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Oz

Son vyillarda, Pb(B’,B")Os tipi kursun esasl Pb(Mgi1/3Nb,/3)0s-PbTiO; (PMN-PT), Pb(Nis/sNby/3)03-PbTiO3

(PNN-PT) ve Pb(Zni/3Nb,/3)03-PbTiOs (PZN-PT) gibi kompleks kati eriyikler, Gistiin 6zellikleri nedeniyle

ticari Pb(Zr,Ti)Os (PZT) seramiklerin yerini almaya aday olduklari igin arastirilmaktadir. Ayrica, bu

kompozisyonlar uygulama gereksinimine bagl olarak, genis bir kompozisyon araliginda modifiye

edilebilmektedir. Bu ¢alismada, dortli kati eriyik noktasindaki (1-x)[0.14PZN-0.56PNN-0.3PT]-
Anahtar kelimeler x[0.53PMN-0.13PNN-0.34PT] (x=0,2 ve x=0,8) sistemleri arastinlmistir. Seramik kompozisyonlar, 6ncii

Piezoelektrik; Columbite ydntemi ile sentezlenmistir. NiNb2Os(NN), ZnNb,Os (ZN) ve MgNb,0¢ (MN) Columbite dncii
Seramikler;Kursun fazlan baslangic asamasi olarak hazirlanmistir. Daha sonra bu tozlar, formilasyona baglh olarak PbO ve
Esasli Sistemler TiO, tozlari ile stokiyometrik oranlara gore tartilmistir. Karisim %2 mol PbO ilavesi ile 900°C’ de 4 saat

sure ile kalsine edilmistir. Kursun esasl seramiklerin sinterlenmesinde, yiiksek sicakliklarda kursun oksit
(PbO) buharlasmasi nedeniyle stokiyometriden sapmayi 6nlemek igin kursunca zengin kapali pota
sisteminde yapilmistir. Perovskit faz ikinci faz olusumu meydana gelmeden elde edilmistir. P20-P80 ve
P80-P20 sistemlerinin Curie sicakliklar 142°C ve 112°C olarak o6lgulirken, oda sicakhginda ve 10 kHz
frekanstaki dielektrik kayip (tand) sirasiyla %2,8 ve %2,6 olarak belirlenmistir. Oda sicakhigindaki P20-P80
ve P20-P80 sistemlerinin tek kutuplu gerinim davranisi ise sirasiyla %0,19 ve %0,15 olarak ol¢lilmustdr.

An Investigation on Structural and Electrical Properties of PMIN-PNN-
PZN-PT Quaternary Solid Solution System

Abstract

In recent years, Pb(B’,B"”)Os type lead based complex solid solutions such as Pb(Mg1/3sNb,/3)03-PbTiO3
(PMN-PT), Pb(Ni1/3Nb2/3)O3-PbTiO3 (PNN-PT) and Pb(znl/ng2/3)03-PbTi03 (PZN-PT) have been studied
extensively as a candidate of replacement for commercial Pb(Zr,Ti)Os (PZT) due to their outstanding
properties. Also, these compositions can be modified at wide compositional range depending on
application necessities. In this study, near the quadruple solid solution point compositions of (1-
x)[0.14PZN-0.56PNN-0.3PT]-x[0.53PMN-0.13PNN-0.34PT] (x=0,2 and x=0.8, donated as P80-P20, P20-
P80) quaternary systems were investigated in details. The ceramic compositions were synthesized
Ceramics; Lead Based following Columbite precursor route. NiNb,Og(NN), ZnNb,Os (ZN) and MgNb,O¢ (MN) Columbite
Systems precursor phases were prepared as initial stage. After, these powders were weighed according to
stoichiometric ratios with lead oxide (PbO) and TiO, powders depending on formulation. The powders

were reacted at 900°C for 4 hours with addition of 2% mole of PbO. The sintering of ceramics was

done in closed alumina crucible at lead-rich atmosphere to avoid distortion of stoichiometry due to

PbO evaporation at elevated temperatures. The pure perovskite phase was obtained for two systems

without formation of secondary phases. The Curie temperatures of P20-P80 and P80-P20 systems

were measured as 142°C and 112°C, respectively while dielectric loss (tand) was obtained 2.8% and
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2.6% at room temperature and 10 kHz frequency. The unipolar strain behavior of P20-P80 and P80-
P20 were measured as 0.19% and 0.15% at room temperature, respectively.

1. Giris

1950°’li yillardan beri yaygin olarak arastirilan
kursun zirkonat titanat [Pb(Zr.Tii«)Os veya (PZT)],
ferroelektrik PbTiOs (PT) ve anti-ferroelektrik
PbZrOs (PZ) kati eriyigidir. Farkli Zr/Ti oranlari ile
hazirlanarak Ustin elektriksel ve elektromekaniksel
Ozellikleri nedeniyle elektronik sensoér, eyleyci,
donlstirici  uygulamalarinda  kullanilmaktadir
(Jaffe et al. 1971, Pan and Zhang 2006a, Kaya et al.
2018). 1960°I

ferroelektrikler, popliler konular arasinda yerini

yillardan sonra ise relaksor

almis ve sadece 2010-2017 yillari arasinda kursun
esasli ve kursunsuz sistemleri kapsayan 14 400’den
2018).

fazla makale yayilanmistir (Li et al.,

Relaksér Pb(B'B”)O; vyapili perovskit bilesimler
yayinimsal faz gecisine sahip olup, vyiksek
piezoelektrik ve dielektrik ozellikler
sergilemektedir. Ayrica, bu malzemeler

gosterdikleri yiiksek elektrosriktif etki nedeniyle

elektromekaniksel  6zelliklerin  gerekli  oldugu
uygulamalarda iyi bir alternatif olarak karsimiza
¢tkmaktadir (Jun et al. 1982, Fan and Kim 2002, Luo
2010).

ozelliklerinin diizenlenmesi katkilama veya genis bir

et al. Relaksor sistemlerin, elektriksel
kompozisyon araliginda Uretilmeleri ile kolaylikla
saglanabilir (Kaya et al., 2018). Tipik relaksor

sistemler arasinda yer alan kursun magnezyum

niyobat [Pb(Mgi/;sNb/3)03-PMN], kursun ¢inko
niyobat [Pb(ZnisNby;s)—PZN] ve kursun nikel
niyobat [Pb(NiisNby3)-PNN] yiksek dielektrik
sabitleri, genis daginik faz gecisleri, dusuk

sinterleme sicakliklar ve Ustiun elektromekaniksel

ozellikleri ile cesitli uygulamalarda kullaniimak
Gzere arastirilmaktadir. Ancak bu sistemlerin
avantajlari  oldugu gibi  dezavantajlant  da

PZN kristali oda
rombohedral yapida olup, dielektrik-paraelektrik

bulunmaktadir. sicakliginda

faz gecis sicakligi ise yaklasik olarak 140°C’dir

© Afyon Kocatepe Universitesi

(Osamu et al. 1985, Seo et al. 2004, Li et al. 2005).
Ancak, PZN bilesiginin polikristal olarak piroklor faz

Diislk
polarize

olmadan Uretilmesi ise oldukg¢a zordur.
tolerans  faktodrii, Pb?*’nin
edilebilirligi ve Zn?* ile sterik ve elektrostatik

ylksek

etkilesimi, perovskit yerine kolaylikla piroklor faz
olusumuna neden olmaktadir (Osamu et al. 1985,
Halliyal et al. 1987, Fan and Kim 2001). PMN’ nin
ise voltaj kararhihgi, Gstlin elektrostatif etki, distk
sinterleme sicakligin (<1000°C) ve yiksek dielektrik
oOzellikleri gibi diisik Curie sicakhkhgr (T=-15°C)
cihaz uygulamalarini sinirlandirmaktadir (Park and
Shrout 1997, Shrourt and Halliyal 1987). PNN oda
sicakliginda kiibik simetriye sahiptir. Ni** ve Nb**
iyonlari kisa mesafeli dizilim dizenlerine sahip
nedeniyle gecisi
sergilemektedir. PMN ile benzer sekilde, PNN’nin

olmalari yayinimsal  faz
de T. degerinin (=-120°C) oda sicakhginin ¢ok
altinda olmasi kullanimini sinirlandirmaktadir. Bu
tekli sistemlerin belirtilen 6zelliklerini diizenlemek
icin, perovskit yapiy! stabilize eden PT (T. =490°C)
ve PZ (T. =230°C) gibi bilesikler ile kati eriyik olarak
birlikte kullanilmaktadir. PMN-PT, PZN-PT ve PZN-
PZT gibi relaksor veya normal ferroelektrik 6zellik
sergileyen cok bilesenli kati ¢ozeltiler, tek bilesenli
sistemlere oranla Ustiin ve elektromekaniksel
ozelliklere sahiptir (Mensur-Alkoy et al. 2016,
Ozyazici 2018, Kaya et al. 2018, Berksoy-Yavuz and
Mensur-Alkoy 2018).
sistemlere oranla daha kompleks olan dgli ve

Son doénemlerde, ikili

dortli sistemlerin oOzellikleri de oldukg¢a dikkat
cekicidir (Pan and Zhang 2006b, Gan and Yao
2009). Gan ve Yao'nun (2009) calismasinda diistk
PZ-PT icerikli Pb(Ni1/sNb2/3)03—Pb(Zni/sNb;/3)0s—
Pb(Mg1/3Nb2/3)03—PbZrOs—PbTiO3 (PNN—-PZN—-PMN—
(MFS)
yakininda olmamasina ragmen distk sinterleme

PZ-PT) sisteminin morfotropik faz sinir

sicakliklarinda da yiksek piezoelektrik sergiledikleri
(piezoelektrik yik kat sayisi, d33=~400 pC/N) rapor
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edilmistir. Ayrica, disuk ferreoelektrik-paraelektrik
(Te) faz gegis sicakhigr olan dortli kati eriyik (1-
x)(0.14PZN-0.56PNN-0.30PT)-x(0.53PMN-0.13PNN-
0.34PT)
dielektrik ozellikler

sisteminde, oda sicakliginda yiksek
(dielektrik sabiti, £~5000)
ortaya konulmustur (Pan and Zhang 2006b, Gan
and Yao 2009). Bu c¢alismada ise, dortlu kati eriyik
noktasindaki  (1-x)  (0.14PZN-0.56PNN-0.30PT)-
x(0.53PMN-0.13PNN-0.34PT)  kompozisyonlarinin
(x=0,2 ve x=0,8) (P80-P20 ve P20-P80 seklinde
kisaltilan) yapisal ozellikleri ve oda sicakligindaki
elektriksel ve piezoelektrik oOzelliklerinin
belirlenmesinin yani sira yiksek sicakliklardaki

elektriksel 6zellikleri detayli olarak incelenmistir.

2. Materyal ve Metot

Dortli (1-x) (0.14PZN-0.56PNN-0.30PT)-
x(0.53PMN-0.13PNN-0.34PT)
(x=0,2 ve 0,8) kompleks sistemlerde yaygin olarak

kompozisyonlar

gozlenen ikincil fazlari elimine edilmesi igin iki
asamali Columbite yontemi ile sentezlenmistir
(Swartz and Shrout 1997, Li et al., 2005). ilk
asamada onci olarak tanimlanan MgNb;0Os (MN),
NiNb,Os (NN) ve ZnNbyOs (ZN) tozlari,
(MgCO3)s.Mg(OH),.5H,0 (Alfa Aesar %99), Nb,Os
(Alfa Aesar, %99,5), NiO (Alfa Aesar, %99) ZnO (Alfa
Aesar, %99,9) baslangic tozlari kullanilarak ayri ayri
oranlarda

stokiyometrik tartilmistir.  Her  bir

kompozisyon ayri kaplarda stabilize zirkonya
bilyalar kullanilarak, bilyal degirmende 24 saat siire
ile karnistirilmis ve daha sonra kurutulmustur. MN
ve ZN 1000°C’de 6 saat siire ile NN ise 1100°C 4
saat sure ile 1sil islem uygulanarak sentezlenmistir.
PbO (Alfa Aesar, %99,9), TiO, (Alfa Aesar, %99,9),
MN, NN ve ZN karisimi stokiyometrik oranlarda
tartilmistir ve bilyali degirmende 24 saat sire ile
karistirilmistir. Kalsinasyon sirasinda kursun kaybini
en aza indirmek i¢in %2 mol oraninda fazladan PbO
eklenmistir (Mensur-Alkoy et al. 2016). Karisim
tozlarin nihai sentezlenme sicakhgl 900°C’de 4 saat,
Isitma/sogutma rejimi 5°C/dk olarak belirlenmistir.
Bu calismada, dortli (1-x) (0.14PZN-0.56PNN-
0.30PT)-x(0.53PMN-0.13PNN-0.34PT) (x=0,2 ve 0,8)
iki farkli kompozisyon olacak sekilde hazirlanmistir.
Dortll kati eriyik noktasindaki, bu iki sistem P80-
P20 ve P20-P80 olarak isimlendirilmistir. Yapisal ve

elektriksel ozelliklerinin belirlenmesi icin kirma ve

kurutma islemleri uygulandiktan sonra, polimerik
esasl baglayici eklenmis ve 16 mm ¢apinda kalipta
100 MPa basing altinda ornekler sekillendirilmistir.
baglayici
olarak uzaklastirildiktan

Seramiklerin,  yapilarindaki duslik

sicakliklarda kontrollii
sonra sinterleme islemi 1200°C’de 2 saat sire ile
yapilmistir. Sinterlenen orneklerin yapisal ozellikleri
X-1sin1 kirmimi (XRD-Rigaku D-Max 2200-Japan),
analizleri ise  taramali  elektron
(SEM-Philips XL 30 SFEG) ile

paralel hale

mikroyapi
mikroskobu
belirlenmistir.

Yizey getirilen

orneklerin her iki ylizeyine de Ag elektrot
uygulanmis ve 600°C'de 30 dakika sire ile
pisirilerek ylzeye tutunmasi saglanmistir. Oda
sicakligindaki ve farkl sicakliklardaki polarizasyon-
elektrik alan (P-E) histerisiz donguleri 1 Hz'de
ferroelektrik test sistemi (Precision LC, Radiant Inc.)
ile  belirlenmistir. Bipolar, unipolar gerinim
davranislari ferroelektrik test cihazi ile birlikte
(MTI-2000, MTI

Instruments) ile 6lgliimistiir. Kutupsuz 6rneklerin,

¢alisan fotonik sensér cihaz

dielektrik sabitleri (e;) ve tan & degerlerinin
sicakliga bagh degisimleri, oda sicakligindan
baslanarak 250°C’ye kadar 1 kHz, 10 kHz ve 100 kHz
frekans degerleri icin LCR metre (Hioki, Japan)
aracihg ile o6lglilmistiir. Empedans spektrumlari
(E4990A, Empedans Analizori, Keysight Teknoloji)
100 HZ' den 1 MHZ'e kadar 400°C’de o6l¢lImistir.

3. Bulgular ve Tartisma
3.1. Faz ve Mikroyapi Analizleri
900C’de 4 saat sire ile kalsine edilen P20-P80 VE

P80-P20 tozlarinin  XRD
sonucunda ikincil faz icermeden perovskit yapida

seramik incelemeleri
kristallestigi gorulmustir. Sinterlenen 6rneklerin
XRD desenlerine Sekil 1'de yer verilmistir. XRD
analizi, kalinti gerilmelerin olusumunu 6nlemek igin
parlatiimayan o6rneklerin yizeyinden alinmistir.
Sekil 1'de goraldigl tzere 1200°C'de 2 saat sire
ile sinterlenen o6rneklerde perovskit fazi elde
edilmistir.
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Sekil 1. 1200C'de 2 saat sire ile sinterlenen P20-P80,
P80-P20 seramiklerine ait XRD desenlerinin
kiyaslamali gésterimi.

20=44°-46°deki (200)/(200)
piklerinde ayrisma oldugu goérilmektedir. Pik
ayrismalari detayli olarak incelendiginde
rombohedral ve tetragonal simetrinin bir arada

incelendiginde

bulundugu belirlenmistir ve literatlirdeki benzer
kompozisyonlarla ayni oldugu
saptanmistir (Pan and Zeng 2006b). Ornekler
1150°C’de 2 saat sire ile sinterlendiklerinde de
benzer faz yapilarinin olustugu gozlenmistir. Ancak
daha duslk sicakliklarda sinterlemenin elektriksel
ozellikleri belirgin olarak etkiledigi goruldigu icin
optimum sinterleme sicakligi 1200°C'de 2 saat
Sekil 2a ve Sekil 2b’de
siraslyla P20-P80 ve P80-P20
seramiklerin kirik ylzeylerinden parlatma islemi

trende sahip

olarak belirlenmistir.
sinterlenen

uygulanmadan alinan SEM goérintiilerine yer
sistem icin de mikroyapi
morfolojisinin oldugu

Kirlma taneler arasinda meydana gelirken, tane

verilmistir. Her iki
benzer gorilmektedir.

sinirlarinda  sivi fazin varligina isaret edecek
herhangi bir kalinti faza rastlanmamistir. Géraldiaga
gibi, her iki kompozisyonun da kendi icerisindeki

tane dagilimi homojendir.

Sekil 2. (a) P80-P20 seramik

P20-P80 ve (b)
kompozisyonlarinin kirik yizeylerine ait SEM

gorintdleri.
3.2. P20-P80, P80-P20 Seramik Sistemlerinin
Elektriksel Ozelliklerinin incelenmesi

Sekil 3a ve Sekil 3b’de sirasiyla kutuplama islemi
uygulanmayan P20-P80 ve P80-P20 seramiklerinin
1kHz, 10kHz ve 100kHz frekans degerindeki
sicakliga bagh dielektrik sabiti ve dielektrik kayip
olcimlerine yer verilmistir. T. sicakhg olarak
tanimlanan ferroelektrik-paraelektrik (FP) faz gecis
sicakligi (T.) P20-P80 kompozisyonun =141°C, en
yuksek dielektrik sabiti degeri (&rmax)~16 454, P20-
P80 sisteminin ise T. =112°C, €.max=13800 olarak
belirlenmistir. Bilindigi gibi kati eriyik halinde
olmayan tekli PNN’nin T. sicakhgl =-120°C’dir. P80-
P20 kompozisyonun PNN oranindaki artisin Tc
sicakligimt  daha  disuk

otelemesi muhtemeldir. Uygulanan voltajin farkli

sicaklik  degerlerine

frekans degerlerine karsiik  hem maksimum
dielektrik kayip (tand),
dielektrik sabiti (ermak) degerleri degismektedir.

hem de maksimum
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Sekil 3. P20-P80 ve P80-P20 sistemlerinin sicakhiga bagh
olarak dielektrik sabiti ve dielektrik kayiplarinin
(tand) kiyaslamali gosterimi.

Sinterleme sicakligina bagh olarak sicakhga bagh
dielektrik 6lctimler incelendiginde 1150°C’de 2 saat
sire ile sinterlenen P80-P20 seramiklerin (&mak)
degeri yaklasik = 10 000’'dir. P20-P80 ve P80-P20
sistemlerinin benzer calismalarda oldugu gibi Tc
sicakligi yakinindaki yayinimsal faz gecisi (YFG)
belirgin degildir (Pan and Zhang 2006b). Sicakliga
bagli dielektrik kayip olgcimleri incelendiginde ise,
oda sicakliginda ve 10 kHz frekansindaki P20-P80 ve
P80-P20 dielektrik  kayip
degerleri sirasiyla %2,8 ve %2,6 olarak olgllmustir.
Sekil 4a P20-P80 ve P80-P20 seramiklerinin 1Hz
frekans degerindeki polarizasyon-elektrik alan (P-E)
egrilerinin ~ 30kV/cm altindaki
kiyaslamali gosterimine yer verilmistir. P20-P80

kompozisyonlarinin

elektrik alan

seramigi icin kalinti polarizasyon degeri (P;)=23
uC/cm? ve E.=6,68 kV/cm, P80-P20 seramigi icin ise
P,=15,9 uC/cm?, E.=6,9 kV/cm oldugu saptanmistir.
P20-P80 kompozisyonun P80-P20 sistemine oranla
daha doygun P-E egrilerine ulasildigi goriilmektedir.

Her iki sistemin +P, ve -P. degerleri biribirine cok
yakin olmasina ragmen, +E. ve -E. farklar (Eint), P20-
P80 icin Eine=0,01 kV/cm, P80-P20 igin ise Ein=1,09
kV/cm’dir. P80-P20 elektrik alan
ekseninde 1,09 kV/cm’lik bir kayma meydana
gelmistir. Sekil 4b’de ise P20-P80 sisteminin 0°C ile
90°C bagh olarak P-E
egrilerine yer verilmistir. Dislk sicakliklarda P, ve
E. degeri daha yuksek olurken (0°C’deki P,=27,98
uC/cm?, E=7 kV/cm), sicakhk arttikca ise P, ve E.
degerlerinin (90°C’deki P=16,83 pC/cm? E.=5,07
kV/cm) belirgin  olarak basladig
gorilmektedir. 90°C’'ye dogru gidildik¢e baska bir
ifadeyle Tc (=141°C) sicakligina dogru yaklasildik¢a
polarizasyondaki azalma seramigin artik depolarize

sisteminin

araligindaki sicakhga

azalmaya

olmaya baslamasi ile agiklanir (Ramesh et al. 2016).
Sekil 5a’da P20-P80 ve P80-P20 sistemlerinin gift
kutuplu (bipolar) ve Sekil 5b’de tek kutuplu
(uniolar) S-E egrilerinin  30kV/cm elektrik alan
altinda ve kiyaslamali gésterimine yer verilmistir.

40
(a)
30 20-P80
—_— A
-
< ,:/‘/"z/ P80-P20
J V-4
=
g T 1
S 20 30
v
@©
N
=
5
O
a.

Elektrik Alan (kV/cm)

40+
(b)  Artan Sicakiik
30

P20-P80

—~

Polarizasyon (pC/sz

Elektrik Alan (kV/cm)

Sekil 4. Elektrik alan etkili (a) P20-P80, P80-P20
sistemlerinin P-E egrileri, (b) P20-P80 sisteminin
sicakliga bagli P-E egrileri.
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Sekil 5a’da yer verilen egriler incelendiginde her iki
sisteme ait olan gerim-elektrik alan egrilerinin de
benzer davranisi sergiledikleri goérilmektedir. P20-
80, P80-P20 sistemlerinin ¢ift kutuplu gerinim
degerleri sirasiyla = %0,19 ve = %0,15dir. P20-80,
P80-P20 sistemlerinin tek kutuplu (unipolar)
gerinim egrilerinin kiyaslamasina Sekil 5b’de yer
verilmistir. P20-P80 ve P80-P20 sistemlerinin tek
sirasiyla =%0,18 ve
Olgllmuistlir.  Yiksek alan

kutuplu gerinim degerleri
~%0,15
piezoelektrik yik kat sayilari (dss*) ise gerinim

olarak

egrisinin  maksimum gerinim (xma) ve gerinime
karsilik gelen elektrik alan (Ema) degerleri ile
25kV/cm elektrik alan altinda
kutuplama sonrasi ds; ve dss* degerlerine Cizelge

hesaplanmistir.

1’de yer verilmistir.

Gerinim (%)

Empedans spektroskopisindeki Cole-Cole egrileri,
iletkenligin 6lclilmesinde, ara ylizey, tane siniri ve
tane siniri etkilerinin belirlenmesinde
kullanilmaktadir (Li et al. 2005). Belirli durumlarda
Yiksek
frekanslardaki ilk yarirm daire tane igerisindeki

birden fazla yarim daire gozlenebilir.

malzeme ozellikleri ve ikinci yarim daire ise tane
sinirlarinin etkisi ile iliskilidir. Sekil 6a’da 400°C’deki
P20-P80 ve P80-P20 sistemlerinin Cole-Cole egrileri
kiyaslamal  olarak gosterilmektedir. Her iki
sistemde de sadece tane etkisi gozlenmistir. %1
mol CuO igeren KosNagsNbOs (KNN) sisteminin
Cole-Cole tane
sinirlarinda bulunan ikincil fazin etkili oldugu, ikinci
gorulmektedir (Alkoy and
2012). P20-P80 ve P80-P20

sistemlerinde tek Cole-Cole egri gozlenmesi, SEM

egrileri  incelendiginde ise
bir egrinin varhg
Berksoy-Yavuz,
analizlerinde tane sinirlarinda ikincil bir fazin
meydana gelmemesi ile desteklenmektedir.

250

(a) 400-C

P20-P80

0 P80-P20
0 50 100 150 200 250
Z'(kQ)
0.20 150
(b) P20-P80 (b) 400°C
125
0.15-
X 100
£ c
= 0.10- X 75-
s N
(O] 504
0.05 - ;
25| §
P80-P20 %,
0'00 . . . . . . 0 T LRI TLTE P et eemroeseress ] —
0 5 10 15 20 25 30 100 1000 10000 100000 1000000 1E7
Elektrik Alan (kV/icm) Frekans (Hz)
Sekil 5. Elektrik alan etkili P20-P80, P80-P20

sistemlerinin (a) bipolar (cift kutuplu) (b) tek
kutuplu (unipolar) egrileri.

Sekil 6. P80-P20, P80-P20 sistemlerinin 400°C’deki
(a) Cole-Cole, (b) Z”’-f egrileri.
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Sekil 6b’de Z” frekansin bir fonksiyonu olarak
400°C sicaklik degeri igin
sicaklik ile birlikte Z” egrilerinde meydana gelen

incelenmigtir. Artan

artistan sonra meydana gelen dislis gevseme

(relaxation) olarak ifade edilir. Ayrica, iki
kompozisyon kiyaslandiginda 7’ degerlerinin
azalmasi, vyiksek sicaklikta AC iletkenligin
artmasindan kaynaklanmaktadir. P20-P80

sisteminin P80-P20’ye oranla daha genis Cole-Cole
egrileri ve daha yiksek Z” degerlerine ulasiimasi
P80-P20'nin  daha isaret
etmektedir. Elde edilen bu sonuglar
degerlendirildiginde, P80-P20 sisteminin sicakliga
bagh olarak alinan dielektrik ol¢limlerinde daha
yuksek dielektrik  kayiplara  ulasiimasi ile
desteklenmektedir. P20-P80 ve P80-P20 seramik
kompozisyonlarinin kutuplama sonrasi elektriksel

iletken  olduguna

ve elektromekaniksel ozellikleri
mekanik kalite faktori (Qm),
baglasma kat sayisi (kp), piezoelektrik yiik kat sayis

de Oolgllerek,
elektomekaniksel

(dss) Cizelge 1'de detayl olarak verilmistir.

Cizelge 1. P20-P80 ve P80-P20 sistemlerinin genel
elektriksel ve elektromekaniksel 6zellikleri.

Ozellikler Kompozisyon Kompozisyon
P20-P80 P80-P20
& (10kHz) 4541 3872
Pmak (LC/cm?) 32 24
Pr (LC/cm?) 23 15,9
E<(kV/cm) 6,68 6,9
da3(pC/N) 595 352
das* (pm/V) 598 502
ke 0,56 0,55
Qm 46 49
Bipolar strain 0,19 0,15
(%)
fmak (kHz) 77 5,198
R (Q) 1,90x10° 1,40x10°
7,.(s) 2,067x10° 3,062x10°

Her iki kompozisyonun 400°C’deki Z”-f grafiginden
gevseme frekansi (fma) degerleri ile Denklem 1
kullanilarak gevseme sireleri <, hesaplanmistir.

Cizelge 1'de bulk direnci (Rp)’de gosterilmektedir.

2T fmakt, = 1 (1)

P20-P80 ve P80-P20 kompozisyonlarinin 400°C’de
sanal Z” degerlerinin ylkselip maksimuma
ulastiktan sonra azalmasi dielektrik gevsemeye
(relaxation) isaret etmektedir (Alkoy and Berksoy-
Yavuz, 2012). Cizelge 1'de her iki kompozisyon igin
fmak, 7, ve bulk resistans (Rb) degerleri kiyaslamali

olarak gosterilmistir.

4. Sonug

Bu c¢alismada, dortli (1-x) (0.14PZN-0.56PNN-
0.30PT)-x(0.53PMN-0.13PNN-0.34PT) (x=0,2 ve 0,8
P80-P20,P80-20) sistemleri herhangi bir ikincil faz
icermeden Columbite yontemi ile sentezlenmistir.
P20-P80 ve P80-P20
ozelliklerinin yani sira piezoelektrik ve elektriksel

sistemlerinin  yapisal

ozellkileri de detayli olarak incelenmistir.
P20-P80 ve  P80-P20
sistemlerinin ds3 degerleri sirasiyla 595 pC/N, 352
pC/N ve g, ise 10 kHz frekansta 4541 ve 3872’dir.

Ayrica, her iki sistemin empedans spektroskopisi

Kutuplama  sonrasi

frekansin bir fonksiyonu olarak 400°C sicaklik degeri
icin incelenmistir.
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