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OZET

Al KATKILI Ba(Zr,Ti)O3s SERAMIKLERIN DIELEKTRIK OZELLIKLERININ
INCELENMESI

BaZrTiOsz seramikleri kursun igermeyen c¢evreye dost malzemelerdir. Bu
calismada Al katkili BaTios(ZrxAlosx)O03 (0<x<0.5; adim: 0.1) seramikleri ultrasonik
yontem kullanilarak modifiye edilen katihal sentez yontemi kullanilarak iiretilmistir.

Toz numunelerin yapilarin1 anlayabilmek i¢in Fourier doniisimli kizilotesi
spektroskopisi (FT-IR) kullanilmistir. Toz numunelerinin fiziksel ve kimyasal analizleri
XRD ve SEM yardimiyla gergeklestirilmistir. Dielektrik dl¢timler Agilent marka LCR
metre kullanilarak yapilmistir. Kapasitans (C), kayip faktorii (tand), direng (R) ve
empedans (Z) parametreleri oda sicaklifinda 20Hz-2MHz araliginda dl¢iilmiistiir.

Sinterlenmis numunelerin  FT-IR grafigine bakildiginda kalsine edilmis
numunelere gore daha iyi bir sentez elde edildigi goriilmektedir. S0.3 numunesinin
kapasitans degeri yliksek frekanslara ¢ikildik¢a Once azalip sonra arttig1 goriilmektedir.
Burada numunenin kararli bir yapida olmadigi sdylenebilir. Al katkisinin artmasiyla
birlikte kayip faktoriinde de artis olmaktadir. S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin kayip
faktorleri frekansin artmasiyla azalmaktadir. Al katkisi arttitkga numunelerin direnci ve
empedansinda artis goriilmektedir. Al katkisinin artmasiyla sanal dielektrik sabiti
artmaktadir.

2016, 47 sayfa

Anahtar Kelimeler: BaZrTiOs, dielektrik, ultrasonik yontem



ABSTRACT

INVESTIGATION OF DIELECTRIC PROPERTIES OF Al DOPED Ba(Zr,Ti)Os
CERAMICS

BaZrTiOs ceramics are environmentally friendly lead-free materials. In this thesis
Al doped BaTios(ZrxAlosx)O3 (0<x<0.5; step: 0.1) ceramics were produced via solid-
state reaction method by using ultrasonic method.

To be understood structure of powder samples after calcination process and
sintering process was used Fourier transmission infrared spectroscopy (FT-IR). Physical
and chemical analysis of powder samples were carried out by XRD and SEM. Dielectric
measurements was done by Agilent brand LCR meter. Capacitance (C), loss factor
(tano), resistance (R) and empedance (Z) parameters were measured under room
temperature between 20Hz-2MHz.

When looked FT-IR graphic of sinterred samples are seen better synthesis
according to calcined samples. The capacitance of S0.3 sample was seen initially
decrease and then increase as getting higher frequencies. It can be said here the sample
isn’t stable. When doping Al incerases also loss factor increase. Loss factor of S0.3,
S0.4 and S0.5 samples decrease with increase frequency. The resistance of samples and
also empedances were seen increase as Al content increase. Imaginary dielectric
constant increase with increase Al content.

2016, 47 pages
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1. GIRIS

Seramik malzemeler, metal ve ametal elementlerin birbirlerine iyonik bagla
baglandig1 inorganik malzemelerdir (Vlack, 1989). Sert, kirilgan ve yiiksek ergime
derecesine sahip bu malzemeler; disiik elektrik iletkenligine ve 1sil iletkenligi sahip
olmalarina karsilik 1s1l kararlilig yiiksek olan malzemelerdir.

Seramikler, klasik (geleneksel) ve ileri teknolojik seramikler olarak iki ana gruba
ayrilmaktadir  (Gegkinli,  1992).  Geleneksel seramikler, dogal  seramik
hammaddelerinden dogrudan fretilirlerken, ileri teknolojik seramikler farkli
hammaddeler kullanilarak sentezlenmektedir. Ileri teknolojik seramikler ozellikle;
hammadde, liretim yontemleri ve mikro yapi agisindan geleneksel seramiklere gore
oldukga biiyiikk farkliliklar gostermektedirler. Bunun en 6nemli nedeni, yapay ham
maddelerin istenilen saflikta ve istenilen oranlarda kullanilabilmesi ile istenilen fiziksel
ozelliklere gore iiretim yonteminin segilebilmesidir (Ozkan, 1990).

Seramikler; refrakterler, bujiler, kapasitorler, sensorler, asindiricilar, manyetik
kayit cihazlart gibi birgok genis teknoloji alanlarinda kullanilirlar (Askeland ve Phule,
2004). Bazi seramikler yar iletkenlik, dielektrik, piezoelektrik, manyetik ve siiper
iletkenlik ozelliklerine sahip olduklarindan birgok alanda degisik amaglar igin
kullanilirlar (Barsoum, 2003).

Bir¢ok seramik malzeme perovskit yapilidir. Perovskit yapili malzemeler
ferroelektrik ve piezoelektrik ozellik gosterir. Ayrica bu malzemeler yiliksek dielektrik
sabitine sahiptir. Bu nedenle; perovskit yapili seramikler, iizerinde en ¢ok ¢alisilan

malzemeler olarak 6nemini korumaktadir (Carter ve Norton, 2007).

Sekil 1.1. Perovskit malzemenin genel kristal yapisi (Anonymous, 2016)



Ideal perovskit yapiya sahip olan bilesikler ABO3 genel formiilii ile temsil edilir
ve genel olarak kristal yapist Sekil 1.1.” de gosterildigi sekildedir. A ve B katyon, O
oksijendir. A atomlar1 koselerde, B atomlar1 hacim merkezinde ve oksijen atomlar ise
yilizey merkezinde yerlesmistir (Lines, 1977).

Dielektrik ve yalitkanlar yiiksek elektrik direnci olan malzemeler olarak
tanimlanir (Moulson ve Herbert, 2003). Disaridan bir elektrik alan uygulandigi zaman,
malzeme uygulanan bu elektrik alanin etkisiyle enerji depolayabiliyorsa bu malzeme
dielektrik malzemedir. Bu malzemeler, bir elektrik alan uygulandiginda elektrik akimini
iletmemelerine ragmen, maruz kaldiklari elektrik alanindan etkilenirler. Bu tiir bir
malzeme igerisindeki yiiklerin dengesinde hafif bir degisiklige sebep olan elektrik alan;
malzeme igerisindeki yiikleri bir elektrik dipol formuna doniistiriir yani malzeme
icerisinde elektriksel bir kutuplanma meydana getirir (Richerson, 2006). Uygulanan
elektrik alana zit yiiklerden olusan bu kutuplanmis yiikler plakalardaki toplam etkin
voltaj farkini azalttigindan kapasitor daha fazla yiik depolayabilmektedir.

Bu calismada farkli oranlarda Al katkili BaZrTiO3z seramik tozlar1 ultrasonik
yontem kullanilarak modifiye edilen katihal sentez yontemi ile BaZrTiO3z seramiginin
dielektrik 6zelliklerinin gelistirilmesi amaglanmistir. Uretilen numunelerin safsizligs
Fourier Doniisiimlii Kizil6tesi Spektroskopisi (FT-IR) ve tozlarin kristal yapilari X 1gin1
kirmimmi (XRD) analizi kullanilarak yapilmistir. Tozlarin ve pelletlerin ylizey
gortntiileri Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) analizi yardimiyla incelenmistir.
Numunelerin dielektrik 6zellikleri, oda sicakliginda 20Hz-2MHz frekans araliginda

hassas LCR metre kullanilarak incelenmistir.



2. ONCEKIi CALISMALAR

Huang ve ark. (2006), kursunsuz (1-x)BaTiOs-xBiosNaosTiOz (x=0.01, 0.02,
0.05, 0.1, 0.2, 0.3) ferroelektrik seramiklerini geleneksel seramik teknigi ile
tiretmislerdir. Sinterleme islemini hava ortaminda 2-4 saat 1200°C’ de yapmuislardir.
Numunelerin kristal yapilarini, dielektrik ve ferrroelektrik 6zelliklerini incelemislerdir.
Oda sicakliginda permitivitenin BiosNaosTiOz (BNT) katkis1 arttikga azaldigini
bulmuslardir. Curie sicakligi (Tc) sadece 0.1 molden daha az BNT katkisi i¢in ¢ok az
degistigini ve en yiiksek Tc (yaklasik 150°C) 0.2 mol BNT katkisi i¢in elde edildigini
gbzlemlemislerdir.

Thanaboonsombut ve ark. (2007), Ba(ZrxTi1x)Oz (BZT; x=0, 0.02, 0.05 ve 0.08)
seramiklerini geleneksel oksit karisim metodunu kullanarak hazirlamislardir. BZT
seramiklerinin ferroelektrik 6zelliklerini incelemislerdir. Zr’ un %0.05 mol ve %0.08

2 ve

mol katkilar1 ile BZT numunelerinin artik kutuplanmalar1 sirasiyla 25puC/cm
30uC/cm? oldugunu bulmuslardir.

Zhai ve ark. (2007), BaZro3sTio.es03 seramiklerini B2Os ve Li2O yardimiyla sivi
faz sinterleme kullanarak nispeten diisiik sinterleme sicakliginda geleneksel seramik
islemi ile tretmislerdir. BZT seramiklerinin dielektrik ozelliklerini uygulanan dc
elektrik alan altinda dielektrik ozellikleri iizerine Onemi olmas1 dolayisiyla
aragtirmiglardir. Uygulanan dc elektrik alan altinda sicaklik-bagimli dielektrik sabiti
Curie sicakliginin ¢ok az degistigini ve piklerin bastirilip genisledigini gostermistir.

Kumar ve ark. (2007) galismalarinda sol-gel metodu ile sentezlenen x=0, 0.20 ve
0.30 gibi degisen Zr eklemeleri ile Zr katkili Bag.oSro.1ZrxTi1xO3 seramiklerinin yapisal,
dielektrik ve ferroelektrik ozelliklerini sunmustur. XRD, Zr katkisinin artmasi ile
sistematik pikin degistigini gostermistir. Kutuplanma ve elektrik alan Zr katkisinin
artmasi ile artik kutuplanmada azalma oldugu belirlenmistir.

Thakur ve ark. (2008), (Bao.osCao.05Zro.25Tio.7s03 (BCZT)) bulk seramiklerini
geleneksel yontem ve mikrodalga sinterleme yontemini kullanarak dielektrik 6zellikleri
lizerine karsilastirmali ¢alisma yapmuslardir. Yiiksek yogunluk seramik malzemeleri
mikrodalga sinterli numuneler igin (cycle time) devir siiresi 4 saatte elde etmislerdir.
Geleneksel yontem i¢in ayni malzemenin iiretilmesi 22 saatte olmustur. Numunelerin

dielektrik oOzelliklerini 100Hz-100kHz frekans araliginda sicakligin bir fonksiyonu



olarak Ol¢miislerdir. Relaksor davranisi her iki tip numunede de gozlemlemislerdir.
Dielektrik  sabitinin  pik  degerlerinin  geleneksel  ydntemle {iretilen ile
karsilastirdiklarinda mikrodalga sinterli numunenin pik degerini daha yiiksek ve
dielektrik kayb1 daha diisiik bulmuslardir.

Cai ve ark. (2009), saf ve aliiminyum (Al) katkili BaZro2TiogO3 seramiklerini
geleneksel kati-hal sentez yontemini kullanarak hazirlamistir. Sonuglar Al iyonlarinin
kat1 ¢Ozeltinin perovskit yapist devam eden birim hiicreye girdigini gostermistir. Al
katkis1 Curie sicakligini degistirmistir. Al katkili BZT seramiklerinin dielektrik kaybi
saf BZT seramiklerinkinden daha yiiksek oldugu bulunmustur.

Cai ve ark. (2011), hafniyum (Hf) katkili BaZroTiogO3z seramiklerini geleneksel
kati-hal sentez yontemini kullanarak hazirlamislardir. Hf katkili BZT seramikleri
dagimik faz gecisi ile ferroelektrik ozelliklere sahip oldugu bulunmustur. Hf katkisi
arttikca arttk kutuplanmanin maksimuma artmaya basladigi ve sonra azaldigi
belirlenmistir.

Li ve ark. (2011), kursunsuz (BaixCax)(Tio.95Zr0.05)O3 (x=0.05-0.40) (BCZT)
seramiklerini kati-hal sentez yontemi ile hazirlamislardir. XRD sonuglari, 0.05<x<0.25
araligindaki kompozisyonlardaki numunelerin saf perovskit yapida oldugunu
gostermistir ve oda sicakligi yakinlarinda ortorombikten tetragonal faza (polymorphic)
cok bi¢imli faz gegisi olmustur. Iki fazli yap1 x>0.30 da belirlenmis ve dielektrik pikleri
genislemeye baslamistir. Dielektrik sabitinin Ca katkisinin artmasiyla azaldigini
belirlemislerdir.

Bongkarn ve ark. (2012), yiiksek kaliteli Ba(ZrxTil-x)O3 (BZT, 0.025<x<0.150,
step=0.025) seramiklerini yanma (combustion) teknigini kullanarak hazirlamislardir.
Saf malzemeleri CH4N20 ile karigtirmiglar ve 1000°C’ de kalsine edip 1375°C’ de
sinterlemiglerdir. x=0.025" li Ba(ZrxTi1x) i¢in seramikler oda sicakliginda ortorombik
yap1 sergilemistir. Kristal yapmin Zr katkist arttik¢a sirasiyla rombohedral, tetragonal
ve kiibik faza doniistiigiinii belirtmislerdir.

Thanachayanont ve ark. (2012), sol-jel yontemi ile hazirlanan Ba(ZrxTi1-x)O3
(x=0, 0.05, 0.10, 0.15 ve 0.20) seramiklerinin kristal yapilarin1 X-1g1n1 kirmnimini (XRD)
kullanarak Rietveld analizi ve yakinsak 1sin elektron kirinimi (CBED) kullanarak
arastirmiglardir. BZT tozlarmin morfolojisini geg¢irimli elektron mikroskobu (TEM)

kullanarak arastirmiglardir. Zr igeriginin arttikga, hem ¢ hem de a latis sabitlerinin



asamal1 olarak arttigin1 bulmuslardir. Tetragonalligin (c/a), oksit karisim metodu (mixed
oxide method) ile hazirlanan BZT tozlar i¢in 6nceden raporlanan x=0.20 degerinden
daha kii¢iik olan yaklasik x=0.15 degerine diistligiinii belirlemislerdir.

Raibagkar ve ark. (2013), nominal kompozisyon (Bai-xPrx)(Zro.s2Tio.48)O3 (x=0.1
ve 0.2) ile praseodim (Pr) katkili baryum zirkonyum titanat seramiklerini kati-hal sentez
yontemi ile sentezlemislerdir. ilk incelemelerden sonra tane biiyiikliigiindeki artis ve
mikroyapi iizerine Pr iyonlarmin etkisi goriilmiistiir. iletim mekanizmalar1 ile kimyasal
kompozisyonlarinin ektisini iligkilendirmek icin farkli AC elektriksel parametreler
tanimlamiglardir. Numunenin frekansa bagimli tanjant kaybi her iki seramik icin de
daha azdir. Sicaklik bagimliligi sonuglar1 seramikteki Pr katkisi arttikca dielektrik
parametreleri ve dzdirencin arttigini géstermistir.

Kim ve ark. (2013), BaTiOs ve Al katkili BaTiO3 seramiklerinin ferroelektrik ve
piezoelektrik ozelliklerini arastirmiglardir. Piezoelektrik sabiti (ds3), hem statik hem
dinamik zorlanma degerlerinin Al katkist ile arttig1 belirtilmistir. Ayrica dielektrik sabiti
degerlerinin arttigin1 ve hem dielektrik kayip faktorii hem de kacak akimin azaldigini,
Curie sicakliginin Al katkili 6rnek i¢in daha diisiik sicakliga (121°C’ den 113°C’ ye)
degistigini belirlemislerdir. Al katkili BaTiO3z’ iin ayarlanabilir piezoelektrik ve
ferroelektrik 6zelliklerine sahip oldugunu vurgulamislardir.

Zhu ve ark. (2013), CuO katkil1 Ba(Zro.05Tio.95)O3 (BZT) seramiklerini geleneksel
katihal sentez yontemini kullanarak hazirlamislardir. Bu seramiklerin yap1 ve elektriksel
ozelliklerini incelemislerdir. CuO’ in kii¢ilik bir miktarinin sinterleme sicakligin1 6nemli
bir sekilde daha diisiik yapabildigini ve onlarin mikroyapilarin1 saf BZT’ den daha
yogun yaptigimi bulmuslardir. 1250°C’ de sinterlenen %1.2 mol CuO’ 1i seramikler
miitkemmel piezoelektrik 6zellikler gostermislerdir.

Sun ve ark. (2013), x=0.05" li BaTi1xZrxO3’ 1n yogun seramiklerini mikrodalga
sinterleme ile hazirlamislardir ve tozlari geleneksel hidrotermal yontem ile
sentezlemislerdir. Mikrodalga sinterleme hava ortaminda (0.5h, 1h, 1.5h ve 2h) farkl
emme siireleri (soacking times) i¢in 1260-1300°C’ de gergeklestirilmis ve hidrotermal
islem 10 saat 180°C’ de yapilmistir. Dielektrik ve ferroelektrik o6zelliklerinin tane
blytikligl tizerine emme siiresinin etkisini arastirmiglardir. XRD analizleri sentezli
bilesiklerin ikincil bir faz olmadan olustugunu gostermistir. Seramikler, 1s 30dk emme

stiresinde maksimum bir yogunluk gostermis ve SEM goriintiilerinden emme siiresinin



artmasi ile seramiklerin tane biiytikliikleri belirlenmistir.

Zak ve ark. (2014), Ba(Tiix,Zr)Os seramiklerinin dielektrik ve ferroelektrik
Ozelliklerini 0<x<0.2 kompozisyonlar1 i¢in arastirmiglardir. Nanotozlar1 homojen
bilesikler elde etmek icin sol-gel yontemini kullanarak sentezlemislerdir. X- 151
kirinim modelleri hazirlanmis nanotozlarin kiibik yapiya sahip oldugunu gostermistir.
Nanotozlar1 pellet sekline getirmislerdir. Pelletleri 1250, 1300 ve 1350°C° de
sinterlemislerdir. Sonuglar Zr katkili numunelerin permitivitelerinde onemli bir artis
oldugunu gostermistir. Numunenin x=0.05 degeri i¢in en iyi dielektrik ozellik ve
ferroelektrik davranis gosterdigini belirlemislerdir.

Ghosh ve ark. (2014), nadir toprak elementi samaryum (Sm) katkili baryum
zirkonyum titanat (Bai-xSmazxs3)(Zro3Tio7)O3(x=0.00, 0.02, 0.04, 0.06, 0.08, 0.10)
seramiklerini kati-hal sentez yoOntemini kullanarak hazirlamislardir. Malzemelerin
yapisal ve mikro yapi 6zelliklerini sirastyla XRD ve SEM’ i kullanarak incelemislerdir.
Katkili seramiklerin mikro yapilarinin gozenekli ve diizensiz sekle sahip oldugunu
bulmuglardir. Dielektrik ozelliklerinin sicaklik bagimliligini 1 kHz-1 MHz frekans
araliginda incelemislerdir. Morfolojinin gdzenek ve y1gilma tiirleri x=0.06 ve tizerindeki
Sm katkisinda gozlenmistir, Sm katkisindaki artis ile daha sert yapida malzeme elde
edildigini gozlemlemislerdir.

Mahesh ve ark. (2014), nano boyutlu zirkonyum katkili baryum titanati
Ba(Zro.15Tio.ss)O3 yiiksek enerjili bilye 6gilitme yontemini kullanarak sentezlemislerdir.
Kalsine edilmis tozlar1 soguk izostatik presleme ile pellet haline getirmislerdir.
Herhangi bir ikincil piki olmayan saf perovskit BZT faz1 yaklasik %98 goreli yogunluk
ile sinterli numuneler i¢in gozlenmistir. BZT seramikleri yiiksek permitivite ¢14000) ve
diistik dielektrik kayb1 (<%?2) sergilemistir.

Badapanda ve ark. (2015), Bai1xSrxZro.osTio.9503 genel formiile sahip stronsiyum
(Sr) katkili1 baryum zirkonyum titanat seramiklerini kati-hal ve yiiksek enerjili bilye
ogiitme yontemi ile hazirlamiglardir. X 1511 kirmimi (XRD) ve Ritveld analizi tiim
kompozisyonlarin tek faz simetriye sahip oldugunu gostermistir. Yap1 x=0.3 stronsiyum
katkis1 ile ortorombikten tetragonale degigmistir ve daha fazla katki ile kiibik yapiya
dontismiustiir. Taramal1 elektron mikroskobu (SEM), tane boyutunun stronsiyum
katkisindaki artig ile azaldigini gostermislerdir. Gegis sicakligr ve dielektrik sabiti Sr

katkisindaki artis ile azaldigini belirlemislerdir.



Sun ve ark. (2016), CuO katkili Ba(Zro2Tiog)O3 (BZT20) seramiklerini kati-hal
sentez yontemi ile hazirlamiglardir ve CuO’ in mikroyapi, dielektrik 6zellikler ve faz
gecisi lizerine etkilerini arastirmiglardir. Ortalama tane boyutu ve dielektrik sabiti CuO
katkisinin artmasiyla artmistir. %1 mol CuO katkili BZT20 numuneleri 1310°C’ de
sinterlenmis olup miikkemmel dielektrik 6zellik ve daha diisiik yayilma giicli oldugunu
Em=21371 ve y=1.87 goéstermistir. Bu sonug¢lardan B-yerindeki Cu iyonlarinin diizensiz
dagilim ile agiklamiglardir.

Ouyang ve ark. (2016), Bao.gsSro.0sZrxTi1xO3 (BSZT, x=0.05, 0.10, 0.15, 0.20)
perovskit seramiklerini kati-hal sentez yoOntemini kullanarak sentezlemislerdir. Zr
katkist %5 oldugunda ve sinterleme sicakligi 1400°C’ de, BSZT seramikleri en iyi
elektromekanik performans gosterdigini belirtmislerdir. Bu malzemelerin ~121uC/cm?
artik kutuplanma, yiiksek dielektrik sabiti (€rpeak=12.600, ErRT=3500) ve miikkemmel
dielektrik bir yonelime (dzs~355 pC/N) sahip oldugunu gostermislerdir. Bu seramiklerin
Curie sicakliginin yaklasik 100°C oldugunu belirtmislerdir. BSZT seramiklerinin ileri
elektromekanik oOzelliklerini Bao.osSro.0sTiO3 (BST) ile karsilastirdiklarinda tolerans
faktoriin optimizasyonu ve ferroelektrik ¢ok bi¢imli faz gegisi sicakligi (TPPT) ile

aciklamislardir.



3. MATERYAL VE YONTEM

Al katkili BaTios(ZrxAlos-x)Os (0<x<0.5; adim: 0.1) seramikleri ultrasonik

yontemi ile modifiye edilmis katihal sentez yontemi kullanilarak {iretilmistir.
3.1. Materyal

Baslangi¢c materyalleri Alfa Aesar marka %99.8 saflikta BaCOgs, Alfa Aesar
marka %99.6 saflikta TiO2, Acros marka %98.5 saflikta ZrO, ve Sigma-Aldrich marka

%99.5 saflikta Al2O3 tozlar1 kullanilmugtir.

Cizelge 3.1. Bilesiklerin karisim oranlari

Bilesiklerin Karisim Oranlar1 (Mol)

Adlandirma -
BaCOs TiO2 ZrO2 Al20s Uriin

SO 1 0.5 0.5 0 BaTiosZros03
S0.1 1 0.5 0.4 0.1 BaTiosZro4Alp103
S0.2 1 0.5 0.3 0.2 BaTiosZro3Alo203
S0.3 1 0.5 0.2 0.3 BaTiosZro.2Alp303
S0.4 1 0.5 0.1 0.4 BaTiosZro.1Alp.403
S0.5 1 0.5 0 0.5 BaTiosAlos03

3.1.1. Dielektrik Ozellik

Dielektrik malzemelerin kutuplanmasi ve kutuplanma mekanizmalar1 genellikle
Sekil 3.1.’de gosterilen kapasitor yapist ile incelenir.

Bir kapasitoriin kapasitans degeri (C) malzemenin ylik depolama yeteneginin bir
Olciisii olarak tanimlanir. Bir kapasitore voltaj uygulandiginda, bir plaka pozitif yiikle
yiiklenirken diger plaka negatif yiikle yiiklenir. Buna bagli olarak elektrik alan
pozitiften negatife dogru yonelir (Callister, 2000). Kapasitor lizerinde depolanan yiik ile
plakalar arasinda uygulanan potansiyel farkina bagli olarak bir malzemenin kapasitans

degeri Denklem 3.1 ile tanimlanur.
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Sekil 3.1.(a): Vakum ortamindaki kapasitor (b): Dielektrik malzeme yerlestirilmis
kapasitor semasi (Hatirnaz, 2010).

C=0Q/V (3.1)

C: Kapasitans,
Q: Depolanan yiik,
: Uygulanan voltaj

Sematik gdsterimi Sekil 3.1.” de verilen; aralarinda d uzakligi bulunan ve A ylizey
alanma sahip arasinda herhangi bir dielektrik malzeme bunmayan paralel plakali bir
kondansatoriin kapasitans degeri Denklem 3.2 seklinde elde edilir;

Co = (g04)/d (3.2)

Co: Plakalar arasinda bosluk bulunan kapasitoriin kapasitansi
g0 : Boslugun dielektrik sabiti (8.85x1012 Farad/m)

A: Kapasitoriin plaka alan

d: Kapasitoriin iki plakas1 arasindaki mesafe

Plakalar1 arasinda dielektrik bir malzeme bulunan bir kapasitoriin dielektrik sabiti

reel ve sanal olmak {izere iki kisimdan olusan kompleks bir say1 ile temsil edilir ve “g*”

seklinde gosterilir.

e =¢ —ig" (3.3)
e*:Kompleks dielektrik sabiti
€' : Dielektrik sabitinin reel kismi1

&": Dielektrik sabitinin sanal kismi

i=V/—1



Dielektrik sabitinin reel kismi &, malzemenin igerisinde ne kadar biiyiikliikte bir
enerjinin depolanabileceginin bir 6l¢iistinti verir. Dielektrik sabitinin sanal kism1 €” ise
malzeme i¢indeki kayiplarin miktarinin bir Slgiisiinii verir ve “kayip faktorii” olarak
ifade edilir.

Bir kapasitoriin plakalar1 arasina bir dielektrik malzeme konuldugunda kapasitans
degeri reel dielektrik sabiti kadar artar. Dielektrik malzeme ile yapilan bir kapasitriin

kapasitans degeri;

C =¢'Cy,=(g'gyh)/d (3.4)
bagimtisiyla verilir. Dielektrik sabitinin reel ve sanal kismi Olgiilen C ve tand

degerleri kullanilarak Denklem 3.5 ve Denklem 3.6 ile hesaplanur.

g =C/C, (3.5)

e’ = ¢€'tand (3.6)
tané: Kayip faktort.

Dielektrik sabiti sicaklik, nem ve basing degisimi ile uygulanan elektrik alanin ya
da malzeme iizerine etkiyen diger elektromanyetik alanlarin frekansindan etkilenir

(Richerson, 2006).

3.1.2. Ferroelektrik Ozellik

Ferroelektrik, Minnesota Universitesi’nde calisan Joseph Valasek (1897-1993)
tarafindan 1920° de Washington’ da ‘Amerikan Fizik Toplumu’ toplantisinda ‘Rochelle
tuzundaki piezoelektrik ve buna bagl olaylar’ g¢alismasinda duyurulmustur (Cady,
1946; Valasek, 1971; Fousek, 1994). Rochelle tuzu, tibbi amaglar i¢in (Fransa) La
Rochelle’ de bir eczaci olan Elie Seignette (1632-1689) tarafindan 1665’ te hazirlanan
suda coziilebilen bir bilesiktir (Cady, 1946; Valasek, 1971; Bush, 1987).

Ferroelektrik, dielektrik malzemelerin en etkileyici 6zelliklerindendir. Tek ve
polikristal katilarda ferroelektrik o6zelligin goriilebilmesi icin tersinir kendinden

polarizasyona sahip olmalar1 gerekmektedir. Kendinden polarizasyon, uygulanan
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elektrik alan kaldirildiginda polarizasyon degerinin sifir olmamasi olarak tanimlanabilir.
Tersinir ise, zit yonde uygulanan elektrik alan ile kendinden polarizasyon yoniiniin ters
yonde degismesidir (Kao, 2004).

Ferroelektrik ozellik, bazi kristallerin bir kritik sicakligin (T¢: Curie sicakligi)
altina sogutuldugunda kendiliginden polarizasyon (Ps) gostermesi olarak tanimlanir.
Kendiliginden olusan polarizasyon disaridan bir elektrik alana maruz kaldiginda yon
degistirebilir (Valasek, 1921). Ferroelektrik malzemelerin en 6nemli iki 6zelligi vardir.
Bunlar; kendinden polarizasyon ve elektrik alan altinda polarizasyonun ters ¢evrilebilir

olmasidir (Kong ve ark, 2008).

3.1.3. BaTiOs

1857° de Pierre ve Jacques Curie tarafindan quartz kristalde piezoelektrigin
kesfinden beri diinyada arastirmacilar, dikkatlerini piezoelektrik ve ters piezoelektrik
etkisine dayal1 sensor ve aktiiator uygulamalari ile enerjiyi koparmak i¢in kullanabilen
yeni piezoelektrik malzemelerin icadina odaklandilar. Kursun bazli malzemeler
miikemmel piezoelektrik 6zellikler gostermeleri nedeniyle sensorler ve aktiiatorler igin
yillardir kullanilmaktadir (Haertling, 1999). Ancak kursun bazli malzemelerin toksik
olmalar1 nedeniyle c¢evreye verdikleri zararlar g6z Oniine alindiginda kullanimlarn ile
ilgili bir¢ok kisitlama bulunmaktadir ve bu kisitlamalar zamanla artmaktadir. Bu ylizden
dikkatler kursunlu malzemelere alternatif olabilecek kursunsuz malzemeleri gelistirmek
i¢cin odaklanmustir (Liu ve Ren, 2009).

Kursunsuz ferroelektrik seramik grubundan baryum titanat g¢evreye dost bir
malzemedir (Hennings, 1987). Baryum titanat (BaTiOs3), spesifik 6zelliklerinden dolay1
60 yildir kritik bir 6neme sahip olan perovskit yapili ferroelektrik bir malzemedir (Jona
ve Shirane, 1993; Moulson ve Herbert, 2003).

Ferroelektrik ozellikleri nedeniyle teknolojik uygulamalarda, miikemmel
dielektrik 6zelliklerinden dolayr mikroelektronik ve optoelektronik uygulamalarinda
kullanim potansiyeli oldukca yiiksek olmasi nedeniyle BaTiOs; sadece temel
arastirmalar i¢in degil ayn1 zamanda uygulamalar i¢in de dikkat ¢ekici arastirmalarin
yapildigi bir malzemedir (Wu ve Takei, 1976; Parker ve Tasch, 1990). Diisiik
frekanslarda baryum titanat (BaTiOz) yiiksek dielektrik kaybina sahiptir. Bu nedenle,
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dielektrik kaybini azaltmak ic¢in zirkonyum oksit (ZrO2) katkilanir (Kuang ve ark,
2009).

3.1.4. BaZrTiOs3

Baryum titanat bazli seramiklerin 6nemli bir liyesi olan baryum zirkonyum titanat
(BaZrTiO3) yiiksek voltaj direnci igeren Onemli elektriksel ozelliklerinden dolay1
dikkate deger bir malzemedir (Raibagkar ve ark, 2013). Diisiik frekanslarda dielektrik
kaybini azaltmak i¢in zirkonyum oksit (ZrO2) eklenir (Kuang ve ark, 2009). BaTiOs ve
BaZrOs gibi iki perovskit latisden tiiredigi ic¢in birgok arastirmaci BaTiO3’ a
zirkonyumun (Zr) eklenmesinden sonra elektriksel ve dielektrik 6zelliklerinin
iyilestigini gostermistir (Raibagkar ve ark, 2013). BaZrTiOs ‘in dielektrik ve
ferroelektrik o6zellikleri zirkonyum ilavesinin miktarina baghdir (Stajonavic ve ark,
2002; Ginet ve ark, 2007; Tick ve ark, 2008).

Son zamanlarda, bir¢ok calismada BaZrTiOz malzemelerinin mikroyap1 ve
dielektrik Ozelliklerinin arastirilmasi lizerine odaklanilmistir. BaZrTiOz malzemelerinin
mikroyap1 ve dielektrik 6zelliklerinin iyilestirilmesi i¢in yapiya yapilan katkinin etkisi

yogun bir sekilde ¢alisilmaktadir (Cai, 2009).

3.2. Yontem

Ultrases, s1v1 bir ortam boyunca gectiginde sivida mekanik titresim meydana getirir. Bu
etkiye ilave olarak, ultrases sivi icerisinde akustik akis {iretir. Sivi ortam normal
kosullar altinda dagilmis mikro/nano boyutta gaz baloncuklart igerir, bu gaz
baloncuklar1 ultrasesin etkisi ile biiylir ve patlar (Sekil 3.2.). Bir ultrasonik alan
altindaki mikrobaloncuklarin biiyiime ve patlama olay1 akustik kavitasyon olarak bilinir
(Ashokkumar, 2010). Kavitasyon olaymnda baloncuklarin patlamasi ¢ok kisa siirede
yiikksek basing ve yogun yerel sicakliklar iiretir. Cok baloncuklu saf su ortaminda
kavitasyon baloncuklarinin patlamasi yaklasik 1000 atm basing, yaklasik 5000 K etkili
sicakliga sahip sicak noktalar (hot spots) iiretir. Bu siirecte patlama noktasinda 1sinma

ve soguma oran1 yaklasik 101° Ksdir (Crum 1994; Putterman 1995).
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Sekil 3.2. Kavitasyon baloncuklariin olusumu ve patlamasi (Kendall, 2013).

Awati ve ark. (2003) nanoparcaciklar hazirlamada geleneksel yontem iizerine
sonikasyonun avantajlarini  aragtirmiglardir.  Ses  dalgalarimin  kullanilmasinin
nanopargaciklarin dagiliminin daha diizenli yaptigi, daha yiiksek yilizey alani
olusturdugu, daha iyi termal denge sagladigi ve safliginin daha iyi bulundugunu
gostermislerdir. Bu ozellikler kimyasal ve fiziksel bir¢ok islemde oldukg¢a biiyiik
avantajlar saglamaktadir.

Ultrasonik yontemi ile modifiye edilmis katihal sentez yontemi kullanilarak
tiretilen Al katkili BaTios(ZrxAlosx)Os (0<x<0.5; adim: 0.1) seramiklerinin iiretim

basamaklart:
3.2.1. Tartim ve Ultrasonikasyon I¢in Hazirhk

Numunelerin iiretiminde kullanilan tozlar virgiilden sonra 4 hane hassasiyetine
sahip Sekil 3.3.” te gosterilen laboratuvar tipi hassas terazi (Precise, Isvigre) kullanilarak

stokiyometrik oranlarda tartilmistir. Tartim isleminden sonra tozlar 150 ml’ lik behere

konulup 60 ml saf su eklenmistir. Hazirlanan numuneye ultrasonik islem uygulanmstir.
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Sekil 3.3. Hassas terazi

3.2.2. Ultrasonik Islem

Beher igerisinde saf su ortaminda hazirlanan numunelerin her birisine ayr1 ayri
ultrasonik karistirict (Hielscher UP200S, Almanya) (Sekil 3.4.) kullanilarak kesikli
devirde (Cycle=0.5) 3 saat boyunca ultrasonik islem uygulanmistir.

Sekil 3.4. Ultrasonik karistirici
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Bu islem prob ¢apt 40 mm olan prob (Sekil 3.5.) ile gergeklestirilmistir.
Ultrasonik islemi sirasinda sivinin buharlagsmasindan dolay1 saat basi 20 ml saf su

ilavesi yapilmustir.

Sekil 3.5. 40 mm ¢apli prob

3.2.3. Kurutma ve Ogiitme

Ultrasonik islem uygulanmis olan sulu ¢ozeltiler Etiiv’ de (Sekil 3.6.) 70°C” de 16

saat bekletilerek kurutulmustur.

Sekil 3.6. Etiiv
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Kurutulan numuneler (Sekil 3.7.(a)) olusan topaklanmalardan dolay1 agat havanda
(Sekil 3.7. (b)) ogiitiilmiistiir.

Sekil 3.7. (a); Etiiv’ de kurutulan numune (b); Agat havan

3.2.4. Kalsinasyon

Kalsinasyon islemi firin (Sekil 3.8.) (Protherm, Tiirkiye) kullanilarak 4 saat
boyunca 1000°C’ de yapilmistir. Kalsine edilmis tozlar tekrar ultrasonik islemden
gecirilmistir. (Ikinci kez uygulanan ultrasonik islem ilk uygulanan ultrasonik islemle
aym sartlarda gerceklestirilmistir.) Ikinci kez ultrasonik islem uygulanmis tozlar Etiiv’
de 70°C’ de 16 saat bekletilerek kurutulmus ve topaklanmalardan dolay1 agat havanda
ogutilmiistir.

Sekil 3.8. Protherm marka firin
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3.2.5. Pelletleme

Tozlarin dielektrik ve ferroelektrik Olgiimlerinin alinabilmesi i¢in tozlar pres
makinesi (Sekil 3.9. (a)) (Halim Usta, Tiirkiye) ve kalip (Sekil 3.9. (b)) yardimi ile 150
bar yiikle 15 saniye yiik altinda birakilarak preslenip pellet haline (Sekil 3.10.)

getirilmistir.

Sekil 3.10. Pelletlenmis numuneler
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3.2.6. Sinterleme

Pellet haline getirilen numuneler yiiksek sicaklik firminda (Sekil 3.11.) (Carbolite,
Almanya) 4 saat siire boyunca 1500°C’ de sinterlenmistir. Sinterlenen numuneler Sekil

3.12.’de gosterilmistir.

Sekil 3.11. Carbolite marka firin

Sekil 3.12. Sinterlenmis numuneler
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3.3. Ol¢iim Yontemleri

Numunelerin temel molekiiler 6zellikleri hakkinda bilgi almak ig¢in Fourier
Dontisimli Kizilotesi  Spektroskopisi  (Fourier Transform Infrared Spectroscopy)
kullanilmigtir. X 1511 difraktometresi (X-Ray Difractometer) tozlarin kristal yapilarini
analiz etmek i¢in kullanilmigtir. Numunelerin morfolojik 6zellikleri Taramal1 Elektron
Mikroskobu (Scanning Electron Microscope) yardimiyla analiz edilmistir. Dielektrik

Olctimler hassas LCR metre kullanilarak alinmistir.

3.3.1. Fourier Doniisiimlii Kizilotesi Spektroskopisi (FT-IR)

Kalsinasyon iglemi Ve sinterleme islemi sonrasi numunelerin yapilarini,

sentezlenip sentezlenmedigini belirlemek i¢in FT-IR (Sekil 3.13.) analizleri yapilmuistir.

Sekil 3.13. Fourier doniisiimlii kizil6tesi spektroskopisi (FT-IR)
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3.3.2. X-Isin1 Difraktometresi (XRD)

Kalsinasyon islemi uygulanan numunelerin kristal yapilarin1 incelemek
maksadiyla toz numunelerin XRD analizleri yapilmistir. XRD analizi Rigaku RINT-
2000 X-Isin1 Difraktometresi (Sekil 3.14.) ile 5°<20<90° araliginda gergeklestirilmistir.

|
AN Wz

-

Sekil 3.14. Rigaku RINT-2000 X-1s1n1 difraktometresi

3.3.3. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)

Farkl1 katki oranlarinda iiretilen tozlarin morfolojik yapisini belirlemek amaciyla
Mustafa Kemal Universitesi MARGEM laboratuvarinda bulunan “JEOL” marka JSM
5500LV model SEM kullanilarak farkli biiylitme oranlarinda tozlarin goriintileri

alinmastir.

3.3.4. Dielektrik Ol¢iim

Numunelerin dielektrik 6zellikleri, 20 Hz-2 MHz frekans araligina sahip Agilent

marka hassas LCR metre (Sekil 3.15.) kullanilarak incelenmistir. Dielektrik dl¢iimlerin
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aliabilmesi i¢in pellet halindeki numunelerin her iki yilizeyi de giimiis pasta yardimiyla

ince bir iletken yiizey olusturularak (Sekil 3.16.) basit bir kapasitor olusturulmustur.

Sekil 3.15. LCR metre

Sekil 3.16. Giimiis pasta ile kaplanmis numuneler
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

4.1. FT-IR Analizi
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Sekil 4.1. BaCOg, TiOg, ZrOz, Al203, SO (BaZrosTios03) ve SO (S) (Sinterlenmis
BaZrosTios03) malzemelerin FT-IR analiz grafigi

Herhangi bir islem uygulanmayan BaCOs, TiO2, ZrO2, Al203 tozlarmin ve SO ve
sinterlenmis SO (S) tozlarmin FT-IR analiz grafikleri Sekil 4.1.” de verilmistir. SO
numunesinin 856, 1428 ve 1748 degerli pikleri BaCO3’ 1n 856, 1415 ve 1748 degerlikli
pikleri ile ayn1 ve yakin degerlere sahip oldugu goriilmektedir. Bu degerlerin varligr SO
numunesinin i¢indeki BaCO3’ 1n yeterince ¢ozeltiye girmedigini gostermektedir. SO (S)

egrisine bakildiginda 856, 1428 ve 1748 piklerinin yok oldugu goriilmektedir.
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Sinterleme islemi uygulandiktan sonra numunedeki BaCO3z’ m c¢ozeltiye girdigi

anlasilmaktadir.
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Sekil 4.2. Kalsine edilmis SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin FT-IR
analiz grafigi

Kalsinasyon iglemi sonras1 SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 seramiklerinin FT-
IR analiz grafikleri Sekil 4.2.” de gosterilmistir. SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5
numunelerinde 856, 1428 ve 1748 pikleri goriilmektedir. Yukarida da bahsedildigi gibi
gibi, bu piklerin varligit BaCO3’ in ¢ozeltiye girmedigini gostermektedir. Al2O3 katkisi
arttikca 1428 pikinin kiigiildiigii goriilmektedir.

Sinterlenmis SO0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 seramiklerinin FT-IR analiz
grafikleri Sekil 4.3.” te gosterilmistir. Malzemeye Al>O3 katkisi1 805 degerlikli pikin
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olugmasina sebep olmustur. SO, SO.1, S0.2 ve S0.3 numunelerinde 2331 ve 2358 pikleri

olugmustur. S0.4 ve S0.5 numuneleri i¢in boyle bir durum s6z konusu degildir.

Gegirgenlik (%)
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Sekil 4.3. Sinterlenmis S0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin FT-IR analiz

4.2. XRD Analizi

grafigi

Kalsine edilmis BaZrosTios503 ve sinterlenmis BaZrosTios03 numunelerinin XRD

analiz grafigi Sekil 4.4.” te verilmistir. Sinterlenmemis numunede (S0) BaCO3 (26= 30,
34, 42, 47 pikleri) TiO2 (26= 23 piki) ve ZrO2 (20= 28 piki) goriilmektedir. Sinterlenmis

numunede (SO (S)) bu pikler yok olmustur. Sinterleme islemi ile numunenin daha

homojen oldugu anlasilmaktadir.
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Sekil 4.4. SO (Kalsine edilmis BaZrosTio503) ve SO (S) (Sinterlenmis BaZros5Tio503)
numunelerinin XRD analiz grafigi
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Sekil 4.5. Kalsine edilmis SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin XRD analiz
grafigi
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Cizelge 4.1. Kalsine edilmis numunelerin kristalit boyutlar

Numune Adi Kristalit Boyutu (nm)
SO 25.78
S0.1 24.22
S0.2 23.46
S0.3 24.86
S0.4 20.70
S0.5 20.98

Kalsine islemi sonras1 SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin XRD
analiz grafikleri Sekil 4.5.” te gosterilmistir. 20=28 ve 30 pikleri Al>O3 katkisi arttik¢a
yok olmustur. Al2O3 katkisi arttikga 20=35 ve 57 piklerinin olustugu goriilmektedir.
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Sekil 4.6. Sinterlenmis S0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin XRD analiz
grafigi
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Sinterlenmis SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerin XRD analiz
grafikleri Sekil 4.6.” da gosterilmistir. S0.1°de 20=28, 34, 40, 45 ve 57 piklerinin
olustugu goriilmektedir. Al>O3 katkisi arttikca (S0.2, S0.3, S0.4, S0.5) piklerin
siddetlerinin arttig1 rahatlikla goriilmektedir. Numunedeki Zr orani azaldikga (26=89)
(123) pikinin siddeti azalmaktadir (S0, S0.1, S0.2) ve S0.3, S0.4, S0.5 numunelerinde
(26=89) (123) piki yok olmustur. Al katkisi arttikca 26=28 pikinin siddeti artmistir. SO
numunesinin ortalama kristalit boyutu 36.22 nm iken S0.5 numunesinin ortalama
kristalit boyutu 33.65 nm civarina kii¢iildiigii hesaplanmistir. AloO3 katkisinin kristalit

boyutunu kiiciiltmesi literatiirdeki ¢alisma ile de gozlenmektedir (Cai, 2009).

Cizelge 4.2. Sinterlenmis numunelerin kristalit boyutlari

Numune Adi Kristalit Boyutu (nm)
SO 36.22
S0.1 34.16
S0.2 34.11
S0.3 33.82
S0.4 33.81
S0.5 33.65

Numunelerin kristalit boyutu Debye-Scherrer esitliginden (Denklem 4.1) yararlanilarak
hesaplanmistir (Das, 2014).

D = (0.941/BcosB) 4.1
B: Yar yiikseklikteki tam genislik (FWHM)
0: Kirilma agis1

D: Kristalit boyutu
4.3. SEM Analizi
Sekil 4.7., Sekil 4.8. ve Sekil 4.9.” da verilen toz numunelerine kalsinasyon iglemi

uygulanmstir. Pelletler ise sinterleme islemine tabii tutulmustur. Al>O3 katkis1 arttikga

tane boyutlarinin kiigiildiigii SEM goriintiilerinden rahatlikla goriilebilmektedir.
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Sekil 4.7. SO ve S0.1 toz-pellet numunelerinin SEM goriintiileri
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Sekil 4.8. S0.2 ve S0.3 toz-pellet numunelerinin SEM goriintiileri

29




Biiyiitme

Numune
Orani Toz Pellet
o
o
Tp]
X
MKL | EMU
< 3
o o
—i
0 X
®x1, 808 180m BBE3 MKU EMU
o
o
o
Lo
X
eees HMKU EMU 23 MKU EMU
o
o
Lo
X
18Ky > 8@e3 MKU EMU
10 S
o S
—
N X
i, 888  18nm 8083 Mku EMU b ERU
o
o
o
Te]
X

Shm 8003 MKU EMU

m 9083 MKU EMU

Sekil 4.9. S0.4 ve S0.5 toz-pellet numunelerinin SEM goriintiileri
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Sekil 4.10. Toz numunelerin SEM goriintiileri
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Sekil 4.11. Pelletlerin SEM goriintiileri

32




Kalsine edilmis toz numunelerin SEM goriintiileri Sekil 4.10. da verilmistir.
Sinterlenmis pelletlerin SEM goriintiileri Sekil 4.11." de verilmistir. SO numunesinin
SEM goriintiilerine bakildiginda grain duvarlar1 arasinda bosluklarin  bulundugu
gorilmektedir. AloO3 katkisinin artmasiyla bu bosluklarin yok oldugu saptanmustir.
Al>03 katkisi tane biiyilikliigiini azaltmistir. Cai (2009) Al2Oz’ in eklenmesiyle kristalit

boyutunun sinirlandirilabildigini ifade etmistir.

4.4. Dielektrik Analizi
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Sekil 4.12. S0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin kapasitans degerlerinin
frekansa bagli degisimi

S0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin kapasitanslarinin frekansa gore
degisimleri Sekil 4.12.” de verilmistir. SO numunesinin 1kHz’ deki kapasitans degeri
6.37x10"%F iken SO.5 numunesinin kapasitans degeri 2.49x1071°F bandina diismiistiir.
S0, SO.1 ve S0.2 numunelerinin kapasitans degerleri yiiksek frekanslara ¢ikildikca bir
miktar artmaktadir. S0.4 ve S0.5 numunelerinin kapasitans degerleri yiiksek frekanslara
cikildikca azalmaktadir. S0.3 numunesinin kapasitans degeri frekans degerinin artmasi

ile birlikte once azalirken sonra artmaktadir.
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Cizelge 4.3. Numunelerin kapasitans degerleri

Numune 1kHz 1MHz 2MHz
SO 6.37x101° F 6.35x101° F 6.40x101° F
S0.1 5.62x101°F 5.60x101° F 5.64x10°F
S0.2 8.41x101°F 8.48x101° F 8.63x1010F
S0.3 2.16x10° F 2.14x10° F 2.21x10° F
S0.4 4.36x10°F 3.91x101°F 3.86x100F
S0.5 2.49x10 10 F 2.29x10 10 F 2.28x101° F

! ! I ! I ' I
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Frekans (Hz)

Kayip faktori (tand)
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Sekil 4.13. SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin dielektrik kayip faktoriiniin
frekansa bagl degisimi

S0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin dielektrik kayiplarmin frekansa
gore degisimi Sekil 4.13. te gosterilmistir. Al203 katkisinin artmasiyla dielektrik kayip
artmaktadir. SO ve S0.1 numunelerinin dielektrik kayiplar1 frekansin artmasiyla
neredeyse ayni kalmaktadir. S0.2 numunesinin dielektrik kayip faktorii frekansin
artmasi ile bir miktar artarken S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin dielektrik kayiplari

frekansin artmasiyla azalmaktadir. 1kHz’ de SO numunesinin dielektrik kayip degeri
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~0.003 iken S0.5 numunesinin dielektrik kayip degeri ~0.060 degerine ¢ikmistir. Bu
sonug literatiirle uyumlu ¢ikmistir (Cai, 2009).

Cizelge 4.4. Numunelerin dielektrik kayip degerleri

Numune 1kHz 1MHz 2MHz
S0 0.003 0.002 0.003
S0.1 0.003 0.003 0.004
S0.2 0.003 0.005 0.006
S0.3 0.020 0.014 0.019
S0.4 0.070 0.037 0.042
S0.5 0.060 0.020 0.021
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Sekil 4.14. S0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin direnglerinin frekansa bagl
degisimi

S0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin direnglerinin frekansla degisimi
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Sekil 4.14.° te gosterilmistir. AloO3 katkisinin artmasi ile direngte ciddi bir artig
gozlenmektedir. Diisiik frekanslarda SO numunesinin direnci ~61Q civarlarindayken
S0.5 numunesinin direnci ~3594Q civarlarindadir. Yiiksek frekansta (2MHz) SO
numunesinin direnci ~0.359Q iken S0.5 numunesinin direnci ~7.099Q degerine ¢iktig1

goriilmektedir. Yiiksek frekanslara ¢ikildikea tiim numunelerin direnci azalmaktadir.

Cizelge 4.5. Numunelerin direng degerleri

Numune 1kHz 1MHz 2MHz
SO 61.248 Q 0.566 Q 0.359 Q
S0.1 85.744 Q 0.846 Q 0.498 Q
S0.2 69.717 Q 0.928 Q 0.611 Q
S0.3 164.441 Q 1.128 Q 0.719 Q
S0.4 2786.150 Q 14.642 Q 8.518Q
S0.5 3594.820 Q 13.016 Q 7.099 Q

SO0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin empedanslarinin frekansla
degisimi Sekil 4.15” te gosterilmistir. Al2O3 katkisi arttikga empedansta ciddi bir artig
gozlenmektedir. Diisiik frekanslarda SO numunesinin empedans degeri ~25k€ iken S0.5
numunesinin empedans degeri ~65kQ civarlarindadir. Yiiksek frekansta (2MHz) SO
numunesinin empedans degeri ~124Q iken S0.5 numunesinin empedansit ~353Q
degerindedir. Tiim numunelerinin empedanslar1 diisiik frekanslarda yiiksek degerlerde

iken frekansin artmasi ile empedanslarda azalma meydana gelmektedir.

Cizelge 4.6. Numunelerin empedans degerleri

Numune 1kHz 1MHz 2MHz
SO 24961 Q 250 Q 124 Q
S0.1 28181 Q 283 Q 140 Q
S0.2 17951 Q 180 Q 89 Q
S0.3 6906 Q 71 Q 35Q
S0.4 37084 Q 414 Q 209 Q
S0.5 65048 Q 703 Q 353 Q
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Sekil 4.15. SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin empedanslarinin frekansa
bagh degisimi

S0, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin frekansa gore dielektrik
sabitlerinin reel kisimlarinin degerlerindeki degisim Sekil 4.16." dan goriilmektedir.
Yiiksek frekanslara cikildik¢a SO ve SO.1 numunelerinin dielektrik sabiti degerlerinin
neredeyse sabit kaldigr goriilmektedir. S0.2 numunesinin dielektrik sabiti degeri
artmaktadir. S0.3 numunesinin dielektrik sabiti degeri yiliksek frekanslara g¢ikildikca
once azalip sonra artmaktadir. S0.4 ve S0.5 numunelerinin dielektrik sabiti degerlerinde

yiiksek frekanslara ¢ikildik¢a azalma oldugu goriilmektedir.

Cizelge 4.7. Numunelerin dielektrik sabitinin reel kisim degerleri

Numune 1kHz 1MHz 2MHz
SO 245.805 245.096 246.870
S0.1 205.688 204.989 206.224
S0.2 324.403 327.290 332.941
S0.3 832.898 823.978 849.808
S0.4 170.582 153.181 150.971
S0.5 108.559 99.938 99.179
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Sekil 4.16. SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin dielektrik sabitlerinin reel
kisimlar1 degerlerinin frekansa bagl degisimi
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Sekil 4.17. SO, S0.1, S0.2, S0.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin dielektrik sabitlerinin sanal
kisimlar1 degerlerinin frekansa bagl degisimi
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Cizelge 4.8. Numunelerin dielektrik sabitinin sanal kisim degerleri

Numune 1kHz 1MHz 2MHz
SO 0.642 0.559 0.718
S0.1 0.559 0.607 0.727
S0.2 1.082 1.597 2.193
S0.3 16.925 11.955 16.401
S0.4 11.925 5.620 6.361
S0.5 6.458 2.009 2.109

SO, S0.1, S0.2, SO.3, S0.4 ve S0.5 numunelerinin dielektrik sabitlerinin sanal
kisimlar1 degerlerinin frekansin degisimine ait grafik Sekil 4.17.” de verilmistir. SO,
S0.1 ve S0.2 numunelerinin dielektrik sabitlerinin sanal kisim degerleri yiiksek
frekanslara ¢ikildik¢a artmaktadir. S0.4 ve S0.5 numunelerinin dielektrik sabitlerinin
sanal kisim degerleri yiiksek frekanslara ¢ikildik¢a azalmaktadir. S0.3 numunesinin
dielektrik sabitinin sanal kisminin degeri yiiksek frekanslara g¢ikildik¢a Once azalip
sonra artmaktadir genel olarak degeri diismiistiir. S0.3 numunesinin 1 kHz frekansinda
€' degeri 16.925 iken 2 MHz’ de bu deger 16.401° e diismiistir. 1 kHz frekans
degerindeki dielektrik sabitinin sanal kisim degerleri SO numunesinde 0.642 iken S0.5
numunesinde 6.458 degerine ¢ikmistir. 2 MHz frekans degerinde SO numunesi 0.718

iken SO.5 numunesinde 2.109 degerine ¢ikildig: 6l¢iilmiistiir.
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5. SONUC ve ONERILER

Bu tez c¢alismasinda Al katkili BaTios(ZrxAlosx)Os (0<x<0.5; adimm: 0.1)
seramikleri ultrasonik metod ile modifiye edilen katihal sentez yontemi ile iiretildi. Al
katkili seramiklerin yapisal degisimleri ile morfolojik ve dielektrik 6zellikleri incelendi.

Fourier doniistimlii kizilotesi spektroskopisi (FT-IR) kullanilarak numunelerin
yapis1 ve safsizliklar1 hassas bir sekilde arastirildi. Kalsinasyon sonras1 BaCOz3 kalintisi
gozlenirken, sinterlenmis numunelerde BaCOs kalintis1  gdzlenmemistir.  Yani
sinterlenmis numunelerde kimyasal reaksiyonlarin tamamlandig agik¢a goriilmektedir.
Bu sonug, iiretilen seramik tozlarinin kristal yapilarini incelemek icin kullanilan X-151n1
difraktometresi (XRD) ile de dogrulanmigtir. Kalsinasyon islemi ve sinterleme islemi
sonrasi toz numunelerin XRD analizleri alindi. Kalsine islemi ve sinterleme islemi
sonrast numunelerin grafikleri karsilastirildiginda sinterleme iglemi yapildiktan sonraki
numunelerin tam olarak sentezlendigi anlasildi. Al>O3 katkisi arttik¢a (S0.2, S0.3, S0.4,
S0.5) piklerin siddetlerinin arttig1 (Sekil 4.6.) goriildi. Numunedeki Zr oran1 azaldik¢a
(26=89) (123) pikinin siddeti azalmaktadir ve S0.3, S0.4, S0.5 numunelerinde (26=89)
(123) pikinin yok oldugu belirlendi. Al2O3 katkis1 arttikga 26=28 pikinin siddeti arttig1
gozlendi (Sekil 4.6.). Numunelerin morfolojik 6zellikleri taramali elektron mikroskopu
(SEM) ile incelendi. Toz numunelerinin SEM goriintiileri incelendiginde partikiiller
aras1 bosluklarin Al2Os katkisi ile daha yogun bir hale geldigi goriilmektedir (Sekil
4.10.). Pelletlerin SEM goriintiileri incelendiginde SO numunesinde taneler arasi
bosluklarin oldugu goriilmektedir. AloO3z katkisi ile taneler arasi boslugun azaldigi ve
tane boyutunun kii¢iildiigii gériilmektedir.

Kapasitans malzeme igerisinde dielektrik kutuplamanin bir Olcisiidiir.
Kapasitansin diisiik frekans bolgesinde yiiksek bir degerden baslamasi buradaki
kapasitansa katki yapan kutuplanma mekanizmalarinin yani dielektrik kutuplanmalarin
daha fazla oldugunu gostermektedir. Yiiksek frekanslara gidildik¢e bazi kutuplanma
mekanizmalari frekansa ayak uyduramadigi i¢in kutuplanmaya katki saglamamaktadir.

Malzeme igerisindeki farklt mikroyapilar, dipolar yapilar, arayiizeylerde biriken
yiikler ve atomun elektronlarinin uygulanan elektik alana bagl olarak pozisyonlarindaki
degisiklik baslica kutuplanmay1 olusturan mekanizmalardir. Malzeme igerisinde baslica

4 kutuplanma mekanizmasi olugsmaktadir: I) araylizey yiik kutuplanmasi, II) dipolar
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kutuplanma, 111) iyonik kutuplanma ve 1V) elektronik kutuplanma. Diisiik frekanslarda
bu kutuplanma tiplerinin tamami olusur. Yiiksek frekanslarda bazi kutuplanma
mekanizmalar1 uygulanan frekans1 takip edemedigi i¢in kutuplanmaya katkida
bulunmaz. Dolayisi ile kutuplanmaya bagli olarak degisen kapasitans ve dielektrik sabiti
diisiik frekanslarda yiiksek olurken yiiksek frekanslarda sabit bir degere yaklasir.
Elektrik alan uygulandiginda atomun yapisindaki elektronlar ¢ekirdekten hafif
uzaklasarak elektronik kutuplanma olusturur. Uygulanan elektrik alanin frekansi diistik
oldugunda elektronlar elektrik alanina bagli olarak yeniden yonelim elde edecek zamani
bulabilirler. Yiiksek frekanslarda ise elektronlar alanin frekansini takip ederek yeniden
yonelebilecek zaman1 bulamazlar. Ayrica arayiizeylerde birikerek yiikler araylizey yiik
kutuplanmasini olusturarak kutuplanmaya katki saglayan serbest elektrolar da diisiik
frekanslarda yeniden yonelim saglayabilecek zamami bulabilirken, yiiksek
frekanslardaki degisimi takip edemez. Bu kutuplanmalar yiiksek frekanslarda ortadan
kalktigindan yiiksek frekanslarda dipolar ve iyonik kutuplanmalar gozlenir. Bu
kutuplanmalar genellikle frekansa baglilik gostermez (Kim, 2009; Khan, 2014).

Malzemenin kayip, diren¢ ve empedans parametreleri malzeme igerisindeki
safsizlik, porozite, homojenlik ile yapiy1 olusturan taneciklerin (grainlerin) biiytikliikleri
ve arayiizeylerine baghdir. Safsizlik ve homojenlik durumuna bagh olarak sinterleme
sonrast yapiy1 olusturan taneciklerin olusumu da farkli olacaktir. Homojen ve saf olarak
sentezlenmis malzemelerdeki tanecik boyutunun degisimi ¢ok fazla degildir. Buna
karsilik heterojen ve safsizligi fazla olan yapilarin taneciklerinde normal ve anormal
biiyiikliikler birlikte olacaktir. Bu ise uygulanan elektrik alanin farkli bolgelerde farkl
olusmasimma neden olacaktir. Malzeme icerisindeki elektronik denge saglanmaya
calisilacag: i¢in fazladan enerji harcanmasi gerekecektir. Buna ilaveten; yap1 poroz,
safsizlig1 yiiksek ve heterojen bir yapi ise elektrotlardan veya malzeme igerisinde
baglanmamis olan yiiklerden bir kismi malzemeyi boydan boya gecebilir ve sizinti
akimi olusturarak kayip miktarini artirir (Yang, 1995).

Numunelerin dielektrik 6zellikleri, Agilent marka hassas LCR metre kullanilarak
20Hz-2MHz frekans araliginda incelendi (Sekil 4.12-4.17). Al,O3 katkisinin artmasiyla
tiim numunelerin kayip faktorii, direng, empedans degerleri artmistir. S0.3 hari¢ tiim
numunelerde kapasitans, kayip faktorii, direng, empedans ve dielektrik sabiti degeri

diisiik frekanslarda biiytik bir degerden baglayarak hizla azalmig ve 100kHz sonrasinda
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sabit bir degere yaklasmistir. S0.3 numunesinin ise yiliksek bir degerden baslayarak
100kHz kadar hizla azalirken, 100kHz sonrasinda frekans degerinin artmasi ile birlikte
tekrar artmistir. Bu sonug¢lar S0.3 numunesi disindaki tiim numunelerin kararli bir
yapida oldugunu gostermektedir. S0.3 numunesinin kapasitans, kayip faktorii ve
dielektrik sabitinde goriilen yiiksek frekanslardaki artis yapida kapasitans artisi ve
kayiplara neden olan mekanizmalarin varligini gostermektedir. Kapasitans artis1 ile
birlikte kayiplarda da bir artisin gézlenmesi malzemede kayiplara neden olan bir iyon
akisinin oldugunu gostermektedir. Yapimin heterojen olmasi, safsizliklar, tanecik
biiyiikliiklerinin birbirinden oldukg¢a farkli olmasi gibi nedenlerle arayilizeyde olusan
potansiyel farklarini kullanan iyonlarin hareketi bu tiir bir kayba neden olabilir.

Al;O3 katkisinin artmasiyla direng, empedans ve dielektrik kayip degerlerinin
arttig1 sonucuna varildi. Bundan sonraki caligmalarda farkli elementler kullanilarak
dielektrik kayip daha da azaltilabilir. Ogiitme siireleri artirilarak dielektrik 6zelliklerine
etkisi incelenebilir. Dielektrik ozellikleri iizerine prob c¢aplarmin etkileri ayrica

arastirilabilecek konulardandir.
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