fazla domain bulunabilir [3], [6]. Kristal yapida domainlerin
bulunmas1 ferroelektrik malzemelerin en ¢ok goriilen mikro yapisal oOzelligidir.

Ferroelektrik kristalindeki domain sinirlari, farkli yondeki yonlenmis domainlerin
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ayrildig1 sinir olarak tanimlanmaktadir. Dis bir kuvvetin yoklugunda meydana gelen
bir faz ge¢isi olduktan sonra, kristal domain adi verilen gesitli bolgelere ayrilmaktadir.
Bu bolgelerdeki, polarizasyon yonlenmeleri farkli olmasina ragmen polarizasyon
miktar1 esit olmaktadir. Domain olusumu kristalin serbest enerjisinde bir artmasina
neden olur. Bu domainleri birbirinden ayiran sinirlara domain duvari ad1 verilir. Sekil
2.12°de 90°’1ik ve 180°’lik iki farkli domain sinir1 bu sinirlar i¢indeki birim hiicrelere
ait [001] ve [001] dogrultular1 gdsterilmistir. Boyle durumlarda domain duvarlar
ferroelastik davranig gostermezken, ferroelektrik davranis gosterirler. Burada 180°°1ik
duvarlarda bir gerinim degisimi olmayacagindan dolayi, duvar hareketleri gerinimdeki
uyumsuzluklarla kontrol edilmektedir. Sekil 2.13 goriildiigi gibi 180°lik tane
siirlarinda 6nemli oranda bir polarizasyon meydana gelir [5].

Bir ferroelektrik malzemeye elektrik alan uygulandiginda, rastgele yonlenmis
dolayistyla net bir polarizasyona sahip olmayan domainler Sekil 2.13’de belirtilen

sekilde elektrik alan dogrultusunda hareket etmeye baslar [5].

Sekil 2.13: Elektrik alan altinda domain duvar hareketleri.

2.4. Kursun Zirkonat Titanat (PZT)

Kursun zirkonat titanat PbZr1.xTixO3 (PZT), PbTiOz ile PbZrOs bilesiklerinin
kat1 ¢ozeltisi birgok ferroelektrik malzemede oldugu gibi, ABO3 tipi perovskit yapiya
sahiptir. A konumunda (kiibiin merkezi) Pb?* iyonlari, B konumunda (kiibiin hacim
merkezi) Zr** veya Ti*" iyonlar1 yerlesmis iken kiibiin yiizey merkezlerine ise O
iyonlart bulunmaktadir [23]. Kristal yapist incelendiginde, kursun oksidin birim
hiicrenin koselerine kursun atomlari, ylizey merkezlerine ise oksijen atomlari

yerlesmistir. Kursunun ve oksijenin atom yarigaplar1 yaklasik 1,4 A (angstrom)
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kadardir. Kursun ve oksijen 6rgili parametresi yaklasik 4 olan bir ylizey merkezi kiibik
yapt olusturur. Titanyum veya zirkonyum atomlar1 oktahedral bir sekilde yerleserek
birim kafesin tam ortasinda bulunur. PZT, yiiksek sicakliktan diisiik sicakliga gecerken
kristal yapis1 atomlarin yaklasik 0,1 A (angstrom) yer degistirdigi bir faz doniisiimii
olusur. Titanyumca zengin kompozisyonlarin, Curie sicakliginda nokta simetrisi kiibik
m3m yapisindan tetragonal 4mm’e doniigiir [24]. Kursun zirkonat, PbZrOs, oda
sicakliginda ortorombik yapiya sahip olup, kafes parametreleri; a=0,588 nm, b= 1,176
nm ve ¢=0,820 nm’dir. Curie sicakligi, 231°C olup antiferroelektrik 6zellige sahiptir.
Zr** iyonlarinin oktahedral konumun merkezinden yer degistirmesiyle dipollar, komsu
birim hiicreler ile zit yonde olmasindan dolayr net polarizasyon sifir olur. Kursun
titanat, PbTiOs, BaTiOz ile izomorftur ve kafes parametreleri; a= 0,390 nm ve ¢=0,415
nm’dir. Oda sicakliginda ise ferroelektrik 6zellige sahiptir. Perovskit ferroelektrikler
arasinda bilinen en yiiksek Curie sicakligina, 495°C, sahiptir [2]. Tipik PZT denge faz
diyagrami, Sekil 2.14’de gosterilmektedir [17].

500
Klbik
100
[y Tetragonal
5 100
3 Rombohedral
200 {yoksck T}
o #\
{*Monokllnlk
1] 20 E L[] E 100
PhZrQ, % (PhTIh] —> PLTiO;

Sekil 2.14: PZT kat1 ¢ozeltisi faz diyagrama.

PZT’nin tetragonal ve rombohedral fazlarin birlikte bulundugu morfotrofik faz
sinirinda (MFS) yaklasik olarak x=0,5 oldugunda ferroelektrik ve piezoelektrik
ozelliklerin en iyi sonuglar1 vermektedir, morfotrofik faz sinirin1 diistik sicakliklarda
monoklinik faza doniisiir. PZT seramikleri, MFS civarinda yiiksek kp ve yiiksek e
degerlerine sahiptir. Genellikle, ticari uygulamalardaki PZT komposizyonlar1 bu

siirda kullanilir [2].
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Perovskit PZT esasli malzemeler piroelektrik, piezoelektrik, ferroelektrik,
elastooptik, kimyasal kompozisyona bagli olarak lineer ve kuadratik elektrooptik
ozellikler gibi ¢esitli 6zellikler gostermektedir. Bundan dolay1 PZT oldukga genis bir
kullanim alanina sahiptir [25].

PZT faz1 1000°C’nin flizerinde ayrismaya basladigi sicakliklardir ve bu
sicakliklarda kursun oksit buharlagsmaya baslar. Bu olay baslangi¢ kompozisyonunda
bir degismesine neden olmaktadir ve ZrO veya ZrTiO4 gibi ikincil fazlar olusmaktadir
ve bu ikincil fazlar yapi igerisine ¢cokelmesine neden olabilir. PbTiO3’ce zenginlesmis
bir faz ortaya ¢ikar. Kursun kayb1 hem elektriksel 6zellikleri degigsmesine hem de
yogunlagma mekanizmasina etki etmektedir. Bunu engellenme ki i¢in kursunca zengin
bir atmosferde 1s1l islem yapilmas1 gerekmektedir. En uygun malzeme PbZrO3s ve ZrO>
karisimi uygun kursun atmosferini saglamaktadir [26].

PZT alasimlar1 seramikler ailesine ait olup, kursun titanat ve kursun zirkonat
fazlarinin birbiri igerisinde ¢dzlinmesi ile olugsmaktadir (Sekil 2.15.). BaTiOz’la ayni
kristal yapiya sahiptir yani perovskit yapida kristallesmektedir. Bunun nedeni esit
sayida ¢iftli valansa sahip (Pb?") ve dortlii valansa sahip (Ti*" ve Zr**) katyonlar igerir.
Bu yiizden PZT’nin ferroelektrik oOzellikleri yakindir. Genel formiilii ise
PbZrixTixOz’dir. (0<x<1). Sekil 2.14.’deki faz diyagramina géz oniine alindiginda
zaman kompozisyon degisimine gore Curie sicakligl degismektedir.

Faz diyagraminda 6 tane temel faz sinir1 vardir. Bunlar:

e Kiibik paraelektrik faz - tetragonal ferroelektrik faza faz sinir

e Kiibik paraelektrik faz - rombohedral ferroelektrik faz sinir1

e Tetragonal ferroelektrik faz — rombohedral ferroelektrik faz siniri
e Rombohedral ferroelektrik — rombohedral ferroelektrik faz siniri

e Rombohedral ferroelektrik — ortorombik antiferroelektrik faz sinirt

e Rombohedral ferroelektrik — ortorombik anti ferroelektrik faz smir

Kiibik paraelektrik fazda polarize olmayan yapi, elektrik alan uygulanmasiyla
ile polarize olabilir fakat bu alanin kaldirilirsa yap1 biinyesinde bulunan yiikii disar
verir ve polarizasyon sifirlanir bu da tekrar polarize olmayan yapiy1 olusturur. PZT nin
baryum titanata gore daha yiiksek T¢’ye sahiptir bunun nedeni ise Pb?* iyonundaki son

iki yoriingede bulunan iki elektronun baryum titanat bulunmamasindan kaynaklidir.
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Yapida fazladan bulunan iyonlar oksijen ile kovalent bag yapmaktadir. Fazla bag
icermesinden dolay1 polarize olmus durumda daha fazla enerji bulunmaktadir bu
yilizden polarize olamamis duruma gegmek i¢in ekstradan bir enerji gerekmektedir.
Rombohedral ve tetragonal fazlar arasindaki morfotropik faz siir1 x’in yaklasik 0,5
degerinde bulunmaktadir. MFS’da kristal yapidaki avantajlardan dolayr PZT
malzemeleri genellikle bu faz sinirlarinda tiretilirler. Genellikle kristal yapi, elektriksel
ve mekanik enerjilerin dontistimiindeki verimlilik ile yakindan iliskilidir. Piezoelektrik
bagdasma katsayisi x’in 0,5 oldugu faz bolgesinde en yiiksek degerine ulasir. Genel
olarak bakildig1 zaman rombohedral bir fazin 8 tetragonal bir fazin ise 6 kutuplanma
yone sahiptir. MFS’de ise malzeme tiim bu yonleri ayni anda kullanabilir. Bu olay
daha kolay kutuplanmasini saglamaktadir. Kursun zirkonatca zengin oldugu bolgede
ilging oOzellikler gostermesinden dolayr kullanilmaktadir [3]. MFS’de bulunan
kompozisyonlarin rombohedral ve tetragonal fazlar i¢in toplam 14 adet es kutuplama
yonii bulunmaktadir ve -50 ila +200°C gibi genis bir sicaklik araliginda olusmaktadir.
Bu durumda seramigin piezoelektrik sabitinin neden MFS civarinda maksimum degere
ulastigin1 aciklamaktadir. Rombohedral ve tetragonal faz degisimleri ayn1 kutuplama
islemi uygulanirken de goriilebilmektedir [24]. Bu noktadaki doniigiimler tamamen
sicakliktan bagimsizdir. MFS yakin bolgelerde piezoelektrik 6zellik maksimum
olmaktadir ve yliksek polarizasyona sahiptir. PZT kristal yapis1 MFS’de perovskite
yapinin rombohedral ve tetragonal olarak doniismiistiir bir halinden olusmaktadir
(Sekil 2.15) [27]. Bu noktada en belirgin 6zelligi domainlerin birbirlerine 180°
konumlandiklar1 antiferroelektrik fazdir. PZT iiretiminde geleneksel toz seramik
tiretim yontemi kullanilmaktadir. Malzemenin stokiometrik oldugu ve safsizligin en
az oldugunda en yiiksek elektriksel 6zellikler elde edilmektedir. Yiiksek yogunluga
sahip olmasi istenir. Uretim genellikle kursun kaybmi engellemek igin kursunca
zengin olan atmosferde yapilir [3].

Kutuplama islemi esnasinda uygulanan yiiksek elektrik alan termodinamik
olarak es bolgelerde yiiksek dereceli ferroelektrik dipole dizilimi meydana getirir. Bu
yiikksek mertebedeki dizilim ve MFS civarindaki polarizasyon artisi sekil 2.15°te
gorildiigi gibi PZT'nin dielektrik ve piezoelektrik 6zelliklerini kritik miktarda arttirir
[24], [27].
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Rhorebohedrd Tetragona

Sekil 2.15: [Pb(Ti1xZrxOs] kristal yapinin sicakli-kompozisyon dogrultusunda
degisimi a) kubik perovskit, b) rombohedral c) tetragonal.

PZT modifikasyonunda kullanilan birinci katki tipi esdegerlikli (izovalent) katki
ilavesidir. Bu katki tipinde, Pb?*, Ti** ve Zr*" iyonlarinin yerine aym kimyasal
degerlikte ve benzer iyonik yaricapinda katyonlar gecer. Ornegin Sr?* eklenmesiyle
A-kenarmin %>5’inin Sr®* iyonuyla yer degistirmesiyle PboesSro.05Zros2Tio.4803
kompozisyonu olusturulur. Bu esdegerlikli katkilarin temel nedeni Curie sicakligini
diisiirerek dielektrik sabitinin artmasmin saglanmasidir. Ikinci katki tipi yumusak
katkilar olarak bilinen yiiksek valansa sahip katkilardir (donor). Bu tip katkilar,
kendilerinden daha diisiik valanshi iyonlarin yerine gectiklerinde PZT yapisinda kursun
(Pb) bosluklar1 meydana gelir. Ornegin, Nb>" iyonunun Ti*" iyonu yerine ge¢mesi ile
yapida kusur meydana gelir. Bu kusurun giderilebilmesi yani net elektrik yiikiiniin sifir
olabilmesi i¢in de yapidan bir kursun atomunun u¢masi ile yapida hata ¢ifti meydana
gelir. Bir kursun atomunun hareket edebilmesi igin atlamasi gereken enerji bariyeri
cok yiiksek oldugundan bu hata cifti hareket edemez, kursun bosluklar kafes i¢ginde
atomlar hareketlerini kolaylastirdiklarindan kutuplama sirasinda az bir elektrik alanla
domain hareketi saglanir. Yumusak PZT’de domain duvari hareketi yiiksek
piezoelektrik katsayisi, yiiksek gecirgenlik, yiiksek elektriksel kayip, biiyilik
elektromekanik ciftleme faktorii, yiiksek elektriksel direng, diisiik mekanik kalite
faktoriine ve diisiik yaglanma (aging) alana sahiptirler bu sebeple de yumusak PZT giic
ceviricileri (transducer). Yiiksek hassasiyet gerektiren hidrofon, ses yiikseltici gibi
uygulamalarda kullanilirlar [2].

Ucgiincii katk: tipi sert katkilar olarak bilinen diisiik valansa sahip katkilardir
(acceptor). Bu tip katkilar, kendilerinden daha yiiksek valansli iyonlarin yerine
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gectiklerinde PZT yapisinda oksijen (O) bosluklar1 meydana gelir. Ornegin, 2 Fe3*
atomunun 2 Ti* atomu yerine gecmesi ile yapida kusur meydana gelir. Bu kusurun
giderilebilmesi i¢in net elektrik yiikiiniin sifir olabilmesi yapidan bir oksijen atomunun
cikarilmasi ile yapida hata ¢ifti meydana gelir. Kristal yapida ki en hareketli bosluklar
oksijen bosluklart oldugundan, kusur ¢ifti bir yerden bagka yere rahatlikla gecebilir.
Kutuplama sirasinda elektrik alan etkisiyle, oksijen bosluklar1 hareket ederek domain
duvarlarinda birikir ve domain hareketi boylelikle engellenmis olur. Gerekli elektrik
alanin yani Ec’ nin artmasiyla domainler donebilir(domain switching). Buna da
“domain pinning” etkisi denir. Ti izovalent katk1 atomlar1 Curie sicakligini Sert PZT
malzemeleri titresimler sonucu kolay 1simnip da dipol olmama 6zelliginden ve Ec
degerinin yiiksek olmasindan &tiirii ultrasonik uygulamalarinda kullanilir [24], [28].
Domain yeniden oryantasyonu daha zordur ve daha zayif histerisis egrileri vardir. Bu
yiizden sert PZT olarak adlandirilan bu malzemeler, diisiik dielektrik sabitine (&),
disiik dielektrik kaybima (tan 9), diisiik elastik esneklige, yiiksek mekanik kalite
faktore ve yiiksek yaslanmaya oranma (aging) sahiptirler. Sonar ve ultrasonik

dontistiiriicii gibi yiiksek gii¢ cihazlarinda kullanilirlar [2].

Tablo 2.1: PZT sistemi igin en yaygin katki alic1 ve verici iyon listesi.

Pb Yeri katkilar La®*, Bi®*, N°*, Sb%, Th**
(Ti-Zr) Yeri vericiler Nb%*, Ta®*, Sb>, We*
Pb Yeri alicilari K*, Na*, Rb*
Fed*, AI¥*, Se**, In®*, Cr¥*, Co®, Ga®*,Mn®*, Mn?*,

(Ti-Zr) Yeri alicilar M92 + o2t

Izovalent arayer katkilar1 | Sr?*, Ca?*, Ba?* (Pb?*igin) Sn** (Ti*" veya Zr*")

Multivalent iyonlar Cr,U

2.5. Kursun Cinko Niyobat (PZN) — Kursun Zirkonat
Titanat (PZT)

Kursun Cinko Niyobat (Pb(Znisz- Nb23)O3.PZN), Smolenskii ve arkadasi
tarafindan 1960’11 yillarda ilk defa sinterlenmistir [29]. Saf PZN 1200°C’nin iizerinde
sinterlenmektedir 1100°C’nin altina sinterleme yapildiginda sinterleme etkili

olmadigmi ve yogunlagsmadigin1 raporlastir. PZN 6nemli relaksor ferroelektrik
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malzemelerdir. Oda sicakliginda rombohedral faza sahiptir. Ferroelektrik fazdan
paraelektrik faza gecis sicakligi 140°C’dir. Cesitli karmasik ferroelektrik oksit
malzemeler ararsinda, bazi niyobatl bilesenlerin Pb(Fe1/2Nb1/2)Os, Pb(Mn12Nb1/2)Os,
Pb(Sc12Nb1/2)O3, Pb(Zni3- Nb2/3)O3,ve Pb(Cd13Nb23)O3 oda sicakliginda daha fazla
sicaklikta gecis sicaklik noktalart bulunmaktadir. Smolenskii PZN’ nin curie
sicakliginin 140°C oldugunu raporlamistir. Tek kristal PZN ’nin miikemmel elektro
sinirlayici, dielektrik, optik o6zelliklerle birlikte fluks (flux) yontemi kullanarak
sinterlenmektedir fakat saf PZN seramikleri saf perovskitlar geleneksel yontemlerle
hazirlanigi oldukga zordur [29].

Birgok girisimei kursun esasli perovskit seramiklerini diisiik sicaklikta
sinterlenmesi hakkinda girisimde bulunmuslardir. Lejeune ve Boilot fazladan PbO
eklenmesiyle 900°C-1000°C PMN ve PT’nin diisiik sicaklikta sinterlenemesini
raporlamiglardir. Kursun esasli perovskit seramikleri sinterleme sicakliklari bazi
diisiik ergime oksitleri CdO, SiO2, MnO3, SrO ve PbO-Bi,O3 gibi katkilandirmayla
dusiiriiliir. Fakat ikincil fazlar olusmaktadir bunlarda piezoelektrik 6zellikleri olumsuz
etkilemektedir[30].

PZT’den daha diisiik sinterleme sicakligina sahiptir ve PZN relaksor tipidir.
Fakat PZN payroklor fazin yaygin olmasi nedeniyle perovskit yapida sinterlenebilmesi
geleneksel yontemlerle kullanilarak oldukg¢a zordur. PT, BaTiOs ve PZT gibi diger
perovskit malzemelerin eklenmesiyle PZN’ nin perovskite yapida olan
dengelilesmenin etkisi bulundu. Yiiksek sicaklikta(1300°C —1350°C) sinterleme
stirecinde yine de bazi problemlere sahiptir. Pb(Zn13Nb23) yiiksek dielektrik katsayisi
ve goreceli diisiik sinterleme sicakligiyla birlikte tipik relaksor ferroelektriktir. Ug
bilesenli piezoelektrik seramik PZN-PZT benzer perovskit kafes yapilarina sahiptir.
Pb(Zn13Nb2z) 05(Zro.47-Tios3)0503 seramikleri MFS yakin kompozisyonun biiyiik
elektromekanik baglanma faktoriine sahip oldugunu Fan ve Kim tarafindan arastirildi
ve agiklik getirildi. Fakat mekanik kalite faktoriiniin yiiksek giic piezoelektrik
cihazlarina kadar kullanilmasi oldukga diistiktiir [31].

0.1PZN-0.9PZT tozuna molce %2 PbO fazlasi eklenmesiyle 700°C -850°C
arasinda 4 saat kalsine edilmesiyle 800°C’de payroklor fazin azalmaya bagsladig1 ve
850°C’de payroklor fazin tamamen yok oldugu gézlenmistir. Perovskit ve payroklor
fazlarin goreceli miktarlar1 Esitlik 2.11 kullanilarak hesaplanabilmektedir. Bu

hesaplama yapilirken perovskit ve payroklor fazlarin XRD pik kuvveti etkendir.
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%perovskit yogunlugu = ( perov ) (2.11)

Iperov"‘lpiro +Ipbo

Iperov, lpiro, V€ Ipbo €n yiiksek pik kuvveti PbO’a, payroklor piki (222) ve perovskit
piki (110) kuvvetlerini ifade etmektedir [29].

PZN-PZT saf pervoskit fazi %10 ile %40 arasinda PZN bileseni 800 °C ‘de
sinterlenmeye bagslamaktadir. Bu nedenle 800°C’ nin {izerinde ki sicakligin
artirtlmasiyla beraber [(1-X)PZN-xPZT] tozunun kismen sinterleme olusacaktir. Bu
olay sinterleme siirecinde zarar verecektir. Budan olayr kalsinasyon sicakligini
deneysel olarak 800 °C’de sabit tutmaktadir [30].

[(1-X)PZN-xPZT] seramik tozu farkli sicakliklarda (950-1200°C) 2 saat
sinterlendi. 1100°C’de sinterlenen seramiklerin az miktarda PZT (x=0.2)
kullanildiginda payroklor fazinin meydana geldi. Fakat PZT (x=0.3) miktarinin
artirtlmasiyla payroklor fazinda azalmaktadir. PZT miktar1 x=0.4 oldugunda payroklor
faz1 gozlemlenmedi. [32]. 0.6PZN-0.4PZT numunelerin XRD deseni sonuglarina
bakildiginda 950°C’de sinterlenen numunenin ¢ok miktarda kiibik payroklor fazi
bulunmaktadir. PZN miktarini degistirmeden sicakligin artmasiyla birlikte payroklor
fazin azaldigini, 1100°C’de payroklor fazin tamamen yok oldugunu gézlemlenmistir.
Fakat sicakligin tekrardan artirilmasiyla (1200°C) payroklor fazin tekrardan
numunelerde olustugu goézlenmistir. Bu fazin kursun buharindan kaynakladig:
raporlamistir [32].

[(1-X)PZN-xPZT]’nin  kalsinasyon davramisinda ki  sinterlemeyi toz
kompozisyonunda fazlasiyla etkilenmektedir. Seramiklerde ki x miktarindaki
degisime gore 880°C’de 4 saat hava ortaminda sinterlendi. PbO fazlasi eklenmeyen
seramiklere 880°C’de 4 saat sinterlendi. Saf PZN’ nin saf PZT ye gore daha yiiksek
yogunluga sahiptir ve yogunluklari sirasiyla 7.5 g/em® ve 6.0 g'cm®dir. Seramik
kompozisyonlarda bulunan x miktarinda olusan azalma ile beraber yogunlukta artisi
gozlemlenmistir. x=0.6 oldugu seramiklerde en yiiksek yogunluk degerine ulagsmis ve
bu yogunluk degeri 8.15 glcm®dir. PZT nin yogunlugunun diisiik olmast siirpriz bir
olay degildir c¢linkii PZT’ nin tamamen yogunlasabilmesi icin yaklasik olarak
1200°C’de sinterlenebilmesi gerekmektedir. 880°C’de saf PZN ve saf PZT birlikte
daha iyi sinterlendi. Fakat sinterleme esnasinda payroklor olusmasi sonucunda bazi

gozenekler giderilemedi.
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Birlikte sinterleme (co-firing) yontemi kullanilarak [(1-X)PZN-xPZT] hem tozu
hemde seramigi olarak hazirlanan 900°C’de 4 saat sinterlendi. Sinterlenen [(1-X)PZN-
xPZT] XRD’de faz analizi incelendiginde payroklor ve diger ikincil fazlar
bulunmadan saf perovskit faz elde edilmistir. MFS’de sinterlenen numuneler
rombohedral ve tetragonal fazlarin birlikte bulunmaktadir. Sinterleme sicakligr 700-
900°C ararsinda yogunlasma gostermistir. Numunelerin yogunlugu 750°C’den
artmistir ve 900°C°de 7.99 g’cm® dur [33].

Sinterleme sicakliginin artmasiyla birlikte numunelerin yogunlugu hizli sekilde
artis gostermektedir. 1000°C’de 2 saat sinterlenen numunelerin yogunlugu 7.78
g'cm® dur [34].

Ik olarak, seramiklere PbO fazlasi eklenmesiyle yapida sivi faz olusumunu
artirmaktadir, bu sayede sinterlemenin ilk ve orta durumu boyunca yogunlagsmasini
saglamistir. Sinterleme boyunca agirlikta olusan degisimi 6nemsizdir. Bu ylizden, PZT
perovskit yapmin kararligit ve PZN’nin yiiksek sinterlenerbilmesi yogunluk
davraniginda artisin gozlenebilmesini arttirmistir. PZT perovskitin B kenarinda ki
iyonun (Zr**, Ti*") relaksor tipli PZN(Zn?*,Nb°*) yapisinin B kenarindaki iyonu igin
kismen yerine gegebilir. Kursun esasli relaksor seramiklerinin yiiksek
sinterlenebilmeleri ve [(1-X)PZN-xPZT] kat1 ¢ozelti sistemlerinde tespit edilen
perovskit yapinin yerine gegmesidir.

Saf PZT 20=44.6° tetragonal faza sahiptir. PZN rombohedral faza sahiptir ve
seramik biinyeye PZN eklenmesiyle birlikte yap1 rombohedral faza donligmektedir.
PZN miktarinin artmasiyla yapida olusan rombohedral faza yapist artmaktadir.
Seramik biinyede olusan PZN miktarin %50 oldugu zaman payroklor faz olusmaya
baslamistir, bu olusum yogunlugun azalmasina neden olmaktadir.

Ustelik payroklor fazin sekli numunenin kirik yiizeyinde gézlemlendi. 880°C’de
sinterlenen [(1-x)PZN-xPZT] seramikleri x=0.6 igeren seramiklerde ikincil fazlarin
iznine rastlanmadi. Diger yandan aynmi kosullarda altinda sinterlenen %50 PZN
eklendiginde kiigiik gbzeneklerin yani sira, 6nemli miktarda ikincil fazlar bulundu.

SeunpBeom Seo ve arkadaslarinin yaptig1 ¢alismada 860°C -880°C sinterleme
sicakliginda ki artis ile beraber seramiklerin yogunluklarinda da hizli bir sekilde artis
oldugunu raporladilar. En yiiksek yogunluk degerine 880°C’de sinterlenen seramikler
ulagsmistir bu sebepten dolayr daha fazla sicakligin yiikseltilmesine ihtiyag

duyulmamustr.
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Seramik kompozisyonun degisimi elektriksel Ol¢limlerin degisiminde onemli
derece etkiledi. Numunenin kompozisyonu elektromekanik baglanma faktoriinii (kp)
ve piezoelektrik katsayisi (ds3) fazlasiyla etkilendi. 0.5PZN-0.5PZT nin kat1 ¢ozelti
kompozisyonunda en yiiksek d33=430pC/N ve k,=0.67 olarak gbézlemlendi. MSF'de
karsilik bu kompozisyon diisiiniildiiglinde, bu polikristalin kompozisyonun en yiiksek
piezoelektrik 6zelliklerinin mantikli oldugu gozlemlenmistir

0.3PZN-0.7PZT ferroelektrik seramiklerinde 283.6°C’de tetragonal fazdan
rombohedral faza ve 298.8°C’de ise paraelektrik kiibik faza donlismiistiir. x=0.5 ve
x=0.6 arasinda relaksor ferroelektrikten normal ferroelektrige dontigmiistiir. Sekil
2.16°de Zr/Ti=1 oldugunda en iyi piezoelektrik 6zelligini 0.3PZN-0.7PZT seramigi
gostermektedir. Yiiksek sinterleme sicakligi kullanilarak 0.3PZN-0.7PZT seramiginin
(1225-1250°C’de 2 saat) ds3 Ve kp degerinde en yiiksek degerlere sahip olmustur ve bu
seramikte hizli bir atig olmustur(Sekil 2.16) [29].

400—(\
350 ’\ Paraelektrik
N (Kiibik)
O 3004 Eerrg o
= elektrik ®
§ 2504 (Tetra) \.
wnn
200 4
Ferro
elektrik
150 + (Rombo) Relaksor 5
(Rombo)
100 ) 1 1 1 Ll 1 1 1 ) 1 1
00 01 02 03 04 05 06 0.7 0.8 09 1.0
Pb(Zr Ti 5:)9; Pb(Zn Nb, )O,

Sekil 2.16: [XPZN-(1-X)PZT] MFS’de faz diyagramu.

Perovskit [(1-X)PZN-xPZT] seramiginin elektrik alanin boyuna deformasyon
fonksiyonu (Sz3) Sekil 2.17’de gosterilmistir. Cogunlukla rombohedral faza sahip olan
0.6PZN-0.4PZT’nin gerilimi (strain) diistiktlir. Esit olan rombohedral ve tetragonal
faza sahip olan 0.5PZN-0.5PZT’ nin strain (% 0.24 ve 2 kV/mm) 6nemli derecede artis
gosterir. Tetragonal fazin daha fazla artmasiyla az miktarda strainde azalma meydana
gelir. Diisiik alan rezonans metodu tarafindan, elektrik alan egrisine karsi strain
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egimiyle ds3 hesaplandi, daha dnceden belirlenen piezoelektrik katsayisi desteklendi.
Farkli oranda PZT’ nin polarizasyon histerisis egrileri Sekil2.17°de gdstermektedir
[32]. 0.6PZN-0.4PZT’nin lineer olmayan “ince” polarizasyon egrisi rombohedral
domainin degisen 6zelligidir. Tipik tetragonal degisimi 0.3PZN-0.7PZT numunesinde
“kare” polarizasyon histerisis egrileri gosterir. Zorlayict alan PZT miktarinin
artmasiyla kademeli olarak artar. Kalint1 polarizasyon, Pr (27 pC/cm?) ve uyarimus
alan polarizasyonu, (32 pC/cm?, 2 kV/mm) 0.5PZN-0.5PZT’de en yiiksek degerlere
ulasir. Kuvvetli dis elektrik alan tarafindan uyarilmis makroskobik polarizasyonun
varolusuyla ferroelektrik seramiginin elektrosinirlayict 6zelligi uygun bir duruma
getirildi. Yiksek elektrik alan boyunca hem faz gegisi hemde domain dizilimi
piezoelektrik davranisla ilisklendirildi [32].

MFS’da yakinda ki PZN-PZT bilesigine La* Kkatkis1 yapilmaktadir.
Kompozisyonda ki La* katkisinin miktarinin artmasiyla yapida olusan rombohedral
fazdan tetragonal faza doniismeye baslamistir ve yapida olusan tetragonal fazin miktari

artmaktadir. Bu olayda ferroelektrik 6zelligin azalmasina sebep olmustur [35]

«ga- gS- -g‘.i- -g3
® % x| 3
wﬂz_ ufz ”?2- wa2

20 10 0 10 20 20 10 0 10 20 20 10 0 10 20 20 10 0 10 20
E (kVicm) E (KW/cm) E {(kvicm) E (kVicr

Sekil 2.17: Perovskit [(1-x) PZN— XPZT]seramikleri i¢in elektrik alana bagli Ss3, ve
P grafikleri a) x=0.4, b) x=0.5, ¢) x= 0.6 ve d) x=0.7.
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3. TEZIN AMACI

Giliniimiizde, perovskit yapidaki kursun oksit esashi seramiklerin, yiiksek
dielektrik ve piezoelektrik 6zelliklere sahiptir ve sinterleme sicakligr yiiksektir. Fakat
proses esnasinda kursun oksidin buharlagsmasi, yap1 da kusurlarin olugsmasina bu
olayda elektriksek ozelliklerde azalmaya neden olmaktadir.

Bu ¢alismada, molce farkli oranlarda hazirlanan PZN-PZT kompozisyonun
diisiik sicaklikta sinterlemesi, yapisal ve elektriksel karakterizasyon arastirilmistir.
Sinterleme esnasinda yapiya fazladan eklenen agirlikca % PbO’nun degisik oranlarda
eklenmesiyle ve PZN miktarinda olusan degismeyle elektriksel 6zelliklerini nasil

etkiledigini gozlenmistir.
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4. DENEYSEL CALISMALAR

4.1. PZN-PZT Tozlarin ve Seramiklerin Hazirlanmasi

Kursun ¢inko niyobat-kursun zirkonat titanat (PZN-PZT) seramik tozunu elde
edebilmek i¢in saf kursun oksit(PbO), zirkonyum dioksit(ZrO2), ¢inko oksit (ZnO),
niyobyum pentaoksit(Nb2Os), ve titanyum dioksit (TiO2) tozlari1 kullanilmigtir. PZN-
PZT kat1 hal kalsinasyon metodu ile elde edilmistir.

Tozlarin kanstirilmast  ve tozlarin  dgiitiilmesi  i¢in  bilyeli degirmen
kullanilmistir. Biitiin tozlar, 3 ve 5 mm capindaki stabilize ZrO; bilyeler kullanilarak
karistirilmis ve tozlara ortam saglamasi amaci ile ethanol kullanilmigtir. Asilti Nalgane
™ kap icerisinde 24 saat boyunca bilyeli degirmende karistirilmistir. Sonrasinda,
kurutma islemi uygulanan tozlara 50°C sicaklikta manyetik karistirict ve 65°C
sicakliktaki etlivde bekletildikten sonra kalsinasyon islemi yapilmistir. Kalsinasyon
islemi, 825°C -855°C’de 4 saat siire ile Protherm marka firin kullanilarak yapilmistir.
Kalsinasyon isleminde topaklanmalar meydana gelmektedir. Bu olay1 gidermek icin
tozlara kirma islemi uygulanmistir. Kalsinasyon islemi uygulandiktan sonra [(1-
X)PZN-xPZT] seramik tozlarina molce %1 ve %2 PbO eklenmistir. Toz sentezi

sirasinda uygulanan islemler sirastyla Sekil 4.1. deki akis semasinda gosterilmistir.

PbO
Eklenmesi

Baslangic

Tozlar1

Baglayici > Disk
Basimi

Sekil 4.1: Toz sentezi siireci.
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Kalsinasyon islemi uygulanan tozlar Nalgane ™ kap igerisine koyup ZrO:
bilyeler ve %S5 oraninda polimerik esasli baglayici kullanilarak karistirilmistir ve bu
tozlara ortam olusturmasi amaci ile ethly methyl keton (MEK) kullanilmistir. Asiltt
Nalgane ™ kap igerisinde 24 saat boyunca bilyeli degirmende karistirilmistir.
Sonrasinda, kurutma islemi uygulanan tozlara 50°C sicaklikta manyetik karistirict ve
65°C sicakliktaki etiivde bekletildikten sonra havan kullanarak homojen olacak sekilde
kurutularak 90um’lik elek kullanilarak tozlar graniil haline getirilmistir. Bu tozlar,
disk seklindeki kaliba konularak 150 MPa basing uygulanarak disk haline getirilmistir.

4.2. Sinterleme ve Sinterleme Sonrasi Yiizey Islemleri ve
Elektrotlama Islemi

En uygun sinterleme kosullar1, farkli katki oranlar1 ile hazirlanan numunelere
farkli sicaklik, siire ve 1sitma hizlar1 uygulanarak belirlenmistir. Sinterleme sirasinda
meydana gelecek kursun (Pb) kaybini 6nlemek amaciyla PbO-ZrO, atmosfer tozu
numunelerin etrafina konulmus ve i¢ ige gecen ¢ift aliimina pota sistemi ile kapatilarak
sinterlenme islemi gerceklestirilmistir. %5 oraninda polimerik esasli baglayici
kullanilarak tozlarin hazirlanmasindan dolay1, bu baglayici yapidan uzaklastirmak igin
600°C’de 30 dakika ve sonrasinda kompozisyonlar i¢in belirlenen sinterleme sicakligi
ve siiresi uygulanarak kademeli olarak sinterleme islemi yapilmistir. PZN-PZT
seramikler 860°C — 900°C arasinda ve 950°C sicaklik 4 saat siire ile 5°C /dak 1sitma
hizinda sinterlenmistir.

Elektriksel ol¢iim i¢in numune yiizeylerinin paralel olmasi gerekmektedir.
Bundan dolay: sinterleme sonrasi biitiin numunelere silisyum karbiir (SiC) zimpara
kullanilarak yiizey paralelligi saglanmistir Numunelere elektrik alan uygulanabilmesi
icin numuneleri iletken hale getirmek gerekmektedir. Elektrik dl¢limleri i¢in giimiis
paladyum (Ag-Pd) pasta kullanarak numunelerin yiizeyine elektrotlama islemi
yapilmistir. Elektrot stiriildiikten sonra 600°C’de 30 dakika bekletilmek suretiyle

uygulanan elektrotlarin numunelerin yiizeylerine yapismasi saglanmistir.
4.3. Yapisal Karakterizasyon

Yiizey islemi uygulanan numunelerin karakterizasyonu yiizeyin elektrotlama
islemi yapilan ve elektrotlama islemi yapilmayan olarak iki agsama incelenmektedir.

Elektrotlama iglemi yapilan numuneler kutuplama, strain&histerisis 6l¢iimii, mekanik
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kalite faktorii ve elektromekanik birlestirme faktoriidiir.  Yiizeyi elektrotla
kaplanmayan numuneler ise XRD ve SEM yapilmistir. Bu islemler ile ilgili akis

semas1 Sekil 4.2°de gosterilmektedir.

Sinterleme
Yiizey Islemleri

Yiizeyin Elektrodla .
Kaplanmast Yapisal Incelemeler
Kutuplama Islemi SEM
Strain&Histerisis Ogiimii XRD
Mekanik Kalite Ol¢iimii

Elektromekanik Birlestirme Faktorii

Sekil 4.2: Numune iiretimi ve karakterizasyon agamalart.

Sinterleme sonrasi uygun sinterleme kosullar1 belirlenmesi ve yapilan katkilarin
mikroyapida meydana gelen degisimlerin incelenmesi nedeniyle mikroyap1 analizleri
yapilmustir. Bunu i¢in Philips XL30 SEM (FEI, Amerika) markali taramal1 elektron
mikroskobu (SEM) kullamilmistir. Mikroyapr incelemesi i¢in uygun sinterleme
kosullarinda numuneler farkli SiC zimparalar ile zimparaladiktan sonra parlatma
islemi yapilmistir. Parlatma islemi bittikten sonra yiizeyler aseton yardimi ile
temizlenmis ve numunelerin sinterleme sicakliklarmin 50°C altinda termal daglama
islemine tabi tutularak numunelerin tane siirlarini belirgin olmasini saglamistir.

Kalsinasyon islemi uygulandiktan sonra seramik tozlarin ve sinterleme sonrasi
elde edilen seramik numunelere CuK, (A=1,5405 ) radyasyonu uygulanarak D/max-
2200, (Rigaku-Japan) X-1sin1 cihazini kullanilarak faz olusumu incelenmistir. X-1gin1
kirmimi (XRD), 0,02° ve tarama hiz1 1°/dk olacak sekilde uygulanarak 26=20°-60°

arasinda alinmastir.
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4.4. Elektriksel Karakterizasyon

Elektrotlama islemi yapilan numunelere dielektrik sabiti, polarizasyon-elektrik
alan (P-E) dongiisii, gerinim-elektrik alan (X-E ), kutuplama, piezoelektrik yiik
katsayisi (d33) ve mekanik kalite faktorii (Qm) Olgiimleri yapilmistir.

Diclektrik sabiti Ol¢iimlerinde Hioki marka (Japan) indiiktans-kapasitans-
rezistans (LCR) metre kullanarak farkli frekans degerinde alinan o6lgiimlerde,
numunelerin kutuplama 6ncesi ve kutuplama sonrasinda 24 sonrasinda kapasitans (C)
ve dielektrik kayb1 (D) degerleri dlgiilerek, dielektrik sabiti (K) hesaplanmaistir.

Elektrotlama islemi sonrasi seramiklerin polarizasyon-elektrik alan (P-E)
dongiileri ile kalinti polarizasyon (Pr) ve zorlayici elektrik alan (Ec) degerlerinin
belirlenmesi amaciyla Radiant—Precision marka ferroelektrik test sistemi
kullanilmigtir. P-E Sl¢timleri 10-30 kV/cm arasinda degisen elektrik alan ile 1000 ms
histerisiz periyotlarinda yapilmistir.

Gerinim-Elektrik Alan (x-E ) Ol¢iimleriUygulanan elektrik alan ile % gerinimin
belirlenmesi amaciyla MTI2000 fotonik sensér (MTI Inc., Amerika) cihaz
kullanilmistir. Elektrik alan ise Radiant— Precision marka cihaz ile uygulanmistir.
Unipolar x-E ol¢timleri 30 kV/cm elektrik alanlar altinda ve 1000 ms histerisis
periyotlarinda alinmustir.

Kutuplama iglemi tiim numuneler i¢in Julabo Innovative Technology marka yag
banyosu igerisinde 120°C sicaklikta, 30 dakika siiresince 20 kV/cm elektrik alan
altinda yapilmistir. Elektrik alan, Trek Marka (Model 610 D COR-A-TROL) yiiksek
voltaj kaynagi Amplifier/Kontroller cihazi ile uygulanmustir.

Kutuplama isleminin 24 saat sonrasi tim numunelerin Pennebaker Model 8000
Piezo Test cihazi ile piezoelektrik katsayilari (dss) Ol¢tilmiistiir.

Kutuplama isleminin 24 saat sonrasi tiim numunelerin admittans-frekans
Olgtimleri i¢in HP 4194A Impedance/Gain-Phase Analyzer (Agilent Teknolojileri,
Amerika) marka cihaz kullamlmistir. Olgiilen rezonans (f;) ve anti-rezonans (fa)
frekanslari kullanilarak Esitlik1.6 ile Qm mekanik kalite faktorii ve Esitlik1.7 bagintisi

ile baglasma faktorii (kp) hesaplanmustir.
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5. SONUCLAR

Yukarida bahsedilmis olan yapinin farkl sicakliklarda, farkli oranlarda [xPZN-
(1-x)PZT] ve farkli miktarlarda PbO fazlasina sahip seramiklerin faz analizi,
mikroyapi ve elektriksel 6l¢iimleri iizerinde olusan etkisi incelemektedir.

5.1. PZN-PZT Seramik Tozlarimin ve Disklerinin X-151m1
Kirmimi ile Faz Analizleri Sonuclar:

5dk/°C 1s1tma hiziyla 825-855°C de 4 saat siire ile kalsinasyon islemi uygulanan
molce %1 PbO fazlasina sahip 0.4PZN-0.6PZT e tozlara ait X-1sinim1 kirinim (XRD)

deseni Sekil 5.1°de verilmistir.
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Sekil 5.1: Molce %1 PbO fazlasina sahip 0.4PZN-0.6PZT tozunun farkl
sicakliklarda 4 saat kalsinasyon edilen tozlarin XRD desenleri.

Molce % 1 PbO fazlasmna sahip 0.4PZN-0.6PZT tozu X-iginimi kirinim
desenindeki pikler incelendiginde perovskit yapida kristallestigi ve ikincil bir faz
icermedigi gozlemlenmistir. Faz yapisi detayli olarak incelendiginde, payroklor fazin
bulunmamaktadir. Sicakligin artmasiyla birlikte tetragonal fazin rombohedral faza
doniismektedir. Fakat 850°C’de kalsine edilen 0.4PZN-0.6PZT rombohedral yapiya
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sahip olmaktadir tekrar sicakligin artmasiyla rombohedral fazin yapisi degismeye
baslamaktadir.

Molce %1 PbO fazlasina sahip [xPZN-(1-x)PZT] seramik tozlarmin
eklenmesiyle 850°C sicaklikta 4 saat kalsine edilen tozun X-1sin1m1 kirinim sonuglari

Sekil 5.2°de verilmektedir.
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Sekil 5.2: Farkli oranlarda [xPZN-(1-x)PZT] seramik tozlarinin 850°C’de 4 saat
kalsine edilen tozlarin XRD desenleri.

[XPZN-(1-x)PZT] seramik tozlarmin XRD sonuglari incelendiginde yaklagik
olarak 26=44-45° arasinda tetragonal fazdan rombohedral faza donis
gozlemlenmektedir. Sinterleme islemi diisiik sicaklikta yapilacagindan dolay:
kalsinasyon sicakliginin daha fazla artinlmasiyla birlikte seramik tozlarin
sinterlenmeye baslayacaktir. Bu sebepten dolay1r kalsinasyon sicakligini 850°C’de
sabit tutulmustur. 0.4PZN- 0.6PZT tozu saf perovskit yapiya sahiptir ve payroklor ya
da diger ikincil fazlar olusmazken 0.5PZN-0.5PZT ve 0.6PZN-0.4PZT tozlarinda ise
perovskit yapr ve ikincil fazlar olugsmaktadir. Aynmi kosullarda PZN miktarinin
artmastyla birlikte payroklor fazin miktarina artis gézlenmektedir

860°C -950°C arasinda 4 saat sinterlenen agirlikca % 1 PbO fazlasina sahip
0.4PZN-0.6PZT seramiklerinin XRD desenleri Sekil 5.3’de verilmektedir.
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Sekil 5.3: Farkli sicakliklarda 4 saat sinterlenen agirlikca % 1 PbO fazlasina sahip
0.4PZN-0.6PZT seramiklerinin XRD desenleri.

Sicakligin artmastyla birlikte yapida olusan ikincil fazlarin azalmaktadir ve yapida
olusan tetragonal fazin rombohedral ve tetragonal faz olarak ikiye ayrilmaktadir. (002)

tetragonal ve (200) rombohedral piklerini ifade eder.
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Sekil 5.4: [XPZN-(1-x)PZT] seramiklerini 950°C’de 4 saat sinterlemesi sonucunda
XRD desenleridir.

[X PZN- (1-x)PZT] seramiklerini 950°C’de 4 saat sinterlemesi sonucunda XRD
desenleri Sekil 5.4’de incelenmektedir. Sinterlenmis seramiklerde x miktarinda ki artig
ile birlikte tetragonal fazdan rombohedral faza doniismektedir. Bu olay da PZN

bilesenin yapist rombohedral faz yapisina sahip oldugunu gdostermektedir.
5.2. Seramikleri Yogunluk Hesabi ve Mikro Yapi1 Goriintiisii

Yapilan tiim yogunluk hesaplarinda teorik yogunluk degeri 8.15 g/cm? olarak

alimustir ve seramiklerin goreceli yogunluklar1 %98’in tizerinde oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 5.5: a) 860°C, b)870°C, ¢)880°C, d)890°C, €)900°C ve £)950°C da 4 saat
sinterlenen 0.4PZN-0.6PZT agirlik¢a %1 PbO’lu seramiklerin farkl sinterleme
sicakliklaria gore kiyaslamali kirik ylizeyden alinan mikroyap1 analizleri.

[x PZN- (1-x)PZT] kompozisyonlarinin farkli sicaklikta ki goreceli yogunluk
Olctimleri %98’in iizerinde oldugu goézlemlendi. Seramiklerde artan PbO oraniyla
birlikte yogunluklarinda azalma meydana gelmektedir. Bir baska deyisle eklenen
agirlikca PbO miktariyla birlikte yapida payroklor fazi olusmus ve yogunlukta azalma
meydana gelmektedir. En iyi yogunluk 0.4PZN-0.6PZT seramiginde elde edilmistir.
PZN miktar1 artmastyla yogunlukta azalma meydana geldigi gézlenmektedir. XRD’de
sinterleme siirecinde olusan ikincil fazlarin olmasi ile agiklana bilmektedir [30].

[XPZN-(1-x)PZT] seramiginin farkli sicakliklarda, PbO ve x degerlerine gore
taramal1 elektron mikroskobu (SEM) ile ¢ekilmis mikro grafikleri Sekil 5.5 ile Sekil

5.7 arasinda verilmistir.
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Sekil 5.5’da 0.4PZN-0.6PZT farkli sicaklikta sinterlenen seramiklerin kirik
yiizeyden aliman mikro yapilarin goriintiillenmektedir. Sicakligin artmasiyla birlikte
yapinin yogunlasma Sekil 5.5d’de en iyi olugunu gdstermektedir. Bunun nedeni olarak
PbO’nun 890°C’de ergime sicakligina sahip olmasidir [36]. Sicakligin artmasiyla
birlikte yapida olusan ikincil fazlarin kaybolmustur.

Sekil 5.6’da 950°C’de 4 saat sinterlenen farkli oranlarda % PbO’ya sahip
0.4PZN-0.6PZT seramiklerinin mikroyap1 analizleri incelendiginde, yapida artan PbO
fazlas1 miktarinin artmasiyla birlikte yapida olusan ikincil fazlarin miktariin artig

gbzlemlenmistir.

Sekil 5.6: Farkli PbO oranlarina sahip 950°C’de 4 saat sinterlenen 0.4PZN-0.6PZT
seramiklerinin kirik ylizey SEM goriintiileri; a) %0, b) %0.5, c) %1 ve d ) %?2.

950°C’de 4 saat sinterlenen agirlikca %1 PbO fazlasina sahip gore [xPZN-(1-
X)PZT] seramiklerinin mikroyap1 analizleri Sekil 5.7’de verilmistir. PZN-PZT
seramiginde x=0.4 oldugunda yapida ikincil fazlar gozlenmezken x miktarmin

artmasiyla beraber yapida ikincil fazlarin artig1 agik olarak gézlenmektedir[30].
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Sekil 5.7: 950°C’da 4 saat sinterlenen [XPZN-(1-x)PZT] agirlik¢a %1 PbO fazlasina
sahip seramiklerin kiyaslamali yiizeyden alinan mikroyapi analizleri: a)x=0.4
b)x=0.5 ve c¢) x=0.6dir.

5.3. Elektriksel Ol¢iimler

Yukarida bahsedilen seramiklere elektrik alan altinda elektriksel ol¢iimleri;
gerinim, polarizasyon, piezoelektrik katsayisi, bagil dielektrik katsayisi ve dielektrik
kayiplarindan bahsedilmektedir.

880°C’de 4 saat sinterlenen 0.4PZN-0.6PZT seramige degisen PbO katkisina
gore Olctilen elektrik alana bagli bipolar % gerinim (strain) (S-E) Sekil 5.8 ile elektrik
alana bagli polarizasyon (P-E) egrileri Sekil 5.9 verilmektedir.

Sekil 5.8’de 880°C’de 4 saat sinterlenen farkli oranlarda agirlikca % PbO
fazlasina sahip 0.4PZN-0.6PZT seramiklerinin elektrik alana bagli olarak % gerinim
egrisi grafigidir. % gerinim egrisi artan % PbO fazlasiyla birlikte egrilerde azalma
meydana gelmistir. Agirlikca %1 PbO fazlasina sahip olan seramigin ortalama %
gerinim degeri %S33=%31 degerine sahipken artan PbO miktariyla birlikte bu deger

yaklagik olarak %S33=%22 degerine kadar azalma gostermektedir.

38



0,2 -
0,15 -
0,1 -

_g f T T T T T T 1

£ -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40
& 05 -

01 - % 1 PbO

—% 3 PbO

015 - —— %5 PbO

Elektrik Alan (kV/cm) °

Sekil 5.8: 880°C’de 4saat sinterlenen farkli oranlarda agirlikca % PbO fazlasina
sahip 0.4PZN-0.6PZT seramiklerinin elektrik alana bagli % gerinim egrileri.

Sekil 5.9°da 880°C’de 4 saat sinterlenen farkli oranlarda agirlikca %PbO fazlasina
sahip 0.4PZN-0.6PZT seramiklerinin oda sicakhiginda elektrik alana bagh
polarizasyon egrisi (histerisiz dongiisii) degisen PbO miktarinin bir fonksiyonu olarak
karsilastirilmali bir bi¢imde verilmistir.

Sekil 5.9’de seramiklerde agirlikca % PbO fazlasinda ki artis ile domain
ceviriminde azalmaya gozlemlenmektedir. Agirlikca % PbO fazlasmna sahip
seramiklerde PbO artis1 ile ortalama olarak P=26.45 uC/cm?dan P=23.25 pC/cm?
kadar azalmaktadir. Histerisiz dongiisiinde olan azalmay1 mikro grafiklerde gorildigii

gibi PbO buharinin yapiya ¢cokmesiyle agiklanabilir.
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Sekil 5.9: 880 °C’de 4 saat sinterlenen 0.4PZN-0. 6PZT seramiklerinin agirlik¢a
farkli miktarlarda ilave edilen PbO oranlarina gore polarizasyon-elektrik Alan (P-E)
Olctimleri.

Farkli sicakliklarda 4 saat sinterlenen agirlik¢a % 1 PbO fazlasina sahip 0.4PZN-
0.6PZT seramiklerin artan elektrik alana bagli olarak % gerinim egrisi Sekil 5.10 ve

histerisiz dongiisii Sekil 5.11 grafiklerinde verilmektedir. Sinterleme sicakliginda
olusan artis ile birlikte kalint1 polarizasyon Py= 23 “C/sz’dan P= 35 ;,LC/cmZ’den

artiy gostermektedir ve o5 gerinim-elektrik Alan (S-E)’de diizgiin kelebek egrisinin

oldugunu gézlemlenmistir.
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Sekil 5.10: Agirlik¢a %1 PbO igeren 0.4PZN-0.6PZT seramiklerinin farkl
sicakliklarda-4saat sinterlenen % gerinim-elektrik alan (S-E) karsilastirilmas.

Farkli sicakliklarda 4 saat sinterlenen agirlik¢a % 1 PbO fazlasina sahip 0.4PZN-
0.6PZT seramiklerin artan elektrik alana bagli olarak histerisiz dongiisii Sekil 5.11

grafiklerinde verilmektedir.
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Sekil 5.11: Farkl sicakliklarda 4saat sinterlenen agirlik¢a %1 PbO fazlasina sahip
0.4PZN-0.6PZT seramiklerinin elektrik alana bagli polarizasyon egrileri.

Sekil 5.12 polarizasyon gerinim 6lgiimleri yapilan farkli oranlarda [xPZN-(1-
X)PZT] seramiklerinin grafikleri verilmektedir.
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Sekil 5.12: 950°C’de 4saat sinterlenen [xPZN-(1-x)PZT] seramiklerinin
polarizasyon-elektrik alan egrileri.
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Sekil 5.13 de gerinim Olgiimleri yapilan farkli oranlarda [xPZN-(1-x)PZT]

seramiklerinin grafikleri verilmektedir.
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Sekil 5.13: 950°C’de 4saat sinterlenen farkli miktarlarda [xPZN-(1-x)PZT] % 1 PbO
fazlasina sahip seramiklerinin elektrik alana bagli % gerinim egrileri.

950°C’de 4 saat sinterlenen [xPZN-(1-x)PZT] seramiklerin elektrik alana bagl
ve histerisiz dongtileri Sekil 5.12°de ve bipolar gerinim (kelebek egrileri)  Sekil
5.13’de kompozisyonun bir fonksiyonu olarak karsilagtirilmali bir bicimde

verilmektedir. Sekil 5.12°de agikc¢a goriildiigii lizere x=0.4’de ki dongii yiiksek PZN

miktarina gore daha iyi doymus goriinmektir ve Pr= 35 pC/cm2 degeri ulagmaktadir
PZN miktarinda ki artis domain gevirimini azaltmistir. Iyi doygun histerisiz
dongiisiinii kare seklinde olurken PZN miktarinda olusan artis ile birlikte kare seklinde
ki dongii bozulmasi acik¢a gdzlenmistir. Bu olayda istenmeyen ikincil payroklor
fazinin artmasiyla birlikte dongiilerin doygunluklarinda azalma gozlenmistir. Sekil
5.13’de agikca goriildiigli tlizere x=0.4’de ki kelebek egrileri diizgiin olarak
gozlenirken PZN miktarinda olusan artis ile gore kelebek egrinin bozulmaya meydana
gelmistir. Artan PZN miktariyla birlikte elektriksel degerler azalmaktadir bunu nedeni
ise yapida olusan ikincil fazlar nedeniyle 6l¢iimlerde azalma meydana gelmistir.
Piezoelektrik malzemelerin 6zellikleri yiiksek mekanik kalite faktoriiyle birlikte

yiiksek elektromekanik birlestirme faktorii ve disiik dielektrik katsayisi
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birlestirilmeleridir. Farkli sicakliklarda, farkli oranlarda % PbO ve PZN miktara sahip
[XPZN-(1-x)PZT] seramiginin piezoelektrik ve dielektrik katsayilar1 Tablo 5.1 ve 5.2
ile Sekil 5.14 ve Sekil 5.17 arasinda verilmistir.

Farkli sicakliklarda, farkli oranlarda % PbO ve PZN miktara sahip [xPZN-(1-
x)PZT] seramigine elektrik alan uygulanmasiyla piezoelektrik katsayisini (dsg)

Ol¢timlerinin kryaslamali grafikleri Tablo 5.1 ve Tablo 5.2°de verilmektedir.

Tablo 5.1: Farkli sicakliklarda 4 saat sinterlenen 0.4PZN-0.6PZT seramiklerin %1
PbO ve %2 PbO fazlasina sahip piczoelektrik katsayisi dlgtimleri.

%1 PbO %2 PbO
Sicaklik (°C) dz3 (pC/N) Sicaklik (°C) dz3 (pC/N)
870 354 870 338
880 378 880 364
900 429 900 414
950 464 950 452

Farkli sicakliklarda 4 saat sinterlenen agirlikga % PbO fazlasina sahip 0.4PZN-
0.6PZT seramiklerin dzz 6l¢timleri Tablo 5.1°de verilmektedir. Artan sicaklikla birlikte
ds3 degeri d33=326 pC/N’dan dz3=465pC/N’ a yiikselmektedir fakat artan % PbO
oranlarina gore dsz degeri azalmaktadir. Literatiirde 880°C’de 4 saat sinterlenen

0.4PZN-0.6PZT seramiklerin d33=430pC/N olarak dl¢iilmiistiir.

Tablo 5.2: 950°C’de 4 saat sinterlenen agirlik¢a % PbO fazlasina sahip [xPZN-(1-
x)PZT] seramiklerin piezoelektrik katsayis1 6lgtimleri.

%1 PbO %2 PbO
X ds3 (pC/N) X ds3 (pC/N)
0.4 465 0.4 441
0.5 423 0.5 285
0.6 50 0.6 48

950°C’de 4 saat sinterlenen agirlik¢a % Pb fazlasina sahip

[XPZN-(1-X)PZT]

seramiklerin piezoelektrik katsayis1 6l¢timlerinin 30 dakika ve 20kV/cm elektrik alana

maruz birakilarak kutuplamasiyla olusan piezoelektrik katsayisi (ds3) Ol¢iimleri

44



Ol¢timlerinin kiyaslamali grafigi Tablo 5.2°de gosterilmektedir. Artan PZN ve PbO
oranlariyla birlikte ds3’de azalma meydana gelmistir. PZN-PZT nin x=0.4 ve agirlikca
% 1 PbO oldugunda en yiiksek degeri d3z=465pC/N ulagmaktadir.

[XPZN-(1-x)PZT] seramiklerinde 20kV/mm’de 30 dakika kutuplanmis
seramiklerin farkli sicaklik, PZN ve agirlikca % PbO fazlasina sahip karsilagtirmali
ds3 grafiklerinin genel sonucuna incelenmistir. d33 degerlerinde olusan farkliliklarin
yogunlukta degerlerinde ve mikroyapida olusan farkliliklarla agiklanabilmektedir.

950°C’de 4 saat sinterlenen agirlik¢a % 1 PbO fazlasina sahip [xPZN-(1-X)PZT]
seramiklerin kp ve Qm degerleri Esitlik 1.6 vel.7 kullanilarak hesaplanmuistir.
Literatiirde [xPZN-(1-x)PZT] seramigi kp ve Qm degerlerine bakildiginda kp=0.4-0.68
ve Qm=750-1000 arasinda raporlanmustir [33], [37], [38]. Fakat % 1 artik PbO igeren
0.4PZN-0.6PZT seramiginin kp=0.15 ve Qm=1148 0.5PZN-0.5PZT seramiginin
kp=0.13 ve Qm=2292 olarak hesaplanmustir.

Agirlikca % 1 PbO [xPZN-(1-x)PZT] 950°C’de 4 saat sinterlenen seramiklerin
1kHz-1MHz (ok yoniinde 1MHz’den 1kHz’ e gitmektedir) arasinda alinan bagil
dielektrik katsayist Sekil 5.14ve dielektrik kayiplart Sekil 5.15°de gosterilmektedir.
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@ 1,300 -
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Sekil 5.14: 950°C’de 4 saat sinterlenen agirlik¢a % 1 PbO fazlasina [xPZN-(1-
X)PZT] seramiklerin 1kHz-1MHz arasinda alinan bagil dielektrik katsayisi.

PZN’de olusan artis ile yapida olusan tetragonal fazin azalmasina bagli olarak
bagil dielektrik katsayisinda azalma meydana gelirken dielektrik kayiplart artmaktadir
[31].
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Sekil 5.15: 950°C’de 4 saat sinterlenen agirlikga % 1 PbO fazlasina sahip [xPZN-(1-
X)PZT] seramiklerin 1kHz-1MHz arasinda alinan dielektrik kayiplari.

Agirlikga % 1 PbO [XPZN-(1-x)PZT] 950°C’de 4 saat sinterlenen seramiklerin
kutuplama yapildiktan sonra 1kHz-1MHz (ok yoninde 1MHz’den 1kHz’ e
gitmektedir) arasinda alinan bagil dielektrik katsayis1 Sekil 5.16ve dielektrik kayiplar
Sekil 5.17°de gosterilmektedir.
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Sekil 5.16: Agirlikga % 1 PbO [xPZN-(1-x)PZT] 950°C’de 4 saat sinterlenen
seramiklerin kutuplama yapildiktan sonra 1kHz-1MHz arasinda alinan dielektrik
kayiplari.
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Sekil 5.17: Agirlikga % 1 PbO [XPZN-(1-x)PZT] 950°C’de 4 saat sinterlenen
seramiklerin kutuplama yapildiktan sonra 1kHz-1MHz arasinda alinan bagil
dielektrik katsayisi.

Kutuplaa sonrast PZN’de olusan artis ile yapida olusan tetragonal fazin
azalmasma bagli olarak bagil dielektrik katsayisinda azalma meydana gelirken

dielektrik kayiplar1 artmaktadir [31].

Tablo 5.3: Agirlik¢a % 1 PbO [XPZN-(1-x)PZT) 950°C’de 4 saat sinterlenen
seramiklerin kutuplama oncesi ve sonra 1kHz alinan bagil dielektrik katsayis1 ve

dielektrik kayiplari.
Kutuplama Oncesi Kutuplama Sonrasi
PZN € tan(s) &, tan(s)
0.4 1510 2.74 1973 2.15
0.5 1317 3.06 1770 2.36

Agirlikca % 1 PbO [xPZN-(1-x)PZT] 950°C’de 4 saat sinterlenen seramiklerin
kutuplama oOncesi ve sonra 1kHz almman bagil dielektrik katsayis1 ve dielektrik
kayiplarinin verileri kiyaslamali olarak Tablo 5.3’de verilmektedir. Kutuplanan
seramiklerin bagil dielektrik katsayis1 ve dielektrik kayiplar1 artig géstermistir. Bunun
nedeni tek yon boyunca yeniden domainlerin yonelmesinden kaynaklanmaktadir [39].

PZN miktarinda artis ile birlikte domain duvari hareketliligi azalmasindan dolay1 &> 4
olusan azalma tetragonal fazin azalmasiyla birlikte olusmaktadir [31], [39].
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6. GENEL SONUCLAR

Bu tez ¢alismasinda farkli sicaklik ve farkli oranlarda [xPZN-(1-X)PZT] ve
farkli miktarlarda PbO fazlasina sahip seramiklerin faz analizi, mikroyap1 ve
elektriksel 6l¢iimleri iizerinde olusan etkisi arastirilmistir.

Molce %1 PbO fazlasina sahip 0.4PZN-0.6PZT seramik tozunun farkli
sicakliklarda 4 saat kalsine edilmesi ile 850°C’de ikincil fazlarin goriinmedigi ve
perovskit yapida kristal yapiya sahip olmaktadir. Farkli oranlarda [xPZN-(1-X)PZT]
seramik tozlarinin 850°C’de 4 saat kalsine edilmesi ile 20=44-45° arasinda tetragonal
fazdan rombohedral faza gegis yaptigr gozlemlenmektedir. x=0.4 seramik tozu saf
perovskit yapiya sahiptir ve yapida ikincil faz ve payroklor gozlenmemektedir.
Kalsinasyon sicakligimin 850°C’de sabit tutulmustur, bunun sebebi ise sicakligin
artmasiyla birlikte tozlarin sinterlenmeye baslayacaktir ¢linkii sinterleme isleminin
diisiik sicaklikta yapilacaktir.

Farkli sicakliklarda 4 saat sinterlenen agirlik¢a %1 PbO fazlasina sahip 0.4PZN-
0.6PZT seramiklerin 950°C’de tetragonal fazin tetragonal ve rombohedral faza
ayrilmaktadir.

Farkli oranlarda [XPZN-(1-x)PZT] seramiklerin 950°C’de 4 saat sinterlenmesi
sonucunda yapida ki x miktarinin artis1 ile rombohedral faz yapisina sahip oldugu
gostermektedir.

[XPZN-(1-x)PZT] seramiklerinin goreceli yogunluklari incelendiginde %98
tizerinde oldugu gozlemlendi.

Farkli sicaklikta sinterlenen 0.4PZN-0.6PZT agirlikca % 1 PbO igeren
seramiklerin mikroyapilar1 analizleri incelendiginde seramiklerin sicakligin artmasi ile
birlikte yogunlagma gdzlemlenmis ve ikincil fazlarin kaybolmustur. Ikincil fazlarin
ortadan kaybolmasi ile birlikte % Gerinim, Polarizasyon ve dsz degerlerinde artis
gostermistir.

950°C’de 4 saat sinterlenen farkli oranlarda [xPZN-(1-x)PZT] agirlik¢a %1 PbO
iceren seramiklerin mikroyap1 analizinde PZN miktarinin artmas: ile ikincil fazlarin
artmasi gézlemlenmistir, bu ikincil fazlarin olusumu seramiklerin polarizasyon ve %
Gerinimlerinde azalmasina neden olmustur. Dielektrik kayiplar1 artis gosterirken

dielektrik katsayis1 azalmaktadir.
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950°C’de 4 saat sinterlenen farkli oranlarda 0.4PZN-0.6PZT agirlik¢ca % PbO
iceren seramiklerin artan PbO miktar1 ile birlikte yapida ki ikincil fazlar artig

gozlemlendi. Bunun nedeni PbO buharinin yapiya ¢okmesi olarak agiklanabilir
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