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Ozet

Piezoelektrik tek kristaller anizotropik davramisa ve seramiklere kiyasla belirli
kristalografik dogrultularda iistiin 6zelliklere sahiptirler. Ancak s6z konusu kristal-
leri biiylitmenin zorlugu ve maliyeti nedeniyle sadece 6zel uygulamalarda kullanil-
maktadirlar. Alternatif olarak, polikristalin seramikler kristalografik dokuya sahip
olacak sekilde iiretildiklerinde belirli dogrultularda iistiin 6zellikler sergileye-
bilmektedirler. Bu c¢aligmanin amact da 0.40Pb(Mg;;3Nb,3)03-0.25PbZrO;-
0.35PbTiO; (PMN-PZT) bilesimindeki piezoseramiklerin elektriksel olarak hem
sert hem yumusak karakter sergileyecek sekilde dokulu olarak iiretim kosullarinin
gelistirilmesi ve biikiicii tipi doniistiiriiciilerde (Bender type transducers) kullanil-
masinin saglayacagi avantajim incelenmesidir. Calismada s6zkonusu PMN-PZT
sistemine Mn katkilamas1 yapilarak sert karakter ve tek kristal sablon pargaciklarin
ilave edilmesiyle de kristalografik olarak dokulandirilarak yumusak karakter ka-
zandirilmistir. Uretilen katkili ve dokulu nihai PMN-PZT seramiklerin elektriksel
ve elektromekaniksel karakterizasyonu yapilmis ve sert karakterdeki ticari Pb
(Zr,T1)O; (PZT4) ile kiyaslanabilir seviyede 6zellik gosterdigi saptanmistir. PMN-
PZT dokulu seramikler ve PZT4 ’ten hazirlanan biikiicii tipi doniistiiriiciilerin rezo-
nans karakteristikleri kiyaslanmis ve dokulu seramiklerin daha yiiksek bir elektro-
mekanik baglasmaya sahip oldugu goriilmiistiir .

Development of 0.40Pb(Mg;/;3Nb;3)03-0.25PbZrO;-
0.35PbTiO; Piezoceramics with Crystallographic
Texture for Bender-type Transducer Applications

Abstract

Piezoelectric single crystals have anisotropic behavior and superior properties in
certain crystallographic directions compared to ceramics. However, they are used
only in special applications due to the difficulty and cost of growing these crystals.
Alternatively, polycrystalline ceramics may exhibit superior properties in certain
directions when manufactured with crystallographic texture. The aim of the current
study is to develop the processing conditions of 0.40Pb(Mg;,;Nb,/3)03-0.25PbZrO;-
0.35PbTiO; (PMN-PZT) composition in such a way that it displays electrically
both hard and soft character, and finally investigate the advantage of its application
to bender type transducers. In the study, MnO, was added to PMN-PZT system to
induce a hard character. A crystallographic texture and a soft character was
obtained by adding synthesized single crystal template particles during the tape
casting stage followed by high temperature annealing. Electrical and
electro-mechanical characterization of the textured PMN-PZT ceramics were
conducted. It was found that it has properties that are comparable to the commercial
Pb(Zr,T1)O5 (PZT4) with hard character. Resonance characteristics of bender type
transducers prepared from textured PMN-PZT ceramics and PZT4 were compared
and it was observed that textured ceramics had a higher electromechanical
coupling.
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1. GIRIS

Piezoelektriklik, mekanik gerilme ile elektriksel polarizasyon (diiz
etki) ve tersi olarak elektrik alan ile mekanik gerinim (ters etki) ara-
sindaki dogrusal iligkiyi temel alan fiziksel bir olgudur. 1880°li y1l-
larda ilk kez kuvars kristallerinde gbzlenen bu olgu, 1946 yilinda
polikristalin barium titanat’in (BaTiOs) elektriksel kutuplama
sonrast piezoelektrik 6zellik gosterdiginin sergilenmesi ile yaygin
kullanima girmistir. Kursun zirkonat titanat (Pb[Zr,Ti]O;) esaslh
bilesiklerin 1954 yilinda gelistirilmesi ile birlikte PZT’nin
piezoseramikler arasinda bugiine degin siiren baskin rolii ortaya
cikmustir. Son 20 yilda ise piezoelektrikler alaninda 6n plana ¢ikan
gelismelerden biri relaksér—kursun titanat esasli tek kristallerin
ortaya cikist ve kullanima girmesi olmustur.! Yiiksek piezoelektrik
yiik katsayilar (d;; > 2000 pC/N), yiiksek elektromekanik baglagma
katsayilart (k > 0,90) ile 6n plana ¢ikan kursun magnezyum niyobat
— kursun titanat (PMN-PT) ve kursun ¢inko niyobat — kursun
titanat (PZN-PT) esash relaksor—PT tek kristallerindeki temel
problemler ise tek kristal biiyiitmenin zorlugu, tek kristal ingotta
Ozellikle titanium ayrigmasina bagli olarak bilesim ve 6zelliklerde
gbzlenen degisimler’ ve son olarak maliyettir. Yine son 20 yil
icerisinde piezoelektrikler alaninda yaygmliga ulasan bir diger konu
da polikristallerin tiretim kolaylig1 ve diisiik maliyeti ile tek kristalle-
rin belirli dogrultulardaki istiin ozelliklerini bir araya getirmeyi
amaglayan kristalografik dokulu piezoelektrik seramikler olmustur.’

Literatiirde oOzellikle PMN-PT esaslhi sistemlerin kristalografik
dokulu olarak iiretimine dair ¢aligmalar meveuttur.*® Ancak, PMN-
PT sisteminin Curie sicakliginin ve piezoelektrik 6zelliklerinin daha
da yiikseltilmesi icin PMN-PT sistemine PbZrO; eklenmesi ™® ve
aktif donistiiriicii uygulamalarina yonelik olarak sert karakter kazan-
dirilmast igin Mangan’in alic1 katk: elementi olarak ilavesi ° de son
yillarda uygulanan yaklasimlardandir. Dokulu piezoelektrik seramik-
lere iligkin literatiirde rastlanan ¢alismalarin 6nemli bir kismi sera-
mik tiretim siiregleri ve elektriksel karakteristiklere iligkindir, ancak
dokulu piezoseramiklerin aygitlarda uygulamasi iizerine ¢ok az sayi-
da calisma vardir. Bunun temel nedeni, doku olusturulmasinda yay-
gin olarak kullanilan serit dokiim yontemi ile genellikle ince katman-
lar halinde seramik iiretimi miimkiinken, yaygin olarak kullanilan
piezoelektrik doniistiiriicii aygitlarda genellikle kiitlesel formda sera-
mik kullammmim gerekmesidir.'® Dolayisiyla dokulu piezoseramik-
lerden bir aygit uygulamasi yapilirken, ince kesitli seramik kullanila-
bilecek bir aygit tasarlanmasi gerekmektedir.

Literatiirdeki olast piezoelektrik aygitlar incelendiginde, ince kesitli
seramiklerin kullanilabilecegi aygit alternatifleri olarak ultrasonik
motorlar'!, unimorf veya bimorf formundaki eyleyici ve enerji hasat-
layicilar'? ve biikiicii (bender) tipi sualt1 akustik doniistiiriiciiler akla
gelmektedir. Grubumuzda dokulu seramiklerin aygit uygulamalari-
na iliskin yapilan ¢alismalarda ultrasonik motor'' ve enerji hasatlay1-
c1'? gelistirilmistir ve bu galismada da biikiicii doniistiiriicii uygula-
masma iligkin sonuglar sunulmaktadir. Kelime anlami olarak
“bender” biikiicii, biikme anlamina gelir ve biikiilme, egilme modun-
da galisan aygitlar i¢in kullanilir. Temel tasarimi Sekil 1°de gosteril-
mistir. Ortasinda s1§ bir bosluk igeren bir aliiminyum diyaframin iki
paralel yiizeyine yapistirilmig disk seklinde ince kesitli piezoelekt-
riklerden olusan bir tasarimi vardir.

Aliminyum 1 -
Divafiam <[PPI Mpicsoserami
Bosluk & A Diskler

Sekil 1. Biikiicii doniistiiriicliniin sematik kesiti.

Sualt1 akustik teknolojisinin ve askeri sonar uygulamalarinin gelisi-
miyle birlikte, sualti akustik doniistiiriiciiler esas olarak diisiik fre-
kansli, genis bantli ve yiiksek gii¢lii olacak sekilde gelistirilmistir.
Bender tipi doniistiiriiciiler de geleneksel doniistiiriicii tasarimlarina
kiyasla daha kiigiik boyut, daha hafif ve daha diisiik ¢alisma frekansi
gibi avantajlara sahiptirler. Tipik bir dizilise sahip olan bu bender
aygit, her bir seramigin polarize oldugu yonde baglantisi yapilarak
olusturulmustur. Béylece uygulanan bir voltaj her iki diyafram yapi-
nin da ige veya disa dogru birlikte biikiilmesine sebep olur. Piezoe-
lektrik diskler aliiminyum plakalara yapistirildigindan dolayr tiim
mekanizmanin bir biitiin olarak titresmesini saglar. Plakalar, diskle-
rin merkezinin en fazla yer degistirmeyi deneyimledigi basit bir
biikiilme hareketi ile titresir ve diisiik frekanslarda kuvvetli ses dal-
galar1 yaratabilir. Bu ses dalgalari denizalt1 vb. deniz platformlarini
algilamakta ya da su altin1 goriintiilemekte kullanilmaktadir. Titre-
sim frekansi, biikiiciiye uygulanan alternatif akimin frekans: ayarla-
narak kontrol edilebilir. Bu tip cihazlarin ince bir elastomer ile kap-
lanmasi su yalitiminmn saglanmasi agisindan ¢ok 6nemlidir.”* Hem
projektdor hem de hidrofon uygulamalari igin kullanimi mevcuttur.
Hidrofon uygulamalarinda ise yiizeye etkiyen basing dalgasi diiz
piezoelektrik etki araciligi ile elektriksel bir sinyale doniistiiriilmek-
tedir.

Bu calismanin amaci;

e PMN-PT-PZ ilii sisteminde morfotropik faz smirina yakin,
0.40Pb(Mg;3Nb,3)O0; - 0.25PbZrO; - 0.35PbTiO; bilesimindeki
piezoelektrik seramiklere mangan (Mn) katkisi ile sert karakter
kazandirilmasi,

e (001),. dogrultusunda kristalografik dokuya sahip olacak sekilde
sablonlu tane bilyiitme yontemi ile iiretimi yoluyla yumusak
piezoelektrik karakterin gelistirilmesi

e Ince formda iiretilen Mn katkili ve dokulu PMN-PZT seramikle-
rin biikiicii tipi doniistiiriicii (bender-type transducer) tasariminda
kullanilarak, performansiin ticari PZT-4 sert piezoseramikler ile
kiyaslanmasi ve aygit performansina etkisinin belirlenmesidir.

2. YONTEM

PMN-PZT tabanli tozlarin sentezinde baglangi¢ hammaddeleri ola-
rak (MgCO;),Mg(OH),.5H,0 (Alfa Aesar, %99, CAS: 56378-72-4)
Nb,Os (Alfa Aesar, %99, CAS: 1313-96-8), (PbCO3),Pb(OH), (Alfa
Aesar, %99, CAS: 1319-46-6), ZrO, (Alfa Aesar, %99, CAS: 1314-
23-4), TiO, (Degussa, P25, Rutile/Anatase : 85/15, %99,9, 20nm,
CAS:13463-67-7) kullamlmustir. Oncelikle MgNb,0O; 6nciil tozu
Columbite yontemi ile sentezlenmistir. Onciil toz olarak MgNb,05
kullanilmasi, bu sistemde her hangi bir ikincil faz olusumuna yol
agmadan saf PMN sentezlenmesini saglamaktadir.'* Magnezyum ve
niyobyum kaynaklar1 kullanilarak etanol bazli olarak hazirlanan
karigimlar bilyeli degirmende 24 saat karistirildiktan ve kurutulduk-
tan sonra 1150°C’ de 4 saat siire ile kalsine edilmis ve MgNb,O4
elde edilmisti. PMN-PZT tozlari, 0.40Pb(Mg;;Nb,;3)0;-
0.25PbZr0;-0.35PbTi0; morfotropik faz bilesimini verecek oranlar-
da tartilan MgNb,O¢ ve diger baslangic ham maddelerinin etanol
ortaminda bilyeli degirmende 24 saat karistirilmasi, kurutulmasi ve
700-850°C arasindaki sicakliklarda 2 saat siireyle kalsine edilmesi
yoluyla elde edilmistir. Kalsine edilen tozlara, sinterleme sirasinda
gerceklesecek kursun kaybmin telafisi amaciyla fazladan agir.%?2
PbO (ZAG, %99, CAS: 1317-36-8) eklenmistir. PMN-PZT tozlari-
nin sentezi sirasinda ayrica molce%1,5 oraninda MnO, (Sigma Ald-
rich, % 99, CAS: 1313-13-9) ilave edilerek Mn katkilamas1 yapil-
mustir.
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Dokulu piezoseramiklerin itiretiminde kullanilacak baryum titanat
(BaTiO;) plakasal sablon pargaciklarmn iiretiminde Liu vd." tarafin-
dan gelistirilen 3 asamal1 ergiyik tuz sentez yontemi kullanilmistir.

Birinci asamada B3,0; (Alfa Aesar, % 99, CAS: 1304-76-3), T30,
(Alfa Aesar, % 99,5, CAS: 1317-80-2) tozlart 1:1 oraninda
NaCl+KClI tuzlar1 Ve karistirilarak ve 1100°C’ de 2 saat siire ile 151l
isleme tabi tutularak plakasal morfolojide onciil onciil B3,7i;0;,
(BiT) partikiilleri sentezlenmistir.

Ikinci asamada BaCO; ve T30, tozlan ile BaCl,+KClI tuzlarmndan
olusan karigima birinci asamada sentezlenen BiT tozundan katilarak
1080°C’de 1 saat siire ile gergeklesen 1s1l islem sonucu yine plakasal
morfolojide BaB3Ti,O,s (BaBiT) sablonlar1 sentezlenmistir.

Ucgiincii asamada ise BaCO; tozu ve ikinci asamada sentezlenen
BaBiT plakasal pargaciklart NaCI+KCl tuz karisimma eklenerek
950°C’de 3 saat siiren bir 1s1l iglem sonucu plakasal morfolojide olan
BaTiO; sablonlart topokimyasal mikrokristal doniisiim yoluyla sen-
tezlenmistir. Reaksiyon atiklariyla birlikte kati halde bulunan BT
sablon pargaciklarini saf olarak ayristirmak i¢in sicak su ile yikama
ve ¢dzme islemi yapilmigtir.

Sentezlenen Mn-katkili PMN-PZT tozlari, %3 oraninda BT sablon
parcaciklart ve serit dokiim baglayici ¢ozeltisi metil etil keton / eta-
nol igerisine eklenerek manyetik karistiricida kararli bir serit dokiim
asiltist hazirlanmigtir. Cam altlik {izerinde, 10 cm/s sabit bigak hizi
ve 200 um ile bigak agikligr ile serit dokiim islemi gergeklestirilmis-
tir. Oda sicakliginda kurutulan seritler kesilip iist iiste dizildikten
sonra tek eksenli preste 75°C’de 5 dakika siire ile 20 MPa altinda
preslenerek dairesel disk formunda lamine edilmistir. Disklerin sin-
terleme iglemi 1150°C sicaklikta 6 saat siire boyunca yapilmigtir.
Sinterleme sonras1 numunelerin paralel ylizeylerine giimiis elektrot
uygulanmis ve iyi bir tutunma ig¢in 600°C’de 30 dakika siire ile
elektrot pisirme islemi uygulanmistir. Dokulu seramiklerin elektrik-
sel kutuplama islemi 30 kV/cm elektrik alan altinda, 120°C sicaklik-
ta silikon yag: igerisinde 15 dakika siiresince yapilmistir. Kiyaslama
amactyla ayni1 yontemler kullanilarak BT sablon eklenmeden doku-
suz ancak Mn katkili, veya BT sablon veya Mn eklenmeden dokusuz
ve katkisiz seramikler de tiretilmistir. Bu referans numunelerde sin-
terleme iglemi 1150°C sicaklikta 2 saat siire boyunca yapilmigtir.
Referans numunelerde sinterleme siiresi 2 saat iken dokulu seramik-
lerde siirenin 6 saat olmasinin nedeni tane biiyiimesi ve doku olusu-
muna olanak saglayacak bir siirenin verilmesidir.

Tozlarin ve seramiklerin faz analizleri X-1s1n1 kirinim cihazi - XRD
(Rigaku Dmax 2200, Japan) ile Cu-K, radyasyonu kullanilarak 20 =
20°-70° agilar1 arasinda yapilmistir. Mikroyap1 incelemesi igin ise
taramal1 elektron mikroskobu - SEM (XL30; FEI Co., USA) kulla-
nilmustir. Dielektrik 6lglimler ve frekansa bagli admitans 6lgiimleri
LCR Metre (3532-50 Hioki, Japan) cihazi ile gerceklestirilmistir.
Ferroelektrik histerisiz egrileri ferroelektrik test istasyonu (Precision
LC; Radiant Technologies, Inc., USA) ile, bipolar gerinim-elektrik
alan Olctimleri ise ferroelektrik test istasyonu ile beraber uyumlu
calisan MTI-2000 fotonik sensor cihazt (MTI USA) ile yapilmistir.

Biikiicii doniistiiriiciiniin (bender transducer) 6n tasarimlar1 ve ana-
lizleri ticari bir sonlu elemanlar analiz programi (ATILA, France)
kullanilarak gergeklestirilmistir. Disk formundaki doniistiiriiciiniin
kesiti sematik olarak Sekil 1.’de verilmistir. Biikiicli doniistiiriicii
temel olarak, igerisinde disk formunda bosluk i¢eren bir aliiminyum
diyaframin paralel iki yiizeyine yapistirilmis piezoseramik diskler-
den olugsmaktadir.

3. BULGULAR ve TARTISMA
3.1. Yapisal Ozellikler

Calismada oncelikle 0.4PMN-0.25PZ-0.35PT bilesimine ait toz,
kalsinasyon sicakliginin belirlenmesi i¢in 700°C ile 850°C arasinda
50°C lik farklarla 2 saat siire ile kalsinasyon uygulanmistir. Farkli
sicakliklarda kalsine edilen PMN-PZT tozunun XRD deseni Sekil
2.’de verilmistir. 700°C de 2 saat boyunca kalsine edilen tozun XRD
desenine bakildiginda pyrochlore fazi igerdigi goriilmektedir. Ancak
kalsinasyon sicakligin artmasiyla pyrochlore fazinin yok oldugu
goriilmektedir. Yiiksek sicakliklara ¢ikildik¢a kursun kaybi da arta-
cagindan dolayr 750°C optimum kalsinasyon sicakligi olarak belir-
lenmis ve tiim sentezlenen tozlar da bu sicaklikta kalsine edilmistir.

=)
— —
2 g
9 = ~
S N EF A E N
= = 8 o 850°C-2h
1A A A A A
= A 800°C-2h
o A A A A -
)
QL
o] A 750°C-2h
% _J- J A—-——’«-——A—-——-ﬂ\-—-—
. A 700°C-2h
. A A N : ~—
20 30 40 50 80 70
*Pyrochlore
20 (°)

Sekil 2 Farkli sicakliklarda kalsine edilen PMN-PZT tozlarinin X-
1sinlart kirinim desenleri

PMN-PZT seramiklerin sablonlu tane biiyiitme (Templated Grain
Growth—TGG) yontemi ile dokulu olarak iiretilmesi i¢in plakasal
morfolojide tek kristal sablon pargaciklarina gereksinim vardir. Bu
amagla ergiyik tuz sentez yontemi ile plakasal sekle sahip BaTiO;
(BT) sablonlar1 sentezlenmigtir. Bu asamada BT sablonlarin segil-
mesinin nedenlerinden biri plakasal morfolojiye sahip BT sablonla-
rin kursunlu sistemde ¢6ziinmeden yapisini ve morfolojisini koruya-
rak kararliligini siirdiirebilmesidir. Bir diger neden de BT sablonlarin
PMN-PZT matrisi gibi kiibik perovskite yapida kristallesmesi ve
PMN-PZT’ye yakin bir birim kafes parametresine sahip olmasidir.
Ancak BaTiO; dogrudan ergiyik tuz yontemiyle sentezlenmeye ¢ali-
sildiginda taneler es eksenli ve kiibik benzeri bir morfolojide biiyii-
me egilimindedirler. Bu durumda elde edilen tek kristal BT parca-
ciklar anizometrik morfolojiye sahip olmamakta ve buna bagl ola-
rak da sablonlu tane bilyiitme ydntemi 6ncesi serit dokiim igleminde
tercihli olarak serit dokiim yoniine parallel yonlenememektedirler.
Bu nedenlerle BT sablon pargaciklarin plakasal morfolojide biiyii-
tillmesi ancak 3 asamali bir ergiyik tuz sentez islemi ile miimkiin
olmaktadir. Oncelikle kimyasal bilesimi farkli fakat anizometrik
plakasal morfolojide biiylime egiliminde olan bir bilesik secilerek
Oncii sablon pargaciklar sentezlenir. Caligmamizda da dncelikle taba-
kali perovskite yapisinda kristallesen ve kristal yapisindan dolay1
uygun kosullarda dogal olarak pulsu (flake-like) bir morfolojide
biiylime egiliminde olan bizmut titanat - BiT (Bi;Ti;Oy,), otektik
kompozisyonundaki NaCl-KCl tuz karisimi igerisinde oksit esasl
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baslangi¢ tozlarinin 1100°C’ de 2 saat siire ile 1s1l islem sonucu sen-
tezlenmistir. Sekil 3’te BiT sablon pargaciklarina ait XRD deseni ve
SEM goriintiisii verilmistir. BiT gablonlarin ikincil bir faz igermeden
saf olarak ve amaclandig1 sekilde pulsu bir morfolojide elde edildigi
goriilmektedir.

(a)
El
8
)
(]
T o
T 3z
.l/_)‘\ =]
20 30 40 50 60 70
26 (Derece)

Sekil 3. BisTi;O;, sablon pargaciklarina ait (a) XRD deseni ve
(b) SEM goriintiisii

Ikinci asamada sisteme BiT sablonlarmin yaninda baryum karbonat
da eklenerek BaCl,+KCl tuz karisimi igerisinde perovskite yapidaki
baryum bizmut titanat - BaBiT (BaBi;Ti;O15) sablonlar1 1080°C’ de
1 saat siire 1s1l isleme tabi tutularak sentezlenmistir. BaBisTi;O5
bilesigi de tabakali perovskite yapida kristallestiginden biiylime
morfolojisinin plakasal olmasi beklenmektedir. Ancak bu agamada
s6zkonusu olan yeni bir tane bilyiimesi degil, varolan pulsu BiT
pargaciklarmin biinyesine Ba iyonlarinin yerlesmesidir. Bu agamada
hem karbonatli hammaddeden hem de tuz banyosundan baryum
iyonlar1 yapiya girmistir. BaBiT sablon pargaciklarina ait XRD dese-
ni ve SEM goriintiisti Sekil 4’de verilmistir. XRD desenine bakildi-
ginda piklerin tamamen BaBisTisO5’e ait oldugu goriilmektedir.
Ayrica SEM goriintiisiinde de BaBiT sablonlarm istendigi sekilde
plakasal morfolojide ve karesel formda sentezlendigi goriilmektedir.

(a)

0010

Siddet (a.u)

101

105

103

20

20 (Derece)

Sekil 4. BaBi,Ti,O;5 sablon parcaciklarina ait (a) XRD deseni ve
(b) SEM goriintiisii

En son asamada ise tuz banyosuna BaBiT sablonlari ile birlikte bar-
yum karbonat eklenmis ve 950°C’de 3 saat siire 1s1l isleme tabi tutu-
larak baryum iyonlarmin yapiya girmesi ve topokimyasal mikro
kristal doniisim , yani morfoloji korunurken kimyasal bilesimin
degistirilmesi yoluyla BaTiO; plakasal sablon pargaciklari iiretilmis-

tir. Uretilen BT sablon parcaciklari igerisinde reaksiyon sonucu
Bi,O; bilesiginin olusacag: literatiirde rapor edilmistir. ' Bu neden-
le BT sablon pargaciklari i¢inde istenmeyen bilesigin yapidan gide-
rilmesi i¢in nitrik asit ¢ozeltisi ile yikama yapilarak temizlenmistir.
Sekil 5°te 3. asama sonucunda elde edilen BT ye ait XRD ve SEM
gOriintiisli bir arada verilmistir. XRD desenine bakildiginda ikincil
faz olan BiOCl tamamen yapidan uzaklagtirilmis sekilde saf BT
tozlar1 elde edilip dokulu PMN-PZT seramiklerin hazirlanmasi igin
kullanilir hale geldigi goriilmektedir.
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Sekil 5. BaTiO; sablon parcaciklarina ait (a) XRD deseni ve
(b) SEM goriintiisii

PMN-PZT seramiklere doku kazandirmada kullanilacak sablon par-
caciklarm basar1 ile sentezinden sonra %1,5 mol Mn katkili PMN-
PZT tozlarindan hazirlanan hacimce %3 BT sablon pargaciklar
igeren serit dokiim asiltilarindan dokiim yapilmistir. Kurutma sonra-
sinda geritler sicak tek eksenli preste lamine edilerek, sablon parga-
ciklarin tercihli olarak yonlendigi yas seramikler elde edilmistir.
Yiiksek sicaklikta yapilan sinterleme sirasinda ince taneli PMN-PZT
matris tozlarinin ¢6ziinerek sablon parcaciklar iizerinde tekrar kris-
tallesmesi yoluyla kristalografik dokulu ve yonlenmis taneli mikro-
yaptya sahip bir seramik (%1.5 Mn—%3BT) elde edilmistir. Yine
bu siiregte kiyas amaciyla Mn katkis1 ve sablon pargaciklart igerme-
yen dokusuz seramikler (%0 Mn—%0BT) ve Mn katkili ancak do-
kusuz (%1.5 Mn—%0BT) seramikler de hazirlanmistir.

Sekil 6(a)’da goriildiigii gibi, katkisiz ve dokusuz seramiklerin kirik
yiizeylerinden alinan taramali elektron mikroskobu goriintiilerinden,
mikroyap1 ¢ok yiizlii (polygonal) es eksenli tanelerden olugmaktadir.
Sekil 6(b)’de verilen ve dokulu seramige ait mikroyapida ise tanele-
rin igerisine gomiilii BT sablon pargaciklarmin tercihli olarak yatay
dogrultuda, yani serit dokiim yoniine parallel dogrultuda uzandiklart
goriilmektedir. Bu mikroyap: karakteristigi tane yonlenmesinin ve
kristalografik dokunun basarili bir sekilde elde edildiginin de net bir
gostergesidir. Ayrica her iki seramik de genel olarak yogun goriin-
mektedir. Sekil 6(b)’de tanelerin ortasinda goriinen bosluklarin,
numunenin kirtlmasi sirasinda tanenin ortasinda yer alan sablon
pargaciginin siyrilmasindan kaynaklandigi diisiiniilmektedir.

Sekil 7°de ise katkili ve dokulu (%1.5 Mn—%3BT) PMN-PZT sera-
miklerin XRD desenleri katkisiz ve dokusuz PMN-PZT seramiklerle
kiyaslamali olarak verilmistir. Mn katkili olup dokusuz olarak iireti-
len seramiklerin XRD desenleri (%1.5 Mn—%0BT) ise, Mn katkisi-
nin bir farka yol agmamis oldugu saptandiginda burada sunulmamis-
tir. Sekilden de goriildiigii gibi dokusuz PMN-PZT seramik perovs-
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kite yapidan beklenen diizlemlere ait rasgele X-1sinlart kirinim pikle-
ri igerirken ve en yiiksek siddete sahip pik (110) diizlemine ait iken,
dokulu seramikte ise temel olarak (001) ve (002) diizlemlerine ait
pikler gozlemlenmektedir. Bu da kristalografik olarak yiiksek oranda
yonlenmis bir yapinin elde edildigini kanitlamaktadir.

20pm

Sekil 6. (a) 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen katkisiz ve dokusuz
(%0 Mn—%0BT) ve (b) 1150°C’de 6 saat sinterlenen katkili ve
dokulu PMN-PZT (%1.5 Mn—%3BT) seramiklerin SEM gériintiile-
ri. Sablon pargaciklar sari noktalar ile igaretlenmistir.
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Dokulu
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Sekil 7. 1150°C’de 2 saat siire ile sinterlenen katkisiz ve dokusuz
(%0 Mn—%0BT) ve 1150°C’de 6 saat sinterlenen katkili ve dokulu
PMN-PZT (%]1.5 Mn—%3BT) seramiklerin XRD desenleri.

3.2. Elektriksel ve Elektromekanik Ozellikler

Dokusuz-katkisiz ve dokulu-katkili olarak iiretilen PMN-PZT sera-
miklerin yapisal 6zellikleri kiyaslandiktan sonra elektriksel 6zellik-
lerinin de degisimi incelenmistir. Caligmanin temel amaci katkilama
ve dokulu iiretim yoluyla PMN-PZT’nin elektriksel olarak hem sert
hem de yumusak karakteristiklerinin artirtlmasidir. Bu amagla IEEE
stadartlarinda'® hazirlanan numunelerin dielektrik, piezoelektrik ve
ferroelektrik ozellikleri karakterize edilmistir. Sekil 8(a)’da geri-
nim—elektrik alan (x-E) ve Sekil 8(b)’de polarizasyon—elektrik
alan (P-E) davraniglart %1.5 mol MnO, katkilamas: ve hacimce %3
oraninda BT sablon pargaciklarin eklenmesiyle sentezlenen dokulu
seramikler (%1.5 Mn—%3BT) ile katkisiz—dokusuz olarak {iretil-
mis PMN-PZT seramikler (%0 Mn—%0BT) i¢in kiyaslanmistir. Bu
egrilerden, katkilama ve 6zellikle doku gelisimine bagli olarak PMN
-PZT’nin elektrik alan altinda indiiklenen gerinim degerleri katkisiz
ve dokusuz seramiklere gore iki kat arttigi goriilmektedir. P-E histe-
risiz egrilerinde de, kalinti ve maksimum polarizasyon degerlerinde
kayda deger bir artis gozlenmekle birlikte bu artis gerinimdeki kadar
carpici degildir. Bu artislarin, kristalografik yonlenmeye bagl olarak
domain duvari hareketinin artmasi ve bunun piezoelektrik etkiye
yaptig1 dissal (extrinsic) katkinin artmasindan kaynaklandig: diisii-
niilmektedir.

0.3 1
%1,5 Mn - %3 BT
Dokulu

(a)

Gerinim (%)

%0 Mn - %0 BT
Dokusuz

20 30 40
Elektrik Alan
(kV/em)

0.2 4
-0.3
30 ~ —
£ _ =
zE
m o
B 4
52 ¥
3 = %0 Mn - %0 BT
Dokusuz
20 30 40
Elektrik Alan
(kV/cm)

Sekil 8. % 1.5 mol Mn katkili ve hacimce %3 BT sablon igeren
dokulu PMN-PZT (%1.5 Mn—%3BT) seramik ile katkisiz ve doku-
suz PMN-PZT (%0 Mn—%0BT) seramiklere ait (a) gerinim—
elektrik alan ve (b) polarizasyon—elektrik alan egrileri
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Caligmada olgiilen elektrik ve elektromekanik o6zelliklerin timi
Tablo 1.’de, ticari PZT-4 seramikleri ile kiyaslamali olarak verilmis-
tir. Tablodan da goriildiigii gibi katkisiz ve dokusuz seramige Man-
gan ilavesi ile birlikte elektromekanik 6zelliklerde (ds; & kp) kismi
iyilesme gerceklesirken, beklendigi sekilde dielektrik sabitinde de
(K) kismi bir diislis gozlenmistir. Ancak Mn’1n temel etkisi mekanik
kalite faktoriinde (Q,,) gbzlenen yaklasik 4 katlik bir artis ve kayip
tanjantinda (tand) gozlenen ¢arpict diisiistiir. Bu degisiklikler PMN-
PZT’de, amaglandig1 gibi, elektriksel olarak sert bir karakterin orta-
ya ciktigna isaret etmektedir. Elektriksel olarak sert karakter, piezo-
elektriklerin alternatif akim altinda aktif olarak kullanilabilmesini
saglamaktadir. Ote yandan sert karakterin ortaya ¢ikmasi, goriildiigii
gibi performansi belirleyen elektromekanik 6zelliklerde diisiise yol
acmustir.

Elektromekanik ozelliklerin iyilestirilmesi ve performansi artiran
yumusak karakterin artisi ise Tablo 1’den de goriildiigii gibi Mn
katkili seramikte dokunun gelisimi ile birlikte saglanmistir. ~ Piezo-
elektrik 6zellikler yaklasik 3 katina ¢ikarken elektromekanik baglas-
ma katsayis1 ve dielektrik sabitinde de Mn katkili seramiklere kiyas-
la %50 artig saglanmigtir. En 6nemlisi de, dokunun gelisimi ile bir-
likte gozlenen bu artislar, Mn katkisinin sagladig iyilestirmelerden
odiin verilmeden elde edilebilmistir.

Tablo 1. PMN-PZT seramiklerin elektriksel ve elektromekanik
Ozellikleri.

Ozellik Katkisiz Mn Katkih Mn Katkih PZT 4

Dokusuz Dokusuz Dokulu Sunny
%0 Mn %1,5 Mn %1,5Mn  TeclInc.
%0 BT %0 BT %0 BT

Piezoelektrik 185 210 610 320

ds; Katsayist

(pC/N)

Elektromek. 0,35 0,53 0,78 0,65

Baglasma

Katsayis1 - k,

Mekanik 135 550 550 600

Kalite Faktorii -

Qn

Dielektrik Sabiti 860 750 1320 1280

-K

Kayip 1,23 0,45 0,30 0,40

Tanjant1 - tand

Kalint1 17,0 22,0 22,5 36,0

Polarizasyon - P,

(uC/cmz)

Elektriksel ozelliklere bir biitiin olarak bakildiginda, ¢alismada
amaglandig: sekilde, elektriksel olarak sert karakter Mn katkisi ile
artirilirken yumusak karakter de dokunun gelisimi ile birlikte artmis-
tir. Sonugta, biinyesinde hem sert hem de yumusak karakteri barindi-
ran ve ticari PZT-4 seramiklerinden ¢ok daha iistiin 6zellikler goste-
ren bir malzeme gelistirilmistir. Calismanin son kismu ise elektriksel
ozelliklerde elde edilen bu iyilestirmelerin uygulamada aygit perfor-
mansina nasil yansiyacaginin saptanmasidir. Takip eden boliimde
ince kesitli dokulu seramikler kullanilarak tasarlanan aygitin yapimi
ve ozellikleri verilmistir.

3.3. Déniistiiriicii Aygut Uygulamasti

Calismamizda iretilen biikiicii doniistiiriiciiniin montajinda ilk ola-
rak birbiri igine gegen aliiminyum kapaklar yalitkan bir yapistirict ile
yapistirilmig, ardindan seramik diskler metal kapaklarin her iki yiize-
yine tam merkezine gelecek sekilde yapistirilmustir. Elektriksel kon-
tak igin kablolarin lehimlenmesi sonrasinda biikiicii donistiirticiilerin
hava ortamindaki rezonans davranisi admitans-frekans ol¢timii ile
incelenmistir. Sonuglar Sekil 9.’da verilmistir. Buna gore 1 mm
kalmligmma sahip Mn katkili ve dokulu PMN-PZT seramiklerden
tiretilen biikiicti doniistiiriiciilerin rezonans frekansi (f;) 6,785 kHz,
anti rezonans frekansi (f,) ise 7,046 kHz dir. Ote yandan 1 mm kalin-
ligindaki ticari PZT4 seramiklerden iiretilmis biikiicii doniistiiriicii-
lerde ise f. = 7,747 kHz ve f, = 7,867 kHz olarak Ol¢iilmiistiir. Bu
sonuglara bakildiginda, Mn katkili ve dokulu PMN-PZT seramikler-
den tiretilen biikiicli doniistiiriiciiniin Tablo 1.’den de goriildigii gibi
malzemenin PZT-4’e kiyasla daha yiiksek elektromekanik baglagsma
katsayisina (k,) ve piezoelektrik yiik katsayisina (ds3) sahip olmasi
nedeniyle daha diisiik fekanslarda ¢alisan ve daha genis bant araligi-
na sahip bir biikiicii doniistiiriiciiniin {iretimine olanak tanidigi net
olarak goriilmektedir. Bu sonug¢ doku gelisiminin performansta bek-
lenen artig1 sagladigini kanitlamaktadir.

10" 3
E ——PMN-PZT
Dokulu (1mm)
] ——PZT-4 (1mm)
107 4

Admitans (S)

Frekans (kHz)

Sekil 9. 1 mm kalinliginda Mn katkili ve dokulu PMN-PZT ve
ticari PZT4 seramikleri ile iretilen biikiici doniistiiriiciilerin admi-
tans-frekans grafigi

4. SONUC

Bu ¢alisma, PMN-PZT esasli piezoseramiklerin 6zelliklerinin katki-
lama ve kristalografik doku gelisimi yoluyla gelistirilmesi ve dokulu
seramiklerin bir aygitta uygulamasimin gosterilmesi amaciyla yapil-
mistir. Caligma sonunda, PMN-PZT piezoseramiklere yapilan Man-
gan ilavesi ile mekanik kalite faktoriinde 4 kata varan artig ve kayip
tanjantinda %50’den fazla diisiis elde edilerek piezoseramige
elektriksel sert karakter kazandirilmistir. Mn katkilt PMN-PZT sera-
miklerin gsablonlu tane biiylitme yontemi ile kristalografik bir dokuya
sahip olacak sekilde iiretilmesi sayesinde elektromekanik ozellikler-
de 3 kata varan artislar elde edilerek, sert karakterden 6diin verilme-
den yumusgak karakter de artirilmustir. Elektriksel 6zelliklerde elde
edilen bu ¢arpici iyilestirmeler sonucunda, biikiicli doniistiiriicii uy-
gulamasinda kullanilan Mn katkili ve dokulu PMN-PZT piezosera-
mikler, ticari PZT-4 seramiklerinden iiretilen doniistiiriiciilere kiyas-
la daha genis bir bant araligina sahip olmus ve daha diisiik frekansta
kullanima olanak saglamustir.
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Bu calismanin sonucunda;

PMN-PZT seramikler saf perovskite fazinda yogun bir formda
serit dokiim yontemi ile tiretilmistir.

Mangan ilavesi ile Q,, 4 kat artmis ve tand %50’den fazla diis-
miis ve PMN-PZT ye elektriksel sert karakter kazandirilmistir.

Sablonlu tane biiyiitme yontemi ile kristalografik bir dokuya
sahip olacak sekilde iiretilen PMN-PZT’nin piezoelektrik ds;
katsayis1 3 kat ve k; %50 artarak, sert karakterden ddiin verilme-
den yumusak karakter de kazandirilmustir.

Biikiicii doniistiiriicii uygulamasinda kullanilan Mn katkili ve
dokulu PMN-PZT piezoseramikler, ticari piezoseramiklere ki-
yasla daha genis bir bant araligina sahip olmustur.
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