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Ozet
Bu calismada Mn ile katkilanmis Pb(Mgq3Nby/3)O3-Pb(Yb;/,Nby/,)035-PbTiO3 (PMN-PYbN-PT) esasli
piezoseramiklerin dielektrik ve elektromekanik ozellikleri arastirlmistir. %1 mol MnCO; igeren
0,2875PMN-0,2875PYbN-0,425PT kompozisyonu 1100°C’de sinterlenerek Uretilmistir. %98 goreceli
yogunluga ve tamamen perovskit faza sahip bu numunelerin 8;3 /80 = 1728, tand = %0,35, d3; = 320
Anahtar kelimeler PC/N, d3; = -103 pC/N, Qp = 467, k;, = %40, k3; = %24, k33 = %49 ve T, = 275°C olarak dlgllmustir.
Perovskit; Dielektrik ve  Benzer 6zellikler Mn katkisi yapilmamis ve 1000°C’de sinterlenerek retilmis numunelerde 8;3/80
_ Elektromekanik 2380, tan6 = %1,95, ds; = 433 pC/N, ds; = -145 pC/N, Qyy = 60, k, = %43, ka; = %27, ks3 = %48 ve T,
Ozellikler; Sert Karakter  »g0°c olarak dlclilmistiir. Mn ilavesi nedeniyle 6zellikle sistemdeki tans azalmis, Q,, ise artmistir.
Muhtemelen Mn>*/Mn** iyonlari perovskit yapidaki oksijen oktahedralin merkezindeki B-konumu
iyonlari ile yer degistirerek alici (acceptor) iyon olarak davranmaktadir ve kusur giftleri olusturmaktadir.
Bu kusur ciftleri ise yapidaki domain duvar hareketlerini engellediginden sistemdeki dielektrik ve
mekanik kayiplar azalmakta boylece sistem “sert” karakter kazanmaktadir. Sonug olarak, Mn ihtiva eden

“sert” karakterli 0,2875PMN-0,2875PYbN-0,425PT piezoseramikler tekrar eden yiksek elektriksel ve
mekanik gerilmelerde ¢alisan uygulamalarda kullanilabilecek potansiyeldedir.

Inducing Electrically Hard Character in Ternary [Pb(Mg;/3Nb;/3)03,
Pb(Yb;/,Nb;/,)03, PbTiO3] Piezoceramics by Mn Doping

Abstract

In this study, dielectric and electromechanical properties of Mn doped Pb(Mg;;3Nb;/;3)05-
Pb(Yb;/,,Nb;/,)03-PbTiO3 (PMN-PYbN-PT) based piezoceramics were studied. Fully pervskite and 98%
dense 0,2875PMN-0,2875PYbN-0,425PT ceramics modified with 1 mol% MnCO; were fabricated after

sintering at 1100°C. 8;3 /80 =1728, tand = %0,35, d33 = 320 pC/N, d3; = -103 pC/N, Q,, = 467, k, = 40%,

k3; = 24%, ka3 = 49% and T, = 275°C were measured. However, undoped ceramics sintered at 1000°C

Keywords
Perovskite; Dielectric
and Electromechanical  had 8;3 /80 = 2380, tand = %1,95, d33 = 433 pC/N, d3; = -145 pC/N, Q. = 60, k, = 43%, k31 = 27%, ki3 =
Properties; Hard

X 48% and T. = 280°C. The addition of Mn resulted in decreasing tan and increasing Q,, Acceptor
Character

Mn2+/Mn3+ ions presumably substituted B-site ions in the center of oxygen octahedral of perovskite
structure; therefore, some defect dipole pairs were formed. The electrically “hard” character were
induced as a result of the domain wall motoin pinning due to the existing defect pairs, which resulted in
decreased dielectric and mechanical losses. In summary, Mn doped 0,2875PMN-0,2875PYbN-0,425PT
piezoceramics with “hard” character are good potential for device applications working under heavy
electrical and mechanical stresses.
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1. Giris oldugu morfotrofik faz siniri (MFS) civarinda Ustin
dielektrik ve elektromekanik ozellikler
sergilemektedir (Kelly et al. 1997), (Choi et al.
1989). Ornegin (1-x)PMN-xPT x = 0,32-0,33
kompozisyonlarinin oda sicakligindaki dielektrik

Kursun esasli relaksér Pb(Mgy;3Nb,/3)03 (PMN) ve
normal ferroelektrik PbTiO; (PT) ihtiva eden
perovskit (1-x)PMN-xPT kati ¢ozeltisi x = 0,3-0,35
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sabitin (8;3/80) ~ 3700, dielektrik kayibin (tand) =
%2-3, piezoelektrik yik katsayisinin (ds3) = 600-640
pC/N,
katsayisinin (k,) ~ %62 oldugu bildirilmistir (Kelly
1997). Fakat MFS civarindaki PMN-PT
kompozisyonun polarizasyon c¢eviriminin meydana

dizlemsel elektromekanik  baglasma

et al.

geldigi zorlayici elektrik alaninin (E. < 8 kV/cm) ve
ferroelektrik-paraelektrik faz gecisinin meydana
geldigi Curie sicakhginin (T, ~ 150-190°C) duslk
olmasi bu sistemin yiiksek sicaklik ve yiksek gig
uygulamalardaki kullanimini kisitlamaktadir (Kelly
et al. 1997), (Kumar et al. 2004), (Wongmaneerung
et al. 2009), (Chen et al. 2001a), (Chen et al.
2001b). Pratik anlamda piezoelektrik malzemeler
sahip olduklari Curie sicakliklarindan daha distk
sicakliklarda (T < % T,)glivenli bir bicimde ¢alisacak
sekilde tasarlanmaktadir ¢linkli calisma esnasinda
cihazda olusan 1s1 artisi nedeniyle kullanilan
piezoseramiklerin dielektrik ve elektromekanik
performanslari kotiilesebilmektedir. Hatta sadece
sicaklik degil yiksek mekanik/elektrik stresler gibi
etkiler de piezoelektrik malzemelerin kolayca
depolarize olmasina neden olabilir. Diger yandan
MFS civart  PMN-PT seramikleri
1200°C'den daha ylksek sinterleme sicakligina
1997),

(Kumar et al. 2004), (Wongmaneerung et al. 2009).

Uretmek icin
gereksinim duyulmaktadir (Kelly et al.

Fakat yilksek sicakliklarda kursunun sistemden

ucmasi  Ozellikleri olumsuz yoénde etkileye-
bilmektedir. Bu ylzden kursun esash perovskitlerin
miimkin olan en disik sicakhklarda sinterlenmesi

en onemli proses hedefleri arasindadir.

Diger bir kursun esash  perovskit olan
Pb(Yb,/;Nby/;)03-PbTiO;  [(1-x)PYbN-xPT]  kati
¢Ozeltisinin MFS yaklasik x = 0,5 civarinda olup
normal ferroelektrik ozellikler sergilemektedir
(Duran et al. 2001). 950°C’'de reaktif sinterleme
yontemi ile Uretilmis olan >%96 goreceli yogunluga
sahip 0,5PYbN-0,5PT seramiginin oda sicakliginda
Olglilmis bazi ozellikleri soyledir; 8;3/80 = 1920,
tand = %2,4, ds; = 477 pC/N, ki3 = %61, E. = 22
kV/cm’dir. Dahasi 0,5PYbN-0,5PT seramigi T, ™~
371°Ciile Pb(B',B")O3-PT tipi seramikler arasinda en
ylksek Curie sicakligina sahip olan sistemdir (Duran
et al. 2001).

PMN-PT ve PYbN-PT
ozellikleri géz 6nlne alinarak yapilan ¢alismalarla

seramiklerinin  mevcut
ylksek Curie sicakhgl ile zorlayici elektrik alana
sahip ve duslik sicaklklarda sinterlenebilen
Pb(Mg1/3Nb,/3)03-Pb(Yb,/,Nb,/)03-PbTiO; (PMN-
PYbN-PT) esash yeni (¢ bilesenli bir sistem
gelistirilmistir (Alkan-Giiltekin,2006), (Alkan-
Gultekin and Yilmaz 2009), (Ak¢a,2010), (Akca et al.
2010), (Ak¢a and Duran 2011). Konuyla ilgili ilk
calismalarda daha o©ncesinde sentezlenen PMN,
PYbN ve PT kompozisyonlari ile hazirlanmis olan
PMN-PYbN-PT (clu sisteminin elektriksel 6zellikleri
ve MFS konumu, PT iceriginin ve PMN/PYbN
oraninin bir fonksiyonu olarak incelenmistir (Alkan-
Gultekin,2006), (Alkan-Giltekin and Yilmaz 2009).
Daha sonraki ¢alismalarda ise éncelikle 0,675PMN-
0,325PT ve O0,5PYbN-0,5PT sentezlenmis ve bu
kompozisyonlar  kullanarak farkli PMN/PYbN
oranlarina sahip MFS civari PMN-PYbN-PT sistemler
hazirlanmistir. ilgili sistemlerin 950-1200°C ara-
sindaki sinterleme davranislari ile (retilen
dielektrik,
ferroelektrik ozellikleri incelenmistir (Ak¢a,2010),
(Akca et al. 2010), (Ak¢a and Duran 2011). Yapilan

biatin bu c¢alismalarin

seramiklerin piezoelektrik ve

sonucu olarak yliksek
goreceli yogunluk (> %95) ve saf perovskit faza
PMN-PYbN-PT seramiklerinin
ozelliklerinin 1000°C
edilebildigi
Uretilen bu sistemler genel olarak PMN-PT’ye

sahip MFS civari
optimum civarinda
sinterlenerek elde gorilmektedir.

kiyasla daha yiksek T. ve E. degerlerine, PYbN-
PT'ye gobre ise daha yiksek P,, di; ve 5;3/50
degerlerine sahiptir. MFS civarindaki Ug¢ bilesenli
sistemlerin  belirlenmis  Ozellikleri gbz Online
alindiginda 0,2875PMN-0,2875PYbN-0,425PT siste-
minin optimum kompozisyon oldugu goriilmekte-
dir. Zira 1000°C'de 0,2875PMN-
0,2875PYbN-0,425PT seramiginin 6‘;3/80 = 2380,
tand = %1,95, ds; = 433 pC/N, P, = 31,5 uC/cm’, E.
= 17,2 kV/cm ve T. = 280°C oldugu bildirilmistir
(Akca,2010), (Akca et al. 2010), (Ak¢a and Duran

sinterlenen

2011). lyilestirilmis piezoelektrik ve dielektrik
ozellikleri nedeniyle bu seramikler potansiyel
“dontstlrict”  malzemelerdir.  Yiksek gl

uygulamalarda kullanilacak donustiriici malzeme-
lerin ise sabit/tekrar eden yiksek mekanik ya da
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elektriksel gerilimlere dayanabilmesi icin 6zellikle
mekanik ve elektriksel kayiplarinin minimum olmasi
istenmektedir. Diger bir ifade ile ylksek gic
donustirict malzemelerin sert karakter sergileyen
yuksek T.'ye sahip piezoelektrik malzemeler olmasi
istenmektedir (Zhang et al. 2005). PMN-PYbN-PT
esasli seramiklerin yik glc performanslarini
arttirmak icin mekanik ve elektriksel kayiplarini
azaltic elzemdir.

calismalarin yapilmasi

Ferroelektrik malzemelere uygun alici (acceptor)

iyon katkilandirmasi yapilarak sert karakter
kazandirilabilmektedir. PMN-PT ve PYbN-PT
seramiklerinin her ikisine de sert karakter

kazandirmak amaciyla vyapilacak en etkin
katkilandirma “Mn” esash bilesiklerin ilavesidir
(Chen et al. 2001a), (Chen et al. 2001b), (Chen et al.
2001c), (Park et al., 2001), (Beck et al., 1998), (Lim
and Choo, 1996). Yapilan calismalarda kiglk bir
miktar manganin bile PMN-PT esasl seramiklerinin

Q. ve E. degerlerini arttirmak, tan, ds3, &5,/ ¢, ve

P. degerlerini azaltmak suretiyle sistemdeki sert
karakteri tetikledigi bildirilmistir (Chen et al.
2001a), (Chen et al. 2001b), (Chen et al. 2001c),
(Park et al. 2001). Diger yandan PYbN-PT seramik
sistemine yapilan Mn ilavesinin hem Q, k, ve k;
arttirdigt - hem de  yogunlugu iyilestirdigi
bildirilmistir (Lim and Choo, 1996). Ayrica yapilan
Mn katkisi Curie sicakliklarini hemen hemen hig

degistirmemektedir.

0,2875PMN-0,2875PYbN-0,425PT
sistemine sert karakter kazandirmak amaciyla %1

Bu calismada,

mol MnCO; eklenmis ve Mn katkisinin sistemin
dielektrik,
ozellikleri izerindeki etkileri arastiriimistir.

ferroelektrik  ve elektromekanik

2. Materyal ve Metot

Calismada kullanilmis olan ara bilesikler 0,675PMN-
0,325PT ve 0,5PYbN-0,5PT, C4H,Mgs044-5H,0
(Sigma-Aldrich, %99,5), Nb,O5 (Alfa Aesar, %99,5),
(PbCO3),-Pb(OH), (Alfa Aesar, %99), TiO, (Merck,
2%99) ve Yb,0; (Alfa Aesar, %99,9) baslangic
tozlari kullanilarak Columbite yontemi ile 875°C'de
4 saat kalsine edilerek sentezlenmistir (Swartz and
Shrout 1982). Kalsinasyon sonucu olusan sert
topaklari kirmak ve birincil parcacik boyutunu
kiicliltmek icin tozlar ZrO, bilyeler kullanilarak etil

alkol icerisinde 24 saat 6gutlilmustir. Katki olarak
kullanilan MnCO; tozu ise klorlir ve karbonath
bilesikler  kullanilarak ¢oktiirme yontemi ile
Uretilmistir. Katkisiz ve %1 mol MnCO; katkili
0,2875PMN-0,2875PYbN-0,425PT tozlara agirlik¢a
%2 oraninda PVA esasli baglayici eklenmis daha
sonra 90 um’lik elekten elenmistir. Tozlar 31 mm i¢
capa sahip celik kalip icerisinde 100 MPa basing
altinda tek eksenli kuru pres ile preslenmis ve yas
numuneler hazirlanmistir. Sinterleme islemleri
1000-1100°C’de 4 saat olacak sekilde kapali Al,O3
cift pota sistemi icerisinde yapilmistir. Sinterleme
sirasindaki kursun kaybini telafi etmek igin sistem
icerisine PbO esasli atmosfer tozu da eklenmistir.
Numunelerin yogunluklari Arsimet metodu ile
belirlenmistir. Kalsine edilmis ve sinterlenmis

numunelerin faz olusumlari X-1sinlari

(Rigaku) ile
Olcimlerden  Once

1200'lik SiC zimpara ile

Elektromekanik

difraktometresi
Elektriksel
ylzeyleri

belirlenmistir.
numunelerin

islenmistir.
Olciimleri yapmak i¢in ise
zimparalanmis numuneler IEEE standartlarina gore
uygun boyutlarda kesilerek
(ANSI/IEEE  1987). Daha
yuzeyleri Ag/Pd pasta ile elektrotlanmis ve
850°C'de 30 dakika pisirilmistir. Polarizasyon-
Elektrik Alan (P-E) histerisiz dongileri 1,3 Hz'de
ferroelektrik test Unitesi (Radiant) ile belirlenmistir.

hazirlanmistir

sonra numunelerin

Numunelerin kutuplama islemleri 120°C’lik silikon
banyo icerisinde 30-35 kV elektrik alan altinda
15’er dakika sireyle yapiimistir. Numunelerin 25-

350°C arasindaki &;,/g, ve tanS degerleri LCR

metre (Hioki) ile belirlenmistir. Rezonans ve

antirezonans degerleri empedans analiz cihaz
(Agilent)

Berlincourt ds; metre (APC) ile de belirlenmistir.

ile saptanmistir. di; degerleri ayrica

3. Bulgular

Katkisiz ve katkili 0,2875PMN-0,2875PYbN-0425PT
esasli seramikler sirasiyla PMYNT ve PMYNT-Mn1
olarak adlandirilmistir. Sinterlenmis olan numu-
neler toz haline getirildikten sonra x-isinlari kirinim
analizleri yapilmistir. Sekil 1’de 1000°C ve 1100°C
sicakliklarda 4 saat sinterlenerek (retilmis olan
PMYNT ve PMYNT-Mnl seramiklerine ait x-isini

kirinim desenleri gosterilmektedir. Her iki sistemde
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de sadece perovskit yapinin var oldugu saptanmis
olup ilgili piklere ait dizlemler sekil lzerinde
indekslenmistir. Diger yandan x-i1sini desenlerindeki
20 = 45-47°civarindaki yansimalara goz atildiginda
tetragonal fazin varhgini kanitlayan karakteristik
(002) ve (200) pik ayrismalari agikca gortlmektedir.

Er}mmum
(101)(110)
(111)
(002)/(200)
(112)/(211)

201)/(210)
(202)/(220)

: @
LA JL l A M._..ﬂ M)

20 (Derece)
Sekil 1. Sinterlenmis seramiklerin X-isini kirinim desen-

leri (a) Katkisiz PMYNT, (b) PMYNT-Mn1

PMYNT ve PMYNT-Mn1l seramiklerinin x-isinlari
kirlnim desenleri kullanilarak hesaplanan teorik
yogunluklari ile sinterleme sonrasi Arsimet met-
oduyla olgillen yogunluklari birbirlerine oranlanmis
ve her iki sistemin de goreceli yogunluklarinin >
%98 oldugu belirlenmistir. 0,2875PMN-
0,2875PYbN-0,425PT’ye yapilan %1 mol MnCO;
katkisinin sistemin faz olusumu ve yogunlasma dav-
ranisinda herhangi bir probleme neden olmadig
anlasiimaktadir.

Elektrotlanmis numunelerin kutuplanmadan 6nce
polarizasyon-elektrik alan (P-E) histerisiz dongdleri
belirlenmistir. Sekil 2’de PMYNT ve PMYNT-Mn1
seramiklerine ait 50 kV/cm elektrik alan altinda
Olcilmis olan P-E histerisiz davraniglari  gos-
terilmistir. PMYNT seramigi icin P, = 32 pC/cm?’ ve
E. = 18,2 kV/cm, PMYNT-Mn1 seramigin icin ise P,
= 18,3 uC/cm® ve E. = 16,6 kV/cm oldugu
saptanmistir. Katkisiz PMYNT sisteminin katkil
PMYNT-Mn1’e kiyasla daha karesel ve dik bir
histerisiz dongusli sergiledigi ve 06zellikle daha
ylksek kalici polarizasyon degerlerine sahip oldugu
gortlmektedir. Her iki sistemin + P, ve - P,
degerlerinin  farklari neredeyse sifir olmasina
ragmen + E. ve - E. degerlerinin farklari (Ein)
PMYNT igin E;x = 0,2 kV/cm, PMYNT-Mn1 icin ise
Eit = 1,5 kV/cm’dir. Yani PMYNT-Mnl’in P-E

histerisiz donglsiinde elektrik alan ekseninde
meydana gelen 1,5 kV/cm’lik pozitif yatay kayma
nedeniyle histerisiz dongisiinde bir asimetri
olusmustur. Ayrica dongilerde herhangi iletim

olmadigi da acik¢a gorilmektedir.

2

« Polarizasyon (uC/cm’) —

« Elektrik Alan (kV/cm) —
Sekil 2. 50 kV/cm elektrik alan altinda ol¢tilmus P-E
histerisiz dongileri (a) PMYNT, (b) PMYNT-Mn1

Kutuplanmis numunelerde sicaklik artisiyla dielek-
trik ozelliklerinde meydana gelen degisimler Sekil
3’de gosterilmistir. Normal ferroelektrik davranis
sergileyen her iki sistemin 1, 10 ve 100 kHz frekans-
lardaki dielektrik 6zelliklerinde herhangi bir yayinim
gozlenmemistir. PMYNT sistemine yapilan Mn kat-
kisi ile T.’de kayda deger bir degisim olusmamakla
birlikte T. degerleri PMYNT igin 280°C ve PMYNT-

Mn1l icin 275°C olarak belirlenmistir. Sicaklik
artistyla beraber T, civarinda dielektrik ozellikler
maksimum  degerlere  ulasmaktadir.  Katkisiz

PMYNT’nin maksimum &5, /&, ~ 20000 iken , %1

mol MnCO; katkisi ile maksimum 5;3/50 ~ 12500'e

Benzer sekilde PMYNT ve
PMYNT-Mn1 piezoseramiklerinin tand degerleri

kadar gerilemistir.

T./lerinden ~ 5 °C daha diislik olan depolarizasyon
sicakliklari (T4) civarinda maksimuma ulagsmislardir.
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Sekil 3. Kutuplanmis numunelerin dielektrik o6zellik-
lerinin sicaklik artisina gore degisimi (a) PMYNT, (b)
PMYNT-Mn1

Tablo 1’de PMYNT ve PMYNT-Mnl'in oda si-
cakligindaki dielektrik 6zellikleri ile IEEE standart-
larina gore belirlenmis olan bazi elektromekanik
ozellikleri gosterilmistir.  Mn ilavesi nedeniyle
sistemin dielektrik sabiti ve kayiplari, piezoelektrik
yik katsayilari, elastik gevseklik (compliance)
katsayilari azalmakta iken mekanik kalite faktori
artmaktadir. Elektromekanik eslesme faktorlerinde
ise kayda deger degisimler meydana gelmemistir.
Diger yandan PMYNT ve PMYNT-Mn1’in Berlincourt
ds3; metre ile Olcllen d3; degerleri sirasiyla 433
pC/N ve 320 pC/N’dir. Ozellikle tan8’nin % 1,95’ten
%0,35’e

azaldiginin, Q,’nin 60’tan 467’ye ylkselmis olmasi

azalmis olmasi elektriksel kayiplarin
ise mekanik kayiplarin da azaldiginin gostergesidir.
Diger yandan elastik gevseklik katsayilari genel

olarak azalmistir.
4, Tartisma ve Sonug

Mn iyon olarak +2, +3, +4, +5, +6 ,+7 degerlikleri
alabilmekte ve sahip oldugu degerlige gére Mn’nin
iyonik caplari 0.25-0.96A arasinda degismektedir

Tablo 1. Mn katkili ve katkisiz PMYNT seramiklerinin
dielektrik ve elektromekanik 6zellikleri

Simge (Birim) PMYNT PMYNT-Mn1
eyl g, 2380 1728
tand (%) 1,95 0,35

ko 0,43 0,40

ka1 0,27 0,24

kss 0,48 0,49

ds (10" C/N) -145 -103
dss (10 C/N) 275 227
Qum 60 467

s (102 m?/N) 14,4 12,5

S35 (10 m?/N) 14,5 14,4

$°1 (102 m?/N) 13,3 11,9
%33 (10™ m?%/N) 11,5 11

(Shannon 1976). Fakat hava ortaminda isil islem
goren MnCO; sicakhk artisiyla beraber cesitli
300°C
Uzerinde MnO,’ye, 440°C lzerinde Mn,0;’e ve son

formlara doénisebilmektedir. Oncelikle
olarak 900°C'de Mn;0, formuna doénusmektedir
(Shaheen and Selim 1998), (Beck et al. 1998). Bu
baglamda PMYNT MnCO;
1000°C-1100°C olan sicakliklarinda
blyilk ihtimalle termodinamik olarak daha kararli
+3  degerlikli Mn;0,
donismektedir.  Mn**/Mn*"  iyonlarinin  iyonik
caplarinin 0,645-0,83A arasinda degistigi ve PMYNT

sisteminde perovskit yapinin A konumunda yer alan

sistemine eklenen
sinterleme

olan +2 ve formuna

Pb? iyonunun 1,49A, B konumunda yer alan Ti*,
Nb>*, Mg ve Yb*' iyonlarinin iyonik caplarinin ise
sirasiyla 0,605A, 0,64A, 0,72A ve 0,868A oldugu
bildirilmistir (Shannon, 1976). Mn iyonlarinin (+2 ve
+3 degerlikli) iyonik caplarinin B-konumunda yer
alan iyonlarin  caplariyla benzer olduklar
gorilmektedir. Sonug olarak Mn**/Mn®" iyonlarinin
PMYNT sisteminde perovskit yapinin B-konumuna
yerlestigi dastnldlmektedir. Zira daha Onceden
PMN-PT
sisteminde B-konumuna yerlestiginden bahsedil-
mistir (Chen et al. 2001a), (Chen et al. 2001b),

(Chen et al. 2001c). Bununla birlikte yapiya giren

yapilan c¢alismalarda Mn iyonlarinin

Mn ne mevcut tetragonal fazi degistirmekte ne de
sistemin faz olusumunu olumsuz yonde etkile-
mektedir. Ayrica Mn ilavesinin sistemin yogunlas-
ma davranislarinda da herhangi bir olumsuzluga
neden olmadig gorilmektedir zira Mn katkisinin

AKU FEMUBID 14 (2014) 0Z5714

89



Ug Bilesenli PMN-PYbN-PT Piezoseramiklerine Mn ilavesi ile Elektriksel Sert Karakter Kazandiriimasi, Akca vd.

PMN-PT ve PYbN-PT seramiklerinin yogunlasma
davranislarini kétilestirdigi yoniinde higbir bildirim
bulunmamaktadir.

Mn iyonlari perovskit yapinin B-konumundaki
mevcut iyonlar ile etkilesime girerek cesitli iyonik
kusurlarin  olusmasina neden olabilmektedir.
PMYNT sistemindeki Mn**/Mn** iyonlarinin 6zellikle
B-konumundaki iyonlarla yer degistirerek alici
(acceptor) iyon olarak davrandigi, sonug olarak alici
iyon-oksijen boslugu kusur ciftlerinin olusmasina
vesile oldugu distinilmektedir. Olusan bu kusur

ciftleri kutuplanma yoniinde hizalanarak

kutuplanmanin  dénmesini zorlastirici  bir geri
donderici (restoring) kuvvet meydana getirirler.
Dahasi bu kusur ciftleri cok zor hareket ettiginden
dolayr domain duvarlarinin mobilitesini disururler
ya da engellerler (Lee et al. 2007), (Yan et al. 2011),
(Zhang et al. 2008), (Chen et al. 2001a), (Chen et al.
2001b), (Chen et al. 2001c). Mihlanma (pinning)
denilen bu etki nedeniyle P-E donglisiinde icsel
bias) ya da histerisiz

yatay kayma (internal

dongisilinde bolgesel sikisma (pinching) olusmakta,
Q,, yukselmekte, 5;3/50, ds; ve tand azalmakta

yani sistem elektriksel sert karakter kazanmaktadir.

Bltin bunlar goéz oniline alindiginda, Mn ilavesi
nedeniyle PMYNT sisteminde P, degeri azalmakta-
dir; c¢lnkii olusan kusur ciftleri domain duvar
hareketlerini  engelledigi icin  polarizasyonun
cevrilebilme (switchable) derecesi azalmaktadir.
Ayni sebeplerden o6tiri Mn ile modifiye edilmis
PMYNT sisteminde P-E doéngisinde 1,5 kV/cm
mertebesinde bir icsel yatay kayma meydana
gelmistir. Diger yandan yapilya eklenen MnCO;
degismeksizin

nedeniyle T. neredeyse hig

maksimum &,/g, %40 kadar azalmistir. Benzer

sonuglar Mn ilave edilmis PMN-PT ve PYbN-PT
seramikleri icin de bildirilmistir (Lim and Choo,
1996), (Chen et al. 2001). Muhtemelen olusan sert
karakter nedeniyle domain duvar hareketlerinin

£y,1€,’a olan katkisi azalmigtir. Mn ilavesi ile

olusan kusurlarin polarizasyonu mihlamasindan
(pinning) dolayi yiksek Q,, degeri elde edilmistir.

Benzer sekilde domain duvar hareketlerinin

azalmasi nedeniyle tané’da azalmaktadir. Kisaca

Q,’nin artmis ve tand’nin azalmis olmasi calisma
esnasinda PMYNT-Mn1l sisteminde ¢ok daha az
mekanik ve elektriksel kayiplarin  olusacagi
anlamina gelmektedir. Diger yandan ds; genel
olarak dielektrik sabit ve kalici polarizasyona dogru
orantili bicimde bagimlidir (Akca et al. 2010), (Akca
and Duran 2011). Katkisiz PMYNT seramiginin daha

katkili  PMYNT-Mn1

seramigine kiyasla hem daha yiiksek &3,/¢, hem de

yliksek ds3’e sahip olmasi

daha vyiksek P, degerlerine sahip olmasi ile
aciklanabilir. Elastik gevseklik katsayilarin azalmis
olmasi ise Mn ilavesi ile PMYNT seramiginin elastik
sikiliginin  (stiffness) artmis oldugunun gosterge-
sidir.

Sonug olarak, 0,2875PMN-0,2875PYbN-0,425PT'ye
yapilan %1 mol MnCQOs; ilavesi ile sistemin Q,,’si ve

elastik sikihgi yikselmekte, 5;3/50, ds3, d3; ve tand

degerleri ise azalmaktadir. Dolayisiyla Mn katkisi
sayesinde sert karakter kazanmis olan 0,2875PMN-
0,2875PYbN-0,425PT piezoseramikleri tekrarlayan
ylksek elektriksel ve mekanik gerilmeler altinda
cahsan yiksek glic uygulamalarda kullanilabilecek
potansiyeldedir.
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