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Ma : Agirlik kiitle (gr)
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: Numunenin kuru agirlig:
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: Malzemenin bagil dielektrik sabiti “(K)”
: Yogunluk

: Bulk yogunlugu

: Suyun yogunlugu

: Teorik yogunluk
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OZET

Anahtar kelimeler: BST, mekanik aktivasyon, dielektrik, kat1 hal reaksiyonu,
piezoelektrik, perovskit yapi, ferroelektrik

Mevcut caligmada yliksek safliktaki oksitler (BaCOs, SrCOs;, TiO;) kullanilarak
baryum stronsiyum titanat (BST) yapisi elde edilmeye caligildi.

BaixSryTiO3 formiilasyonunda molce farkli stronsiyum (Sr) oranlart (x = 0,1, 0,3,
0,5) kullanilarak kati-hal reaksiyonu yoluyla BST firetimi gerceklesti. Bu iiretim
kalsinasyon islemi uygulanmis tozlar ile mekanik aktivasyon islemi uygulanmisg
tozlarin preslenip farkli sicakliklarda sinterlenmesi (1250°C, 1300°C, 1350°C/2 saat)
sonucunda meydana gelmistir. Meydana gelen numunelerin DTA/TG, XRD, SEM,
EDS, toz boyutu analizi, yogunluk hesabi ve dielektrik 6l¢iim gibi karakteristik
ozellikleri ele alinarak incelenmistir.

Stronsiyum orani molce 0,3 olan BST3 kodlu numunelerin dielektrik dl¢lim sonucu
diger numunelerden (BST1, BSTS) daha yiiksek oldugu tespit edilmistir. Ayrica en
yiiksek dielektrik sabitlerinin mekanik aktivasyon ile iiretilen BST numunelerinde
oldugu goriilmiistiir. Buna bagli olarak kalsinasyon ile tiretilen BST numunelerinde
daha diisiik dielektrik sabitine rastlanmustir.
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THE INVESTIGATION OF ELECTRICAL AND MICROSTRUCTURAL
PROPERTIES OF ELECTROCERAMICS PRODUCED BY MECHANICAL
ACTIVATION FROM CERAMIC POWDERS OF BaCOs3-SrCOs-TiO2

SUMMARY

Keywords: BST, mechanical activation, dielectric, solid state reaction, piezoelectric,
perovskite structure, ferroelectric

In the present study, barium strontium titanate (BST) structure obtained by using
high-purity oxides (BaCO3, SrCOs3, TiO2).

BST production was carried out in the Bal-xSrxTiO3 formulation by solid-state
reaction using molar different strontium (Sr) ratios (x = 0,1, 0,3, 0,5). This
production is took place by pressing and then sintering of calcined powders and
mechanically activated powders at different temperatures (1250°C, 1300°C,
1350°C/2 hour). Specimens were investigated DTA / TG, XRD, SEM, EDS, powder
size analysis and also made density calculation and dielectric measurements.

It was determined that the result of the dielectric measurement of the BST3 coded
samples with a strontium ratio of 0.3 were higher than the other samples (BST1,
BSTS). It was also found that the highest dielectric constants were found in the BST
specimens produced by mechanical activation. Accordingly, a lower dielectric
constant was found in the BST samples produced by calcination.
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BOLUM 1. GIRIS ve AMAC

Seramikler genellikle kovalent yada iyonik baglarla bagli ve metal yada ametal
bilesiklerden meydana gelen malzemelerdir. Seramikler geleneksel ve ileri
seramikler olmak lizere iki gruba ayrilmaktadir. Geleneksel seramikler arasinda
tugla, kiremit, fayans, porselen esyalar gibi trlinler bulunur. Gelismis (ileri)
seramikler “0zel”, “teknik” veya “miihendislik” seramikleri olarak da adlandirilir.
Ileri seramikler, iistiin mekanik dzellikler, korozyon / oksidasyon direnci, elektriksel
direng, optik veya manyetik Ozellikler sergiler. Geleneksel kil temelli seramikler
25.000 yildan uzun bir siiredir kullanilmaya devam ederken, ileri seramikler

genellikle son 100 yil i¢inde gelistirilmigtir [1].

Ileri teknolojik seramikler biinyelerinde oksitler, karbiirler, nitriirler, boriirler,
silikatlar, polimer matrisli kompozitler, metal matrisli kompozitler ve karbon-karbon
kompozitli malzemeler icermektedir. Ileri seramiklerde en yaygin kullanilanlarin
baginda alimina, zirkonya, silisyum Kkarbiir, silisyum nitriir, sialon, ferritler ve
titanatlar gelmektedir. Uygulama bakimindan ileri seramikler, elektro seramikler,
yapisal seramikler, seramik kaplamalar ve seramik kompozitler olarak
simiflandirilabilir. Elektro seramikler ve seramik paketleme bu sektoriin yarisindan

fazlasini temsil etmektedir [2].

1910’lu yillardan baglayarak, radyo alicilarinin ve c¢ok sayida konusma kanalini
tastyan telefon kablolarinin yaygin kullanimi ile birlikte elektronigin gelismesi,

1930-1950 doneminde elektro seramiklerin arastirilmasina yol agmustir [3].



Elektro seramikler, 1950°1i yillardan itibaren {istiin dielektrik sabitine sahip
malzemelerin kesfedilmesiyle birlikte bu alandaki aragtirmalar artmaya baglamstir.
Dielektrik, ferroelektrik ve piezoelektrik ozellikleriyle onemli hale gelen elektro

seramikler ¢esitli uygulamalarda genis yer bulmaktadir [4].

Bu alanlar su alt1 goriintiileme, dinleme ve haberlesme, tibbi ultrason ve ultrasonik
yikama banyolari, tahribatsiz muayene, malzemede 6zellik saptama, sensorler (Gaz,
basing, nem) ve transformatorler, otomatik atesleme sistemleri, ultrasonik motor

uygulamalaridir [5].

Bu tez ¢aligmasiin amaci yiiksek saflikta olan BaCO3s, SrCOz ve TiOz tozlarinin
hem kalsinasyon yoluyla hem de kalsinasyon islemi uygulanmadan mekanik
aktivasyon yoluyla tiretimi sonucunda kursun igermeyen ferroelektrik malzeme olan
baryum stronsiyum titanat (BST) bilesigini olusturmaktir. Kursun oksit esash
seramikler yliksek dielektrik ve piezoelektrik 6zelliklere sahip olmalarina ragmen
icerisindeki kursun oksitin proses esnasinda buharlagmasi sonucu insan sagligina ve
cevreye zararli etkisi goriilmektedir. Bu sebepten dolayr kursun igermeyen
seramiklere ilgi artmaktadir. Ferroelektrik malzeme olan baryum titanat yiiksek
dielektrik katsayisina sahip olmakla birlikte ¢esitli katkilarin eklenmesi ile elektriksel
ozelliklerinde degismeler meydana gelmektedir. Stronsiyum (Sr) elementide bu
katkilardan biridir. Kursun icermeyen baryum stronsiyum titanat (BST) seramikleri
baryum stronsiyum oranma bagli olarak elektriksel Ozelliklerinde degismeler
meydana gelmektedir. Yapilan tez c¢alismasinda baryum stronsiyum oranlarimin
degisimi ile elektriksel ve mikro yapisal 6zelliklerde meydana gelecek degisimler

incelenmistir.



BOLUM 2. ELEKTRO SERAMIKLER

2.1. Giris

Ileri teknoloji seramiklerin en yogun uygulama alanin1 olusturan elektro seramiklerin
1950’li yillarda arastirilmalari yayginlasmistir. Elektro seramiklerde kullanilacak
olan malzemelerin saf olmasi gerekmektedir. Ayrica bu saf olan malzemelerin
karistirilma islemi ¢ok iyi bir sekilde yapilmalhdir. Uretilecek elektro seramik
malzeme i¢in bilesimin yaninda kristal yapisinin, ylizey yapisinin, bosluk miktarinin

ve tane sinirlarinin da dikkate alinmasi gerekmektedir [6].

Elektro seramikler iletken, dielektrik, optik, piezoelektrik ve manyetik olmak iizere
cok cesitli fiziksel Ozelliklere sahip malzemelerdir. Son 10 yilda elektro seramik
iiretiminde énemli ilerlemeler kaydedilmistir. Ornegin yiiksek voliimetrik verimlilik
icin ¢ok tabakal1 kapasitorlere olan talep, kimyasal ve fiziksel 6zelliklere sahip olan
tozlarin hazirlanmas1 ve bilesenlere doniistiiriilmesi ile 1ilgili teknolojileri
etkilemektedir. Ayrica mikrodalga telekomiinikasyon ve LTCC (diisiik sicaklikta
birlikte sinterlenen seramikler) ile iliskili elektro seramik teknolojisinin ortaya ¢ikisi

onemli bir gelisme kaydetti [3].

Diinyadaki elektronik seramik pazarinin 1987 yili verileri incelendiginde elektro
seramik malzemelerde, devre altliklarinin, yalitkanlarin ve entegre devre
elemanlarinin bu sektoriin 6nemli bir boliimiinii olusturmaktadir. Ayrica bunlar
manyetik ferritler, kapasitorler ve piezoelektrik seramiklerin takip ettigi Sekil 2.1.’de

gosterilmektedir [2].
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Sekil 2.1. Elektronik seramiklerin 1987 yili verileriyle diinya pazar1 dagilimu [2].

2.2. Piezoelektrik Malzemelerin Ozellikleri

Piezoelektrik 6zellige sahip malzemeler asimetrik birim hiicrelerine sahiptir. Simetri
merkezi olmayan bir malzemeye uygulanan mekanik gerilim sonucu kristal yapi
icinde kutuplasma meydana gelir ve tersi bir dogrultuda ayni kristal yapiya sahip
malzemede uygulanan elektrik alan altinda sekil degisimi goriiliir. Bu sekil degisimi
piezoelektrik ozellige sahip malzemelerde meydana gelen bir davranistir [7].
Piezoelektrik malzemelerde iki cesit etki goriiliir. Bunlar diiz ve ters etkidir.
Uygulanan mekanik gerilime karsilik malzemede elektrik yiikii meydana gelir buna
diiz etki denir. Ters etkide ise malzemeye elektrik alan uygulaninca malzemede
mekanik bir hareket goriiliir. Bu mekanik hareket kiiciik boyuttadir ve malzemenin
boyutlarinda olusan degisiklerdir. Malzemede uygulanan alanin yoniine ve siddetine

gore malzeme boyuna veya enine gore uzama gosterecektir [8].

Piezoelektrik seramikler i¢in dort ana uygulama alani vardir;

1. Piezoelektrik Jenerator: Bir elektrot boslugu arasinda kivilcim olusumunu
baslatmak i¢in yeterli voltajlar tiretir.

2. Piezoelektrik Sensor: Fiziksel degisimi sinyal haline doniistiirtir.

3. Piezo Aktiiatorii: Sinyali fiziksel degisime ¢evirir.

4. Piezoelektrik Donistiiriicti: Elektrik enerjisini titresimli mekanik enerjiye

dontistiriir [9].



2.2.1.Piezoelektrik etki

Piezoelektrik malzemelerde goriilen iki ¢esit etki diiz ve ters etki olup Sekil 2.2.’de

goriilmektedir.

Uygulanan basing ile kutuplar arasi uzaklik azalir ve yiizeyde dlgiilebilir miktarlarda
elektrik potansiyeli olusur. Bu duruma diiz etki adi verilir. Elektriksel gerilim
uygulandigr zaman etki eden gerilim c¢ok diisiik miktarda mekanik deformasyona
neden olur. Bu deformasyon sonucu olusan mekanik enerji, kutuplanma olusturur ve
boylece elektriksel enerji meydana gelir. Bu duruma ters etki adi verilir [10]. Diiz

etki Denklem 2.1. ile, ters etki ise Denklem 2.2.’deki gibi gosterilir [7].

P, = d;;.T; (Diiz etki — jenerator) (2.1)

Sj = d;j.E; (Ters etki — motor) (2.2)

Burada Pi = Polarizasyon (C/m?), dj = Piezoelektrik katsayr (C/N), Tj = Gerilim
(N/m?), Sj = Gerinme (m/m), E; = Elektrik alan (V/m) ifade etmektedir.
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Sekil 2.2. Piezoelektrik etki semasi (a) Piezoelektrik malzemeler, kalict kutup ¢iftlerinden dolay sahip olduklart
yiik farki, (b) Diiz piezoelektrik etki, (c) Ters piezoelektrik etki [10].

Piezoelektrik tepki tersinir bir olaydir ve uygulanan kuvvet ortadan kaldirildig:

zaman kutuplanma ortadan kalkmaktadir [10].



2.2.2. Piezoelektrik katsayisi

Uygulanan mekanik gerilimin malzemenin birim alaninda elektriksel polarizasyona
donlismesine veya birim alana uygulanan elektrik alanin malzemede mekaniksel
gerinim olusturmasi piezoelektrik katsayist (djj) olarak isimlendirilir. i indisi 1’den
3’¢ kadar notasyon alirken j ise 1’den 6’ya kadar olan notasyon degerlerini
almaktadir [7].
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Sekil 2.3. Piezoelektrik malzemenin anizotropik davramiglarinin ifadesi igin kullanilan notasyon [7].

Piezoelektrik katsayist (dij)’da birinci alt notasyonda elektrik alan sifira esit iken
malzemedeki mevcut kutuplanmanin yoniinii veya uygulanan alan kuvvetinin
yoniinii gosterir. Ikinci alt notasyon ise uygulanan gerilim yada uyarilmis gerinimin
yoniinii gosterir. Sekil 2.3.’de piezoelektrik malzemenin anizotropik davranislarinin

ifadesi i¢in kullanilan notasyon gosterilmektedir [11].

2.2.3. Perovskit yapi

Kalsiyum titanat (CaTiO3) perovskit mineralinin adidir. Piezoelektrik malzemelerin
cogu perovskit yapidadir. Ornegin; BaTiOs, PbTiOs, PbZrixTixOs, KxNaixNbOs,
KTaxNb1.xO3, KNbOsz gibi oksit seramikler ABO3z kimyasal formiiliinii gosterirler.
Burada da goriildiigii gibi O oksijen, A biiyiik iyonik yarigapli ve B’de kiigiik iyonik
yarigapli artt yiiklii iyonlar1 belirtmektedir. Sekil 2.4a.’da gosterildigi gibi kiibik
ABO:s (6rnegin; BaTiOz’da A = Ba, B = Ti) yapidaki birim hiicreyi gostermektedir
[12].



Perovskit yapida esas olarak Sekil 2.4b.’de gosterildigi gibi BOs oktohedra’nin ii¢
boyutlu orgiisiidiir. Bu orgii, O ve A iyonlarinin oktahedrik kiimeler arasindaki

yerleri dolduran B iyonlariyla kiibik bir sik1 paket dizilimi olarak kabul edilirler [13].

® Ti (B)
O o

@ @ B2 (b)

Sekil 2.4. (a) ABOs tipi perovskit kiibik birim hiicresi ve (b) BOs oktahedra’nin ii¢ boyutlu ag 6rgiisii [12].

BaTiOz ilk perovskit yapili piezoelektrik seramiktir. 1943 yillarinda BaTiOz’in
dielektrik ozellikleri birbirinden habersiz olarak Wainer ve Salomon, Goldman ve
Wul tarafindan seramik orneklerde kesfedilmistir. 1947°de ise BaTiOs’deki
piezoelektrik etki ise Robert tarafindan kesfedilmistir [13]. Perovskitler, en 6nemli
ferroelektrik malzemelerdendir. ABOz tipi malzemeler siiper iletkenlik ve
ferroelektriklik gibi fiziksel o&zelliklere sahip malzeme grubundadir. Yiiksek
sicaklikta perovskit yapisi, paraelektrik basit kiibik yapida bulunur ve sicaklik
diistiigli zaman degisik ferroelektrik yapilara doniisebilirler. Bu yapiya sahip
malzemelerin ¢cogu belirli bir sicakligin altinda ferroelektrik 6zellikler gostermekte
olup ve ayni sicakliklarda kendiliginden polarizasyonlu oldugu goézlenmektedir.
Cogu perovskit tipi ferroelektrik malzeme ya A*?B*03? ya da A*'B*°03? formiillii
bilesiklerdir. Perovskit ailesinde A**B*303? formiillii bircok bilesik de bulunur.
Ancak onlarin arasinda hig¢ ferroelektrik davranis kesfedilmemistir. Bu malzemeler
Kiibik perovskit yapist (BaTiOs, SrTiO3z vb.), Pseudo ilmenite yap1 (LiNbOs, LiTaO3
vb.) ve Tetragonal tungsten (W) oksit yap1 (BaxSr1-xNb20s, Ba2NaNbsO15 vb.) olarak
genelde ii¢ yapida olusurlar [14].



2.3. Kursunlu ve Kursunsuz Piezoelektrik Seramikler

2.3.1.Kursun zirkonat titanat (PZT) seramigi

PZT esasli malzemeler, piezoelektrik, ferroelektrik, piroelektrik gibi iistiin 6zellikler
gosteren ABO3 tipi perovskit yapili malzemelerdir. Bu ileri 6zelliklerinden dolay1

genis bir kullanim alan1 vardir [15].

PZT esasli malzemelerin genel formiilii PbZr1.xTixOz’diir. PZT seramikler PbZrOz ve
PbTiO3 bilesiklerinin kat1 ¢ozeltisidir. ABOs tipi perovskit yapilt olduklart i¢in A’da
(kiipiin merkezi) Pb*? iyonlari, B’de (kiipiin hacim merkezi) Zr** veya Ti** iyonlar1
yerlesmisken kiipiin yiizey merkezine O iyonlar1 yerlesmistir [16]. PbZrOs (Kursun
zirkonat) ile PbTiOz (Kursun titanat) arasindaki kati ¢ozeltiler PZT olarak bilinmekte
ve piezoelektrik seramikler iginde en yaygin sekilde kullanilmaktadir. Kursun
zirkonat (PbZrOs) oda sicakliginda ortorombiktir. Kafes parametreleri a = 0,588 nm,
b =1,176 nm ve ¢ = 0,820 nm’dir. Curie sicakligi (T¢), 231°C’de antiferroelektriktir.
Oktahedral alanin merkezinden Zr** iyonunun yer degistirmesinden dolay1 dipoller
komsu birim hiicreleri ile zit yonde oldugundan net polarizasyon sifirdir. PbTiOs,
BaTiOs ile izomorftur. Kafes parametreleri a = 0,390 nm ve ¢ = 0,415 nm’dir. Oda
sicakliginda ferroelektrik Ozellik gosterir ve curie sicakligt (Tc) = 495°C’dir.

Perovskit, ferroelektrikler arasinda en yiiksek curie sicaklik degeri olarak bilinir [1].

Genel formiilde gegen x degeri O ile 1 arasinda degismektedir. Faz ge¢is sicakligina
gore faz diyagramlan ¢izilmektedir. Tipik PZT denge faz diyagrami, Sekil 2.5.’de
gosterilmistir [11].
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Sekil 2.5. PZT kat1 ¢ozeltisi faz diyagrami [11].

Sekil 2.5.de PZT’nin tiim curie sicakliklari baryum titanat’dan daha yiiksektir.
Bunun ana nedeni ise, Pb*? iyonlarmin son dolu kabuklarinin tesinde bulunan iki dis
elektrona sahip olmasidir. Bu tiir iyonlar Rydberg iyonlar1 diye adlandirilir (Sekil
2.6.). Bu dis elektronlar komsu oksijen iyonlari ile birlikte kovalent bag yapilmasina

katki saglarlar [11].

- 2

Sekil 2.6. Rydberg iyonun gosterimi [11].

PbTiO,
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PZT kompozisyonunun piezoelektrik ve ferroelektrik 6zelliklerinin yiiksek oldugu
rombohedral ve tetragonal fazlarin birlikte bulundugu morfotrofik faz sinir1 (MFS), x
= 0,5 civarindadir. Diisiik sicakliklarda morfotrofik faz sinir1 monoklinik faza
doniigiir. Bu malzemeler yiiksek k, ve yiiksek & degerlerine MFS sinirinda sahip
olmaktadir. Bu sinirda genellikle PZT seramikleri ticari uygulamalar igin

kullanilmaktadir [16].

Sekil 2.7.’de ticari bir malzemede meydana gelen ani degisim goriilmektedir.
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Sekil 2.7. MFS civarindaki PZT kompozisyonlari i¢in kp ve er katsayilari [1].

PZT seramikleri, genellikle dopantlar (katki maddeleri) (% 0,05 ile % 5 araliginda)
kullanilarak spesifik uygulamalar i¢in malzemenin o6zellikleri modifiye edilebilir.
Omegin; Zr** ile Nb*™ veya Pb*? ile La™ yer degistirmesi sonucunda elektriksel
ndtralite Pb*™? bosluklari olusumuyla saglamir. Donorlar domainlerin yeniden
oryantasyonunu gii¢lendirir ve malzeme bu katki ile disiik zorlayicit alan (Ec),
yiiksek kalict kutuplanma (Pr), yiiksek elektriksel baglasma faktorii (k), yliksek
dielektrik kayip (tand), yiiksek elastik esneklik ve azalan yaslanmaya sahip
dikdortgenimsi histerisiz donglisti sergiler. Yiiksek hassasiyet gerektiren hidrofon,

ses diizenleyiciler ve hoparlor gibi alanlarda kullanilirlar [1].
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Akseptorler (alic1) 6rnegin; Zr** ile Fe™® yer degistirmesiyle birlikte oksijen
bosluklart olusur. Domain yeniden oryantasyonu simirlanir ve bu yiizden diisiik
elektriksel baglagsma faktorii (k), diistik dielektrik kayip (tand), diistik elastik esneklik
ve yiiksek yaslanmaya sahip (againg) zayif histerisiz dongii gosterir. Sonar ve

ultrasonik donistiiriicii gibi yiiksek gii¢ cihazlarinda kullanilirlar [1].

izovalans (es valansli) &rnegin; Pb*? ile Ba™ veya Sr*? ayrica Zr** ile Sn** yer
degistirerek yer alan iyon digeriyle es valanshi (izovalans) olur ve benzer iyonik
boyuta sahiptir. Bu katki maddeleri curie sicakligini diisiirebilir. Histerisiz dongiileri

zayiftir. Diisiik tan o ve diisiik esneklik ile yiiksek yaglanma orani gosterirler [1].

Kursun esaslhi seramikler olduk¢a genis kullanim alanina sahiptir. Bunlarin basinda
yiiksek piezoelektrik 6zelligi ile tibbi ultrason, eyleyici, ultrasonik motor, sensor gibi
alanlarda tlrli tiirli formlarda kullanilirlar. Ferroelektrik 6zelliklerinden dolayida
dielektrik kapasitor gibi alanlarda kullanilmaktadir. Kursunun ergime derecesinin
diisik olmasi, 1s11 islem esnasinda kursunun kolayca buharlagsarak havaya
karigmasina sebep olacaktir. Bu sebepten otiirii gevreye ve insan sagligina zarar verir.
Kursunun bu zararli etkisinden dolayr kursun igermeyen kursunsuz piezoelektrik

malzemeler lizerine arastirmalar artmistir [17].

2.3.2.Baryum stronsiyum titanat (BST) seramigi

Baryum titanat perovskit yapiya sahip olan ve ferroelektrik 6zellik gdsteren elektro
seramik bir malzemedir. Yapida O atomu kiibik yapinin yan yiizey atomlarini
olusturur. Koseleri Na, Rb, K, Ca, Sr, Ba ve Pb vb. atomlar olustururken merkezdeki

atomu ise Sn, Zr, Ti, Ta, Nb, W gibi atomlar olusturmaktadir [10].

Sekil 2.8.’de kristal yapidaki ferroelektrik BaTiOs;, PbTiO3; ve Pb(ZrxTiix)Os gibi

onemli 6rneklerin prototipi gosterilmistir [2].
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- v e - ——— - -

Sekil 2.8. ABOs perovskit yapist [2].

BaTiO3’in olusumu kati-hal reaksiyonu kullanilarak gergeklesir. BaCO3 ve TiO2’nin
kati hal reaksiyonu ile molce 1:1 oraninda karigtirilarak ve Sekil 2.9.°da faz

diyagramina bakilarak kalsinasyon yapilip perovskit yapisi olusturulur [10].

T
1800
1700}
~1600°
1600
Bo,TiO, j
BoTiO. !
15001 i Hex. BoTiO3 !
Ba0- } 460" ! 3
+ { Cubic BaTiOg
Bo,Ti0, I +
: Liquid
1400} i
Ba,Ti04 1322° 5
+ =114 BoTi,O 2
BOOF Cubic BaTiOy Cubic BoTiOy 5| BaTi,04 +
- - + ._‘.'1 - S S TiO.
Q o = = < 2
L E e 89720 i BoTiyO; |5 I
8 & 2o 3 |8 A
1200~ . Cubic BaTiOy + BaTizO7 1
70 80 S0
—Bc0 30 40 50 60 - TiO,
; Mol %

Sekil 2.9. Baryum titanat faz diyagrami [10].
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BaTiO3 130°C’de yiiksek polarizasyon meydana getirir. Bu sicaklikta ferroelektrik
ozellik kazanir. Aym1 zamanda bu sicaklik BaTiOs i¢in curie sicakligr olarak ifade
edilir. Curie sicakliginin {izerine ¢ikilirsa kristal yap1 paraelektrik olur [10]. Baryum
ve stronsiyum atomlarmin atom cap1 sirasiyla 2,22 A ve 2,15Adur. Atom ¢aplari
birbirine ¢ok yakin oldugu i¢in kristal yapida birbirinin yerlerini doldurabilirler. Bu
yiizden baryum titanat ve stronsiyum titanat birbirleri i¢inde kati ¢ozelti olusturabilir.

Sekil 2.10.’da BaO — SrO - TiO2’ye ait ti¢lii faz diyagrami gériilmektedir [10].

S, Tss+(S~B)
S,Lss+5,Tss+8,Tss 80
B,Tss+({B-S)ss
R R
SQ Mol % Ba0

Sekil 2.10. BaO — SrO - TiOz iig bilegenli faz diyagrami [10].

Baryum Stronsiyum Titanat (BST)’in toz sentezinde yiiksek saflikta cesitli
hammaddeler kullanilir. BST nin iiretim verimine ve malzeme maliyetine gore en
etkili prosesler secilir. Bu proseslerden bazilari organik titanat, oksalat metodu,

¢oktiirme prosesi ve kati-hal reaksiyonu metodudur.

Oksalat metodunda baryum stronsiyum titanil oksalat (BSTO) kimyasal ¢okeltisi
yiiksek safliktaki formiilasyonlari iiretmek i¢in kullanilir. Maliyeti yiiksektir ancak
tozun yogunlugu ve saflig1 kalite bakimindan ¢ok iyidir [10].
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Bu yontem BST tozlarinin iiretilmesinde en ¢ok kullanilan iki yontemden biridir.
Uretim esnasinda pH kontrolii icin NH4OH kullanilir. BST tozunun iiretim akis

semasi Sekil 2.11.’de gosterilmistir [10].

(NHC:0\ H:0 (0.1M) (CHONTi (0.1M)

pHZ 6.5 pH= 3.5
Neinci ilave e ilawe

| Olesalik asit (0.1M) pH= 1.9 |

Ba(Ot)y + S(HOy)

L—J__‘—' Btk S (1:10YHNCs kullanarak gH= 4.25

kL
| cozetti (0.1M), pH= 4.25 [-——J
|

I 8STO Coketisi |

| Filtrasyon Kurtma | Kalsinasvon [+  BSTTodan |

kA

[ Karaklerizasyon |

Sekil 2.11. Oksalat yontemi ile BST tozu tiretim semasi [10].

En ¢ok kullanilan bir bagka yontemde kati hal reaksiyonudur. Bu yontem en ucuz
yontemdir ve titanat toz sentezi i¢in genis kullanima sahiptir. Hammadde olarak
kullanilan tozlarin safligi dogru se¢ilmeli ve iyonize olmamis suda dagitilmalidir.
Tozlarin iyice karistirilmasini saglamak igin bilyali degirmenler kullanilir. Bu
ogiitmeden sonra ¢amur elenir ve kurutulur. Istenen kristalit yapiy1 elde etmek igin
yeterli stirede 900-1150°C’de kalsine islemine tabi tutularak yap1 olusturulmaktadir
[10].

BST seramiginde dielektrik ve ferroelektrik ozelliklerin varligi BST kullanim
alanlarim1 oldukca arttirmistir. Cok katmanli seramik kapasitorlerde, piezoelektrik
sensorlerde ve DRAM (Dinamik rasgele erisebilir hafiza)’larda kullanimi oldukca

yaygindir.
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Mikrodalga frekans araliginda disiik dielektrik kayiplara sahip oldugu igin bu
seramikler mikro dalga cihaz uygulamalarinda rahatlikla kullanilir. Bu seramikler
kontrol edilebilir dielektrik sabitine sahip olduklar1 i¢in rezonator, elektrik alan
kontrol elemani, faz degistirici vb. alanlarda uygulanabilmektedir. Stronsiyum orani
ile oynayarak PTCR (Pozitif sicaklik termistor) malzemelerinde kullanim sicakligini
belirlemek i¢in kullanilir. 1968 yilinda PTCR malzemesi televizyonlarda akim
limitleyici anahtar olarak kullanilmistir. Bu model halen milyonlarca renkli

televizyonda kullanilmaktadir [10].

2.4. Ferroelektrik Malzemelerin Ozellikleri

1940 yillar1 civarinda seramik malzemeler igerisinde bu tiir 6zellikler arastirilmaya
baglanmigtir. Yaklagik 1945 wyillarinda Gray tarafindan kesfedilen BaTiOs3
seramiklerin ferroelektrik Ozellikleri baglarda degersiz goriilmiistiir. Ancak daha

sonra BaTiOz iizerinde ¢alismalar olduk¢a yogunlasmistir [10].

Ferroelektrikler paraelektrik kristallerin 6zel bir grubudur ve daha fazla 6zellige
sahiptir. Paraelektrik kristaller kendiliginden kutuplu olup sicakliga bagli olarak
degismektedir. Ferroelektrikler ise distan bir etki uygulanmasa bile kendi
ozelliginden dolayr bir elektrik dipol sergiler boylece bu momentlerin dogrultular

uygulanan elektrik alan ile ¢evrilebilir [11].

Ferroelektrikler, bir elektrik alaninda ters g¢evrilebilen spontan polarizasyonlu bir
dielektrik smifidir. Oda sicakliginda BaTiOs bozulmus bir tetragonal kafestedir.
Boylece bitisik birim hiicrelerdeki dipoller, alan duvarlariyla birbirinden ayrilan
alanlar1 hizalamakta ve olusturmaktadir. Kondansatorlerde dielektrik tabaka iki
elektrot arasindadir. Kondansator ferroelektrik fazda merkezsiz simetrik bir kristal

yapi sergiler [18].
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Polarization
Ferroelectric nnn-vol?tﬂe
memories
(a) Electrical Field
L=
Ferroelectyric Paraelectric
() [
l
|
|
T, T
Polarization
Paraslectric
—— DR AMS
{c) Electrical Field

Sekil 2.12. Sematik olarak (a) bir ferroelektrik maddenin curie noktasinin altindaki polarizasyon davranisi, (b)
Ferroelektrik-paraelektrik faz gecisinde permitivitedeki degisim, (c) Curie noktasinin iistiinde bir
ferroelektrik malzemenin polarizasyon davranisi [19].

Ferroelektrikler piroelektriklerin alt kiimesidir. Onlarin spontan polarizasyonu,
elektrik alaninin uygulanmasiyla tersine ¢evrilebilir. Sekil 2.12.’de sematik olarak bu

durum gosterilmistir [19].
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2.4.1. Histerizis dongii

Ferroelektrik malzemeler, uygulanan elektrik alanina lineer olmayan kutuplagsma
tepkisi verir. Elektrik alaninin uygulanmasi ile alanlar uygulanan elektrik alani ile
hizalanmaya baslar ve polarizasyon uygulanan alan ile dogrusallagir. Ardindan,
elektrik alaninin daha da artmasi ile alan duvarlarinin kolayca hareket etmesini ve
kutuplagsmanin hizlanmasini saglar. Tim alanlar ayni yonde yonlendirildiginde
polarizasyon doyar, elektrik alaninin daha fazla uygulanmasi higbir fark yaratmaz
[19]. Sekil 2.13.’de tipik bir ferroelektrik histerizis davranisi goriilmektedir. Elektrik
alanin kiigiik olmas1 durumunda kutuplanma alan ile birlikte dogrusal olarak artticagi
icin domainler yonlenemez (0OA bolgesi). AB arasinda daha yiiksek elektrik alan
olmasi nedeniyle AB arasinda polarizasyon artar ve domainler bu etkiyle
yonlenmeye baslar. BC arasinda elektrik alan ¢ok yiiksek oldugu i¢in polarizasyon
bir doyuma ulasir ve domainlerin ¢ogu elektrik alanla ayni dogrultuda olur. Eger
uygulanan elektrik alan diigserse polarizasyon CBD ile gosterilen yolu izler. Dogrusal
kismindan lineer yaklagimla bu egrinin sifir oldugu zaman, egrinin polarizasyonu
kestigi nokta O-E’dir ve kendiliginden polarizasyonu (Ps) verir. Ayni durumda
grafigi kestigi nokta D ise kalic1 polarizasyonu (Pr) verir. Ps’den Pp’ye dogru
polarizasyonda artis goriilmektedir buda normal indiikklenmis dielektrik

polarizasyondan meydana gelmektedir [15].

Polarizasyon
A
Py — K L - - - C
P B
s ——= E L - ==
Pl'
R X -
o Elektrik Alan
H
G

Sekil 2.13. Ferroelektrik histerisiz dongiisii [11].
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2.4.2.Faz doniisiimii ve curie sicakhig

Bir malzemenin kendiliginden polarizasyonlu olmasi sadece belirli sicaklik
araliklarinda goriliir. Polarizasyonun kendiliginden olusmasi, yapisal degisiklikler ve
faz gecisleri curie sicakligi (Tc) denilen sicaklikta gergeklesir [2]. T¢’nin altinda
ferroelektrik kristal, paraclektrik fazdan ferroelektrik faza gecis yapar. Curie
sicakligiin iizerinde ise paraelektrik faza gecer. Yani curie sicakligia bagli olarak
faz ya ferroelektrik yada paraelektrik olabilir [13]. Uygulanan elektrik alan kuvveti
cogu ferroelektrik malzemede yiiksek dielektrik gegirgenlik meydana getirir. Eger
sicaklik Tc¢’nin iizerine ¢gikmaya devam ederse Curie-Weiss yasasina gore dielektrik

gecirgenlik diiser [15]. Bu yasa Denklem 2.3.’deki gibi ifade edilir:

4 (2.3)

Burada A = Malzemeye bagl katsay1, 0c = Curie sicakligina yakin bir sicaklik, & =
Dielektrik sabitini, T = Sicaklig: ifade etmektedir.

Baryum titanat kristali i¢in Tc = 120°C olup bu sicakligin lizerine ¢ikildiginda kristal
yap1 kiibik olur. Eger bu sicakliin altinda olursa kristal yapinin deforme olmasiyla
iyonlar yer degistirir ve kristal yapi1 tetragonal olur (Sekil 2.14.). Burada O

iyonlarma gore Ti** ve Ba'? iyonlari yer degistirmistir. Sicakligmn azalmasiyla

beraber kristal yapida degismektedir [15].

~— | 17 | |

| | |

[ | f { f

] | | a

| Ps / ] | Ps [ c |Ps J

| / / | £E 7/ a; I a,
|

. _ --__'___yv a /

iz L
Rombohedral, -90°C Ortorombik, 5°C &-90°C  Tetragonal, 1200&5°C  Kibik, 120°C
altnda kararlt arasmda kararlt arasmda kararl lizennde kararh

Sekil 2.14. BaTiOs kristalinin sicakliga bagh olarak kristal yap: degisimi [15].
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2.4.3.Kristal simetrileri

Kristallerin atomik yapist 1910 yillarindan sonra genis bir sekilde arastirilmaya
baslanmistir. XRD cihazinin kesfi ile kristallerin ana yapisinin belirlenmesi
kolaylasmistir. Bu 6nemli kesiften sonra kristal simetrileri ve sabitleri hakkinda

arastirmalar ¢ogalmistir [13].

Kristal bilimciler tarafindan uzayda bir nokta hakkinda simetriyi tanimlamak i¢in
kullanilan simetri unsurlari, 6rnegin bir birim hiicrenin merkez noktasi, (1) simetri
merkezi, (2) donme eksenleri, (3) ayna diizlemleri ve (4) bunlarin kombinasyonlari.
Biitiin Kkristaller, bu simetri elemanlarindan yararlanarak 32 farkli sinif veya nokta
grubuna ayrilabilirler (Sekil 2.15.). Bu 32 nokta grubu diisiikten yiliksege dogru
triklinik, monoklinik, ortorombik, tetragonal, trigonal (rombohedral), hekzagonal ve
kiibik olarak kristal sekillerine gore yediye ayrilir. 32 nokta grubunun, 21 sinifi
merkezsiz simetrik (piezoelektriklik igin gerekli bir kosul) ve bunlarin 20’si
piezoelektriktir ancak geriye kalan bir tanesi (432 nokta sinifi) ise simetri merkezi
olmamasma ragmen diger birlestirilen simetri &gelerinden dolayr piezoelektrik

degildir [20].

Bu sebepten otiirii 20 siniftan sadece 10 tanesinde polarizasyon mekanik gerilim ile
elektrik akimi altinda olusabilir. Ancak diger 10 tanesi kendiliginden
polarizasyonludur. Bu nedenle devamli polar ve piezoelektriktir. 10 grup igerisinde
bulunan kendiliginden polarizasyonlu ve tersinir polarizasyona sahip alt siiflar
vardir. Bu alt siniflar piezoelektrik, ferroelektrik ve piroelektrik olmak iizere ii¢ etki

gosterebilir [2].
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f
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Sekil 2.15. Piezoelektrik ve alt gruplarmin simetri tizerine iliskileri [10].

2.5. Dielektrik Malzemelerin Ozellikleri

20

Dielektrik, uygulanan bir elektrik alaninin etkisi ile polarize olabilen bir elektrik

izolatoriidiir. Bir elektrik alanina bir dielektrik yerlestirildiginde, bir iletkende oldugu

gibi, elektrik yiikleri malzeme i¢inden akmaz ancak dielektrik polarizasyona neden

olan ortalama denge konumlarindan sadece biraz kayar. Dielektrik polarizasyon

nedeniyle pozitif ylikler alan boyunca yer degistirir ve negatif yiikler ters yonde

kayar. Bu, dielektrik i¢indeki harici alana kismen telafi eden bir i¢ elektrik alani

yaratir. Bir dielektrik zayif baglanmis molekiillerden olusuyorsa, bu molekiiller

sadece polarize olmazlar, ayn1 zamanda simetri eksenleri alana hizalanacak sekilde

yeniden yonlendirilirler [21].
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Dielektrik malzemeler elektrigi iletmez ancak uygulanan elektrik alandan etkilenir.
Dielektrik Malzemeler uygulama alani olarak yalitkanlar ve kondansatorler olmak
iizere ikiye ayrilir. Yalitkan olmasinin avantaji elektrik devresinde yiik transferini
engellemeleridir [6]. Kapasitoriin amaci ise elektrik yiikiinii depo etmektir. Bu tiir
malzemeler yliksek yalitkanlik 6zelliklerine sahip olduklari i¢in akimi iletmezler
fakat elektrik alana maruz kaldiklarinda tamamen duyarsizda olamazlar. Dielektrik
malzemelerin valans ve iletkenlik bandlar1 arasinda olduk¢a genis bir enerji aralig
bulunmaktadir. Bu sebepten dolay1r bu malzemeler yiiksek bir elektriksel 6zdirence
sahiptir [10]. Sekil 2.16.’da elektrik alana maruz kalan bir dielektrik malzeme

goriilmektedir.

Sekil 2.16. Elektrik alana maruz kalan dielektrik malzeme [5].

2.5.1. Dielektrik sabiti

Malzemeler i¢in 6nemli bir 6zellik olan dielektrik sabiti malzemenin elektrik alana
maruz birakildiginda yiikleri depolayabilme kabiliyetinin bir dl¢iisiidiir [11]. Buna
bagil dielektrik sabiti denir. Bu sabit bagil gecirgenlik olarakta isimlendirilir ve K ile
gosterilir. Elektriksel alandan dolayr olusan elektriksel kutuplasma, malzeme
ylizeyine koyulan elektrotlarla elektriksel yiik birikimine neden olur. Dielektrik
malzemelerde kalic1 kutuplagsma olursa ytlik birikimi kendiliginden olusacaktir. Eger
kalict kutuplasma yoksa malzemeye elektriksel alan uygulaninca kutuplagsma

gerceklesecektir [10].
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Dielektrik sabiti formiilasyonu Denklem 2.4.’te gdsterilmektedir;
K=c¢x¢)= % (2.4)

Burada K = Bagil gegirgenligi, g0 = Vakumun gegirgenligi (8,854.10"2 F/m), & =
Malzemenin dielektrik sabiti, C = Kapasitans (F), t = Elektrotlar arasindaki mesafe
(m), A = Elektrotlarin yiizey alanin1 (m?) ifade etmektedir [22]. Dielektrik sabiti ve
kutuplama arasindaki iligki birbirine paralel olan iki plaka kapasitorii 6rnegi ile
aciklanabilir. Sekil 2.17a.’da goriildiigii gibi aralarindaki mesafe d olan A alana sahip
paralel iki metal plaka ve bu iki metal plakanin arasinda vakum olan bir deney
diizenegi olusturulur. Deney diizenegi bir voltaj kaynagina baglanir ve devre
tamamlandiktan sonra kapali akim sistemi kisa bir siireligine elektrik akimim

yiikseltip hizla sifira diismesine sebep olacaktir [5].

Tletken Malzeme

Vakum

Dielektrik Malzeme

Sekil 2.17. (a) Vakum ortaminda birbirine paralel olan plakalar arasi mesafesi d ve alani A olan iki plaka bir voltaj
kaynagina baglanmast ile devrenin olusumu, (b) birbirine paralel olan plakalar arasina bir dielektrik

malzemenin konulmasi ile devre olusumu [5].

Burada Q = C.V, Q = Depolanmis yiik (Coulomb), C = Kapasitans (Farad), V =
Uygulanan Voltaji ifade etmektedir.
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Ayri voltajlarda tekrarlanan deneyler sonucunda Q = C.V esitliginde goriildiigii gibi
Q - V arasinda lineer bir iliski gézlenmektedir. Eger bir dielektrik malzeme (kati, sivi
veya gaz) birbirine paralel olan plakalar arasina Sekil 2.17b.’de gortldugi gibi
yerlestirilir ve deney tekrarlanirsa akim dis devreden geger plakalarda depolanir ve
zamanla artar. Ayri voltajlarda kapasitoriin toplam yiikii uygulanan voltaja gore bir
grafigi cizilince yine lineer fakat vakumlu sisteme gore daha dik bir egim elde edilir

[11].

2.5.2.Dielektrik kayiplar

Dielektrik kayip, alternatif akima ugrayan bir malzemede mekanik enerjinin
elektriksel enerjiye doniismesi esnasinda kaybolan enerjiyi tanimlar [4]. Voltaj ile
akim arasindaki faz agisinin 90° olmasi lazimken ger¢ek malzemelerde bu ag1 90°
degildir. Boylelikle malzemelerde sonlu bir direng oldugu goriilmektedir ve buda
kayiplarin varhigimmi gosterir [5]. Dielektrik kayiplarin kaynagi, elektrik alani ve
elektrik kaydirma vektorleri arasindaki gecikmeye bagli olarak da diisiiniilebilir.
Toplam dielektrik kayip, igsel ve dissal kayiplarin toplamudir. igsel dielektrik
kayiplar, kristal yapisina bagli olan kayiplardir. Dissal dielektrik kayiplar, kirlilikler,
mikroyapisal kusurlar, tane smirlari, gdézeneklilik, mikro c¢atlaklar, diizensizlik,
rastgele kristalit yonlenme, dislokasyonlar, bosluklar v.b. gibi kristal kafes
kusurlarindan kaynaklanir ve bu nedenle prensip olarak dogru malzeme isleme ile
minimuma indirilebilir veya azaltilabilir. Farkli kusur tiplerine bagl kayiplar, frekans
ve sicaklik bagimliliginin farkli oldugunu gostermektedir [21]. Gecikme (kayip) agisi
0 olarak tanimlanir ve gecikme miktar1 yani dielektrik kayip tan & olur. Tan d kayip
tanjanti olarak ifade edilir ve (K") / (K')’e esittir. Burada K’ relatif dielektrik sabitidir

ve K" relatif kayip faktori olarak tanimlanir [23].
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2.5.3. Polarizasyon mekanizmalari

Dielektriklerde temelde dort polarizasyon mekanizmasi vardir. Bunlar;

Elektronik Polarizasyon : Uygulanan elektrik alan ile atomdaki elektronlarin, atom
¢ekirdegine gore nispeten daha fazla yer degistirmesi ile olusur. Elektronlar elektrik
alanin pozitif oldugu bolgelere yonelirler. Bundan dolay1 atom gecici uyarilmis dipol
gibi davranir [2]. Uygulanan elektrik alan kaldirildiginda g¢ekirdekler ve elektronlar
orijinal dagilimlarina geri donerler buna bagli olarak polarizasyon ortadan kalkar. Bu
polarizasyonda yiiklerin yer degistirme miktarlar ¢ok diistiiktiir ve bu sebepten dolay1
diger polarizasyon tiirlerine goére toplam polarizasyon miktar1 en diisiiktiir. Bu

tiirdeki polarizasyon tiim dielektrik malzemelerde gergeklesir [10].

Iyonik Polarizasyon : Bu polarizasyon tiirii yalmzca iyonik olan malzemelerde
gerceklesir. Uygulanan bir elektrik alan, katyonlar: bir yonde ve anyonlar1 zit yonde
yer degistirir ve net dipol momenti olusturur [21]. Elektrik alan yoniinde
yonlenmeler meydana gelir boylelikle gecgici olarak uyarilmig dipoller malzeme
boyutlarinda degisime sebep olabilir. Fakat dipol momenti kii¢iik oldugu igin yer
degisimi de buna bagl olarak kiiciiktiir. Iyon yer degisimleri genellikle 10 - 100 A
araligidadir [2].

Molekiiler (Yonsel) Polarizasyon : Bu polarizasyon tiirii digsal elektrik olmadiginda
kalic1 dipol momente sahip pargaciklardan olusan dielektrik malzemelerde goriiliir.
Elektrik alan uygulandiginda dipoller elektrik alan yOniinde yonlenirler. Bu
yonlenme herhangi bir cismin donmesine benzer [24]. Elektrik alan kaldirildiginda
dipoller yonlenmis halde kalarak polarizasyona sebep olurlar. Bu tiirdeki

polarizasyonlar su ve asimetrik birimlere sahip organik polimerlerde bulunur [6].
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Uzay yiikii Polarizasyon : Bu polarizasyonda elektrik alan yiik tasiyicilarin uzak
yerlere taginmasina sebep olur. Bu tiir polarizasyonlar yiikiin hareketi ile malzemenin
baz1 bolgeleri art1 (+) ile yliklenirken diger bolgeleri eksi (-) ile yliklenmesi sonucu

meydana gelir [6].

Yiik tasiyici iyonlar herhangi bir engelle karsilagincaya kadar hareket etmeye devam
ederler. Frekans araligi 104 - 105 Hz araliginda dielektrik sabiti K’ya katki saglar
[15].

Elektronik

Dipolar E =2
(c)
@ SISISICIO)
@ SICICISIO,
@ SISICICIO,
© . O00®®
E=0 Uzayvyuklern E=

(d)

Sekil 2.18. Polarizasyon mekanizmalari [11].



BOLUM 3. MEKANIK AKTiVASYON

3.1. Giris

Mekanokimya altmisli yillarda Thiessen adinda bir arastirmaci tarafindan ilk model
olan Magma-Plazma Modeli ile ileri stiriilmiistiir. Bu modelde birbirleriyle garpisan
partikiillerin temas noktalarinda yiiksek miktarda enerji agiga ¢ikmaktadir. Bu enerji
kati maddenin bir {ist enerji seviyesine ¢ikmig bolgelerinin, elektron ve fotonlarin
yayilmasiyla karakterize olan 6zel bir plazmatik hal olusumu i¢in yeterli olmaktadir
(Sekil 3.1.). Temas eden partikiillerin yiizeyi olduk¢a diizensiz yapida olup bolgesel
sicakliklar 10000°C’nin {iistline erigebilir. Thiessen enerji seviyesinin yiikseldigi
esnada veya islem biter bitmez partikiillerin ylizeyinde meydana gelen reaksiyonlarin
sonucu olarak ortaya ¢ikan plazma reaksiyonlarini fark etmistir. Bu gézlemler tek bir
mekanizmaya uymayan mekaniksel aktive edilmis reaksiyonlar i¢in 6nemli sonuglara

yol agmustir [25].

Sekil 3.1. Carpisan taneler i¢in Magma-Plazma modeli, E- exoemisyon, N- normal yapi, P- plazma, D- diizensiz
yap1 [25].
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Mekanik aktivasyon sonucunda ¢ok sayida tahrik prosesi meydana gelir ve bunlar

farkli gevseme zamaniyla karakterize edilirler (Tablo 3.1.).

Tablo 3.1. Mekanik olarak aktive edilmis katilarin tahrik proseslerinin gevseme siireleri [25].

Tahrik Prosesleri Gevseme Siiresi

Darbe prosesi >10%sn

Triboplazma(siirtinmeyle plazma) < 107 sn

Gazli desarj ~107 sn
Sicak spotlar 102%-10%sn
Elektrostatik sarj 102 - 10°sn
Exo-elektronlarin emisyonu

106 - 10°sn
(yayilmast)
Triboluminescence (siirtiinme

107-10%sn
parlamasi)
Latis hatalar1 107- 106 cm/sn
Dislokasyon hareketi 10°sn
Latis vibrasyonu 10°-10"%sn
Kirilma olusumu 10 - 10% cm/sn
Taze yiizey 1-10%sn(1,3.10*Pa’da)

Metastabil hallerin yasam stiresi <10%sn (10° Pa’da)

Thiessen, bireysel reaksiyonlar1 baglatan tahrik proseslerine gore tribokimyasal
reaksiyonlarin smiflandirilmasinin degerini ve bu tahrik proseslerini zamansal olarak
alt gruplara aymrma degerini gostermistir. 1983 yilinda Berlin’de mekanokimya
tizerine yapilan ilk konferanslardan birinde thiessen, darbe geriliminin farkli
evrelerini kiiresel bir modelle gostermistir (Sekil 3.2.). Bu basitlestirme modeliyle,
darbe geriliminin farkli parcaciklarin ortaya cikisi ile olustugu gosterilebilir. Bu
durum, ¢ok kisa siirelerle ve ¢ok kisa araliklarla sinirlandirilmis olup triboplazma
olarak adlandirilir. Triboplazma, siirtinme ile plazma olusumudur. Triboplazma

kavrami daha sonra termodinamik ve kinetik agidan gelistirildi [25].
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Sekil 3.2. Kiiresel modelle sematik olarak gerceklestirilmis darbe geriliminin farkli kademeleri (|-katinin latisine
penetrasyon, 1-latis distorsiyonu olusarak fazin bozulmast) [25].

3.1.1. Mekanik aktivasyon

Mekanik aktivasyon terimi Smekal isimli bir bilim adami tarafindan tanitilmis olup
degismeden kalan bir katinin tepkimeye girme kabiliyetinde bir artig igeren proses
olarak nitelendirilir. Yapida ya da kompozisyonda bir degisim olursa bu
mekanokimyasal bir prosestir. Bu durumda mekanik aktivasyon reaksiyonu

ilerletmekte ancak bu reaksiyonun olusumu esnasinda etki etmemektedir.

Butjagin isimli bilim adami ise mekaniksel enerjinin etkisini li¢ esas goris
noktasindan yola ¢ikarak izah etmektedir. Bunlar yapisal diizensizlik, yap1 gevsemesi
ve yapisal hareketliliktir. Gergek kosullar altinda bu ii¢ faktor bir katinin reaktifligine
es zamanl olarak etki etmektedir. Butjagin mekanik aktivasyonu kat1 yapisinda stabil

degisimler nedeniyle reaksiyon yeteneginde bir artig olarak tanimlamaktadir [25].
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Bununla birlikte, katilarin reaktivitesinde yapisal gevseme Onemli bir rol
oynamaktadir. Ljachov adli bilim adami aktivasyon yoluyla mekanik kuvvetlerin
etkisini kesen sonra yavas yavas degisen durumlarin kavramimi tanmimladi. Burada
egrinin farkli kisimlar1 farkli karakteristik zamanlarda gevseme olan durumlara
karsilik gelir. Ljachov, aktif katilar i¢in genellestirilmis bir gevseme egrisi yayinladi
(Sekil 3.3.).

Aktiflesme durumu

T ————— e ——— — —

Ozelliklerin Toplami

T e o S e S -

Zaman

Sekil 3.3. Mekanik olarak aktive edilmis durumun genellestirilmis bir gevseme egrisi [25].

Kati maddelerin mekanik aktivasyonu mekanokimyanin proseslerinden biridir.
Mekanokimya giinlimiizde olduk¢a genis bir uygulama alanina sahip bir bilimdir.
Ticari kullanim alanlar1 arasinda; yapt malzemelerinin 6zelliklerinin modifikasyonu,
suni giibre liretimi, katalistlerin zenginlestirilmesi ve rejenerasyonu, tibbi ilaglarin
iretimi, kimyasal teknolojilerde reaksiyon kontrolii ve ileri teknoloji malzemelerinin
iretimi baglica sayilabilir. Ayrica mekanik aktivasyon islemi, ekstraktif metalurji

alaninda 6zel bir neme sahiptir [26].

Gilinlimiizde Heinicke isimli bilim adamiin tarifi genis c¢apta kabul gormektedir.
Heinicke “Mekanokimya, mekanik enerjinin etkisiyle malzemelerin kimyasal ve

fiziksel doniisiimleri ile ilgili kimyanin bir dalidir” diye tanimlamistir [26].
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3.1.2. Mekaniksel aktivasyon i¢cin kullanilan ekipmanlar

Mekanik aktivasyonu ¢ok asamali karakteri, farkli calisma sistemlerine sahip techizat
(genellikle degirmen olarak adlandirilir) uygulamalarina ihtiya¢ duymaktadir.
Aktivasyonla gerceklestirilen temel gerilim tiirleri, sikistirma, kesme (asinma),
carpma (darbe) ve c¢arpismadir. Mekanik aktivasyon igin gerilim (Sekil 3.4.) ve
degirmen tipleri (Sekil 3.5.) gosterilmistir [25].

9 & 2
§>“<>~<>

iy izidg

Sekil 3.4. Degirmenlerdeki temel gerilim tipleri, R1- sikigtirma, R2- kesme (aginma), R3- ¢carpma (darbe), R4-

garpisma [25].
A B C
N
@ ——
8 oo PPr—

-

Sekil 3.5. Mekanik aktivasyon i¢in kullanilan degirmen tipleri ve gerilim tipleri, A- Bilyali degirmen (R1-R4), B-
Gezegensel degirmen (R1-R4), C-Titresimli degirmen (R1-R4), D- Karistirmali bilyali degirmen-atritor
(R1-R4), E- Mil degirmeni (R4) ve F- Haddeli Degirmen (R1-R2) [25].
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Mekanik aktivasyonda 6giitme prosesine etki eden ¢esitli faktorler vardir. Bunlar;

w

Degirmen Tipi

Ogiitme Ortan Tipi (Bilya, Cubuk vb.)

Ogiitme Malzemesi (Paslanmaz Celik, Tungsten Karbiir, Zirkonyum Oksit,
Aliiminyum Oksit, Silikon Nitrit vb.)

4. Ogiitme Atmosferi (Hava, Inert Gaz, Rediikleyici Gaz)
5. Ogiitme Tiirii (Kuru veya Yas)

6.
7
8
9

Bilya /Aktive Olacak Malzeme Boyutu Orani

. Bilya /Aktive Olacak Malzeme Agirlik Orani
. Ogiitme Sicaklig

. Degirmen Hiz1

10. Ogiitme Zamani [25].



BOLUM 4. DENEYSEL CALISMALAR

4.1. Deney Programm

Mevcut calismada farkli oranlarda katilan BaCOs (%99 saflikta Fluka), SrCOs3
(%98+, saflikta Aldrich) ve TiO2 (%99 saflikta Riedel-de Haén) tozlarin 200 devirde
24 saat bilyali degirmende karistirildiktan sonra elde edilen tozlar farkli iiretim

asamasina tabi tutulmustur.

Birinci yontemde karistirilan tozlar 1000°C’de 3 saat kalsine islemine tabi

tutulmustur.

Ikinci yontemde ise karistirilan tozlar 30, 60 ve 120 dakika siire ile mekanik

aktivasyona tabi tutulmustur.

Her iki yontemle iiretilen karigim tozlart 250 MPa basing altinda pres yardimiyla
sekillendirilip bir form kazandiktan sonra 1250°C, 1300°C ve 1350°C sicakliklarda 2
saat siire ile sinterlenmistir. Sinterlenme isleminden sonra seramikler karakterize

edilmis ve dielektrik 6zellikleri incelenmistir.

Her iki yontem iginde Ba1xSrxTiOs formiilasyonunda molce Sr oran1 0,1, 0,3 ve 0,5
degerleri kullanilarak karisim regeteleri olusturulmustur. Uretim akim semasinda bu

iki farkli yontem gosterilmistir (Sekil 4.1.).



BaCOs SrCO3 TiO,
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Bilyali Degirmen (Karistirma) ¢ Etanol
200rpm/24saat
XRD, SEM Kurutma (Etiiv-100°C)
< urutma (Etlv-
DTA/ TG
|
Kalsinasyon Toz bovutu Analizi Mekanik Aktivasyon
1000°C/3Saat ZXRD. SEM < 600rpm/30dk,60dk, 120dk
Bilyali Degirmen (Karistirma)
200rpm/24saat
Kurutma (Etiiv-100°C)
Sekillendirme (250MPa) <

!

Sinterleme (1250-1300-1350°C/2saat)

Karakterizasyon (XRD, SEM,EDS)

Yogunluk Hesabi

Dielektrik Olciimii

Sekil 4.1. Uretim akim semast
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4.2. Deney Numunelerin Hazirlanmasi

4.2.1.Regetelerin hesaplanmasi

Regeteler BaCOz (%99 saflikta Fluka), SrCO3 (%98+, saflikta Aldrich) ve TiO2 (%99
saflikta Riedel-de Haén) tozlarindan olusmaktadir. Genel kimyasal formiilasyonu

asagida gosterildigi gibidir.

(1-x) BaCOs + (x) SrCO3 + TiO, —> BaixSrxTiO3z + CO2(g)
Ma BaCO3 = 197,34 gr/mol

Ma SrCO3z = 147,63 gr/mol

Ma TiO2 = 79,9 gr/mol

Kalsinasyon isleminde kullanilmak tizere 40 gr BaixSrxTiOs tozu hazirlamak i¢in

receteler hesaplanmustir;

(1-x) BaCOs + (x) SrCO3 + TiO, —> BaixSrxTiO3z + CO2(g)
Recgete 1 (x =0.1 icin) ;

0,9 BaCOs3 + 0,1 SrCO3 + TiO —> BapeSro,1TiO3 + CO2(g)
Ma Bao,eSro1TiO3 = 228,2233 gr/mol

Ma BaCOs3 = 197,34 gr/mol

Ma SrCO3 = 147,63 gr/mol

Ma TiO2 = 79,9 gr/mol

40
228,2233

=0,17527 mol

40 gr Bao,9Sro,1TiO3z i¢in;

BaC03=0,9x0,17527 x 197,34 = 31,1290 gr
SrC0O3 =0,1 x 0,17527 x 147,63 = 2,5875 gr
TiO2 =1 x 0,17527 x 79,9 = 14 gr gerekmektedir.
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Recete 2 (x = 0.3 icin) ;

0,7 BaCOs3 + 0,3 SrCO3 + TiO —> Bap,7Sro3TiO3 + CO2(g)
Ma Bao,7Sro3TiO3 = 218,2819 gr/mol

Ma BaCO3 = 197,34 gr/mol

Ma SrCO3 = 147,63 gr/mol

Ma TiO2 = 79,9 gr/mol

40
218,2819

n= =0,18325 mol

40 gr Bao,7Sro3TiO3z i¢in;
BaCOs3 = 0,7 x 0,18325 x 197,34 = 25,3138 gr
SrC0O3 =0,3 x 0,18325 x 147,63 = 8,116 gr

TiO2 =1 x 0,18325 x 79,9 = 14,64 gr gerekmektedir.

Recete 3 (x =0.5 icin) ;

0,5BaC03 + 0,5 SrCO3 + TiO, —> BaosSrosTiO3 + COx(g)
Ma BaogsSrosTiO3z = 208,3405 gr/mol

Ma BaCOs = 197,34 gr/mol

Ma SrCO3z = 147,63 gr/mol

Ma TiO2 = 79,9 gr/mol

40
n=
208,3405

=0,192 mol

40 gr Bao;sSro5TiO3 i¢in;

BaCO3 =0,5x 0,192 x 197,34 = 18,9446 gr
SrCO3 =0,5x 0,192 x 147,63 = 14,1725 gr
TiO2 =1x 0,192 x 79,9 = 15,3408 gr gerekmektedir.
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Mekanik aktivasyonda kullanilmak tizere 45 gr BaixSrxTiOs tozu hazirlamak igin

regeteler hesaplanmaktadir;

(1-x) BaCOs + (X) SrCOz + TiO, —> BaixSrxTiOz + COy()
Recete 4 (x =0.1 icin) ;

0,9 BaCOs3 + 0,1 SrCO3 + TiO —> BapeSro,1TiO3 + CO2(g)
Ma Bao,oSro1TiO3 = 228,2233 gr/mol

Ma BaCO3 = 197,34 gr/mol

Ma SrCO3z = 147,63 gr/mol

Ma TiO2 = 79,9 gr/mol

45
228,2233

=0,1972 mol

45 gr Bap,9Sro,1 TiO3z i¢in;
BaCO3 =0,9 x0,1972 x 197,34 = 35,024 gr
SrCO3=0,1x0,1972 x 147,63 = 2,9113 gr

TiO2 =1x0,1972 x 79,9 = 15,7563 gr gerekmektedir.

Recete 5 (x =0.3 icin) ;

0,7 BaCO3 + 0,3 SrCO3 + TiO, —> Bao,7Sro3TiO3 + COx(g)
Ma Bao,7Sro3TiOs = 218,2819 gr/mol

Ma BaCOs = 197,34 gr/mol

Ma SrCO3z = 147,63 gr/mol

Ma TiO2 = 79,9 gr/mol

n=—2%_=0,2061 mol

~ 218,2819
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45 gr Bap,7Sro3TiO3 i¢in;
BaCOs3 = 0,7 x 0,2061 x 197,34 = 28,4702 gr
SrC0O3 =0,3 x0,2061 x 147,63 = 9,128 gr

TiO2 =1x0,2061 x 79,9 = 16,4674 gr gerekmektedir.

Recete 6 (x = 0.5 icin) ;

0,5BaCO3 + 0,5 SrCO3z + TiO2 ——> Bao,sSrosTiO3 + CO2()
Ma BagsSrosTi03 = 208,3405 gr/mol

Ma BaCOs = 197,34 gr/mol

Ma SrCO3z = 147,63 gr/mol

Ma TiO2 = 79,9 gr/mol

45
n=
208,3405

=0,216 mol

45 gr Bao;5Sro5TiO3 igin;

BaCO3=0,5x 0,216 x 197,34 = 21,3127 gr
SrCO3=0,5x0,216 x 147,63 = 15,9440 gr
TiO2=1x0,216 x 79,9 = 17,2584 gr gerekmektedir.

4.2.2.Regetelerin hazirlanmasi

Hesaplanan recetelerde baslangi¢ malzemesi olarak BaCOsz (%99 saflikta Fluka),
SrCO3 (%98+, saflikta Aldrich) ve TiO2 (%99 saflikta Riedel-de Haén) tozlari
kullanilmigtir. Olusturulan recetelere gore tozlarin hassas terazi ile tartimi yapilarak

karigima hazir hale getirilir.

Bilyali degirmen (ball milling)’de tozlar1 karistirmak icin kullanilan plastik kabin
licte birine zirkonya esasli bilyalar, {igte birine hesaplanmis toz miktarlar1 ve kalan

ticte birlik kisma ise etanol doldurularak karisimlar hazir hale getirilmistir.
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Bilyal1 degirmen (MSE marka)’de 200 devirde 24 saat boyunca hazirlanan karigimlar
dondiiriilerek homojen bir karigim elde edilmeye ¢alisilmistir (Sekil 4.2.).

Sekil 4.2. Tozlarm karigtirilmasinda kullanilan MSE markali karigtirici (ball milling)

Karigim i¢in kullanilan plastik kap 200 devirde 24 saat boyunca dondiiriildiikten
sonra MSE markali karistiriciddan alinmistir. Olusan homojen karigimi etiiv’de
100°C’de kurutma islemine tabi tutarak karisim tozlari hazir hale getirilmistir (Sekil

4.3.).

Sekil 4.3. Binder marka etiiv firini
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Bu hazirlanan karisim tozlarindan regete 1, regete 2 ve regete 3 kalsinasyon islemine
tabi tutulduktan sonra karakterize edilmis (XRD, SEM vb.); regete 4, regete 5 ve
recete 6 ise mekanik aktivasyon islemine tabi tutulduktan sonra karakterizasyonlari

(XRD, SEM vb.) yapilmustir.

4.2.3.Kalsinasyon islemi

Hazir hale gelen regete 1, regete 2 ve regete 3 karigimlart 1000°C’de 3 saat
kalsinasyon (Nabertherm) islemine tabi tutulmustur (Sekil 4.4.). Bu islem sonunda
karisimda bulunan nem ve karbondioksit gibi maddelerin uzaklagsmasi saglanmistir.

Boylece kati hal sentezi ile Ba1xSrxTiO3 olusumu meydana gelebilecektir.

X

abertTherin

Sekil 4.4. Kalsinasyonun gergeklestigi Nabertherm markali 1s1l islem firint

4.2.4.Mekanik aktivasyon islemi

Hazir hale gelen recete 4, recete 5 ve recete 6 karigimlarina kalsinasyon iglemi
uygulanmamustir. Bu karigimlar etiivden sonra direk mekanik aktivasyona tabi

tutulmuslardir.
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Mekanik aktivasyon olacak tozlar Fritsch (Pulverisette Mono Mill 6) marka
gezegensel degirmende, WC (tungsten karbiir) kap ve ayn1 malzemeden olusan 10

mm ¢apindaki bilyalar kullanilarak mekanik aktivasyon islemi gerceklestirilmistir
(Sekil 4.5.).

Kap i¢ine koyulan toz miktarinin hesaplanmasi;

Toz/bilya agirlik orani 1/20 olacak sekilde hesaplanir. Burada bilyanin agirhig
8gr’dir. Kullanilan bilya sayis1 ise 39’dur. Boylece kullanilan bilyalarin agirlig: (8gr
x 39 bilya) 312gr olmaktadir.

Toz/312 = 1/20, esitliginden toz miktart 15,6 gr olarak hesaplanmustir.

Kabin igine bilyalar1 ve hesaplanmis toz miktarini koyduktan sonra donme hizi 600
rpm olacak sekilde 30 dakika, 60 dakika ve 120 dakika siireyle mekanik aktivasyon
islemi uygulanmistir. Bu islem regete 4, recete 5 ve recete 6 i¢in ayri ayri

yapilmaktadir.

Sekil 4.5. Mekanik Aktivasyon iglemi i¢in kullanilan gezegensel degirmen [26].
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4.2.5.Toz (Tane) boyutu analizi

Kalsinasyon islemi gbérmiis (recete 1, recete 2 ve regete 3) ve mekanik aktivasyon
olmus (regete 4, regete 5 ve regete 6) tozlarinin toz boyut analizi, Microtrac S3500
marka lazer toz boyut analizi cihazi ile tespit edilmistir. Kullanilan cihaz Sekil

4.6.’da gosterilmistir.

Sekil 4.6. Toz boyut analizi cihazi Microtrac S3500

4.2.6.Sekillendirme (Presleme) islemi

Kalsinasyon islemine tabi tutulmus tozlar ile mekanik aktive edilmis tozlarin MSE
marka manuel pres (Sekil 4.7.) ile 10 mm c¢apinda silindirik ¢elik bir kalipta 250
MPa basing altinda preslenmistir. Sekillendirme islemi her bir toz karisimi i¢in 0,8

gr’lik tartimlar alinarak gerceklestirilmistir.

AR

Sekil 4.7. Deneysel ¢alismalarda kullanilan MSE marka manuel pres
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4.2.7.Sinterleme islemi

Tozlar1 sekillendirdikten sonra sinterleme islemine tabi tutulmasinin amaci
mukavemet olarak dayaniksiz olan numunelere belli sicakliklar uygulanarak ve bu
sicakliklarda belli bir siire beklenerek mukavemet kazandirmaktir. Teorik olarak bu

islem Sekil 4.8.”de gosterildigi gibi gergeklesir.

5/ D= Kiiresel
Pargacik gapn

Boyun

.| bityiresinin
baglangig
safhasi

Boyun
bityimesinin
-/ ilen safhas1

Tara birlesis
kilrelenn
son durumu

Sekil 4.8. Cift-kiire sinterleme modeli [27].

Sekillenmis tozlarm 1250°C, 1300°C ve 1350°C sicakliklarda 2 saat siireyle
sinterlenme islemine tabi tutulmuslardir. Bu sinterlenme islemi Nabertherm marka

1s1l iglem firminda 10°C/dk. 1sitma ve sogutma hizlarinda yapilmaktadir (Sekil 4.9a.).

Sinterleme iglemi sonucunda mukavemet kazanan numunelerin goriintiisii Sekil

4.9b.’de gorilmektedir.
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Sekil 4.9. (a) Sinterlemenin ger¢eklestigi 1s1l islem firmni, (b) Sinterleme olmus numunelerin makro goriintiisi

4.3. Yogunluk Olgiimleri

Sinterleme igleminden sonra numunelerin yogunluklarinin Glgiimii  Arsimet
(Archimedes) yogunluk 6l¢iim metodu kullanilarak bulunmaktadir. Sinterlemeden
sonra numunelerin kuru agirligi (W) hassas terazide tartildiktan sonra saf suda 4 saat
boyunca kaynatilma islemine tabi tutuldu. Bu islem WiseStir marka elektrikli 1sitict
yardimi ile gergeklestirilmistir (Sekil 4.10a.).

Numuneleri 4 saat kaynatma isleminden sonra saf sudaki asili agirhgi (Wa) ve yas

agirlign (W) tartilarak bulunmustur (Sekil 4.10b.).
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Arsimet yogunluk hesabi1 Denklem 4.1., Denklem 4.2. ve Denklem 4.3. kullanilarak

bulunmaktadir;

Yiginsal (bulk)yogunluk = —2—x p, (4.1)

Wag—Wq

Burada; ps = Suyun yogunlugu (1 gr/em®), Wx = Numunenin kuru agirligi, Wg =

Numunenin yas agirligi, Wa = Numunenin asilt1 agirligini ifade etmektedir.
% Relatif Yogunluk = %xmo (4.2)
t
% Toplam gozenek = 1 — %xlOO (4.3)
t

Burada; pp = Arsimet metoduyla olgiilen bulk yogunluk (gr/cm®), p: = Teorik
yogunluk (gr/cm?), formiilleriyle yogunluklar hesaplanmaktadir [28].

Baryum Stronsiyum Titanat (BST) 1 teorik yogunlugu 5,68 gr/cm®tiir [29,30].

Sekil 4.10. (a) WiseStir marka elektrikli 1sitic1, (b) Precisa marka hassas terazi
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4.4. Diferansiyel Termal Analiz (DTA)

Mevcut ¢alismada hazir hale gelen BST tozlarinin DTA analizleri (Netzsch Marka
STA 449 Model) yapilmigtir. BST tozlarmin DTA analizleri 1200°C sicakliga kadar
10, 15 ve 20°C/dk. 1sitma hizlarinda referans numune olarak inert aliimina

kullanilarak aliimina potalar igerisinde analizleri gergeklestirilmistir (Sekil 4.11.).

Sekil 4.11. Deneysel ¢aligmalarda kullanilan Netzsch marka DTA/TG analiz cihazi

DTA analizinin amaci; incelenecek malzemeyi sabit bir hizla 1sitirken meydana
gelecek olan ekzotermik veya endotermik reaksiyonlarin gergeklesecekleri
sicakliklari belirlemektir. Eger yapilan analizde ekzotermik reaksiyon olursa bu olay
organik maddelerin yanmasi, yiiksek sicaklikta yeni bir faz olugmasi ve amorf
maddelerin kristallenmesi sebebiyle meydana gelir. Endotermik reaksiyonlarda ise su

kayiplari, kristal bozulmasi ve CO2 veya SO kayiplar1 nedeniyle meydana gelir [26].

DTA analiz cihaz1 ayrica TG (Termo-Gravimetrik Analiz) egrisinide bize
sunmaktadir. TG analizi malzemenin sicaklia bagli olarak biinyesinde meydana
gelen reaksiyonlar sonucu olusacak agirlik kayiplarini gdsteren bir analiz teknigidir.
Bu agirlik kayiplarinin nedeni fiziksel veya kimyasal su ve gaz ¢ikist olabilir. TG

egrisi bu olusan kayiplarin gravimetrik olarak saptanmasi i¢in kullanilmaktadir [26].
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4.5. X-Ismlar: Difraksiyon Analiz Cihaz1 (XRD)

Mevcut calismada iiretilen tiim tozlara ve sinterleme islemi uygulanmis tim
numunelere {ist yiizeyleri zimparalandiktan (SiC1000) sonra XRD analizi yapilmustir.
XRD analizlerinde dalga boyu A=1,54059A olan CuKa 151 demeti kullanilmis ve
tarama agist (20) O ile 90° araliginda olup, 2°/dk. tarama hizinda analizler

gergeklestirilmistir.

Bu analizde RIGAKU marka D/MAX/2200/PC model X-isinlar1 difraktometresi
cihazi kullanilmistir (Sekil 4.12.).

Sekil 4.12. X-1g1nlan difraksiyon analizi cihaz

4.6. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)

Mevcut c¢aligmada olusan tiim tozlarin SEM goriintiileri incelenmistir. Ayrica
sinterleme isleminden sonra numunelerin st yiizeyleri 600, 800, 1000 ve 1200
meshlik SiC zimparalarla zzimparalanmig olup bu islemden sonra elmas soliisyonla
yiizeyi parlatilmistir. Parlatilan numuneler sinterleme sicakliginin 50°C altinda 20dk.
boyunca termal daglama islemine maruz birakilmistir. Termal daglama olan
numunelerin yiizeyi elektronlarin yigilmasin1 onlemek amaciyla altin kaplanarak
SEM goriintiileri incelenmistir. SEM analizi JEOL 6060 LV model bir taramali
elektron mikroskobu (SEM) kullanilarak gerceklestirilmistir (Sekil 4.13.).
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SEM ayni zamanda numune {izerinde secilen noktasal yerleri analiz etmek i¢inde
kullanilir. Bu yaklagim enerji dagilim X-isinlar1 spektroskopisi (EDS) kullanilarak
kimyasal bilesimleri elektron geri - sa¢ilim kirmnimi1 (EBDS) kullanilarak ise kristal

yapiy1 ve kristal yonelimleri belirlemekte 6zellikle faydalidir [31].

Sekil 4.13. Taramal1 elektron mikroskobu (SEM)

4.7. Elektriksel Karakterizasyon

Sinterleme isleminden sonra numunelerin her iki yiizeyi 800, 1000 ve 1200 meshlik
SiC  zimparalarla zimparalanip yiizeyine glimilis pasta siirlilerek yiizeyi
kaplanmaktadir. Nabertherm marka 1sil islem firininda 10°C/dk. 1sitma ve sogutma
hizlarinda, firmin sicakligi 850°C olup 15 dk. pisirilme islemine tabi tutulmustur. Bu
islemle beraber numunelerin elektriksel 6l¢time hazir hale getirilmistir. HIOKI 3532
- 50 LCR HITESTER marka cihaziyla 10kHz ile IMHz frekans araliginda 1voltaj
(V) uygulanarak dielektrik dl¢timleri alinmistir (Sekil 4.14.).

Sekil 4.14. Dielektrik dl¢iim cihaz



BOLUM 5. SONUCLAR VE IRDELEME

5.1. Tozlarin XRD Analizleri

Iki farkli yontemle iiretilen baryum stronsiyum titanat tozlarmin kalsinasyon olmus

ve mekanik aktive edilmis (M.A) tozlarin XRD analizleri Sekil 5.1.-5.3.te

goriilmektedir.

Bu analizler BaixSrxTiOsz’ta molce Sr oram1 0,1, 0,3 ve 0,5 olacak sekilde

hesaplanmis olan regetelerin analizleridir.

BST1-120dk. M.A.

. c
=
s
S B BST1- 60dk. M.A.
i)
T - . s
s c E E X Br bt ¢ B D D D

i BST BST1-30dk. M.A.

BST psT BST
) B‘ST L A_BST A BiT BST B‘STBST .
BST1-Kalsinasyon
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2 Teta (0)

Sekil 5.1. BST1 tozlarinin XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum titanat, B: BaCOs, C: Baryum stronsiyum
karbonat, D: BaTisOq-Baryum tetra titanat, E: Baryum titanyum oksit, T: TiO2).
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1000°C’de 3 saat kalsinasyon islemi goérmiis BST1 tozunun 20 = 22,46°, 31,82°,
39,18°,45,56°, 51,26°, 56,52°, 66,160°, 70,820°, 75,36°, 79,70° acilarinda tetragonal
yapiya sahip baryum stronsiyum titanat yapisinin olusumu goriilmektedir. En yiiksek
pik 31,82° agisinda gergeklesmistir. Molce 0,1 oraninda stronsiyum (x = 0,1)
kullanilmistir. 30dk. aktivasyon sonucunda 20 = 24,14° agisinda BaCO3 piki varken,
60 ve 120dk. aktivasyon olmus tozlarda 20 = 24,16° acida ise baryum stronsiyum

karbonat yapis1 olusmaktadir.

Mekanik aktivasyon olmus tozlarda birebir yapi olusmamistir ve pik agilari sola
dogru kaymistir. Bunun sebebi mekanik aktivasyon esnasinda toz yapisinin
bozunmasindan ve yapida halen karbonatlarin bulunmasindan kaynaklanmaktadir.
Aktivasyon siiresi arttikca karbonatlarin miktarinda azalma meydana gelmektedir.

Aktivasyon siiresinin artmasi ile yapida degisiklik goriilmiistiir (Sekil 5.1.).

B
] u c o E D
8 J\3 2 A__EAA =B 2.8 % o D% E 0 T TeD.

i ¢ BST3 - 120dk. M.A
‘; u B b Bo
3 - 8 JoB ADg Erc DpDBEDEPD 1 DBETEDPp
= c BST3 - 60dk. M.A
3
4 T T B [ B

E

o pB J\2PopA DT D EPRDE EcDpppD DD

i BST BST3 - 30dk. M.A

BST BST BST
| BST _— B’SLT BST BST  BST
BST3 - Kalsinasyon
0 20 40 60 80 100

2 Teta (0)

Sekil 5.2. BST3 tozlarinin XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum titanat, B: BaCOs, C: Baryum stronsiyum
karbonat, D: BaTisOe-Baryum tetra titanat, E: Baryum titanyum oksit, T: TiO2).
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Kalsinasyon olmus BST3 tozunun 20 = 31,80° acisinda en siddetli pikini vermis
olup tetragonal yapiya sahip tek fazin olusumu goriilmektedir. Molce 0,3 oraninda
stronsiyum (x = 0,3) kullanilmistir. 30dk. aktive olmus tozun en yiiksek pikini 260 =
24,56° agisinda baryum stronsiyum karbonat, 60dk. aktive olmus tozda 20 = 24,46°
acisinda da baryum stronsiyum karbonat yapisi varken, 120dk. aktive olmus tozda ise

20 = 24,52° agisinda BaTi4Og (Baryum tetra titanat) yapisin1 gostermektedir.

Mekanik aktivasyon islemi ile direk yapi elde edilememistir. Bunun sebebi
aktivasyon sonucunda toz yapisinin bozunmasindan ve karbonatlarin

giderilememesinden kaynaklanmaktadir (Sekil 5.2.).

E
! - ]
0 A DBfE.I-ED,.TDD_,.., BPoP pEp E e
i 5 ' ' ~ BST5-120dk. M.A
11
o E
2 o E c T EDTDDD BeTEpp Tg TDTDDTEDEDE
- c BST5 - 60dk. M.A
o T
S A B B iy
o B DERE pb, D’ D CTE BBTEDBleEDDEDAIE
i BST BST5 - 30dk. M.A
BST BST BST BST BST ‘BAST f -
BSTS5 - Kalsinasyon
® T v T y T T T T
0 20 40 60 80 100
2 Teta (0)

Sekil 5.3. BST5 tozlarinin XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum titanat, B: BaCOs, C: Baryum stronsiyum
karbonat, D: BaTisOe-Baryum tetra titanat, E: Baryum titanyum oksit, T: TiO2).
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Kalsinasyon olmus BST5 tozunun 20 = 32,06° acisinda en siddetli pikini vermis
olup tetragonal yapiya sahip tek fazin olusumu goriilmektedir. Molce 0,5 oraninda

stronsiyum (x = 0,5) kullanilmstir.

30dk. aktive olmus tozun en yiiksek pikini 20 = 24,64° agisinda Baryum stronsiyum
karbonat, 60dk. aktive olmus tozun 20 = 24,68° agisinda Baryum titanyum oksit ve
120dk. aktive olmus tozun 20 = 24,78° agisinda Baryum titanyum oksit yapisini

gostermektedir.

Mekanik aktivasyon islemi ile yapi elde edilememistir. Bunun sebebi aktivasyon
sonucunda toz yapisinin bozunmasindan ve karbonatlarin giderilememesinden

kaynaklanmaktadir.

Thakur ve ark.’larinin yaptig1 ¢calismada kati hal sentezi ile tiretilen BST yapisinin

tetragonal yapiya sahip oldugunu tespit etmislerdir [32].

Tzu ve ark.’larinin yaptig1 calismada ise kalsinasyon islemi sonucunda karbonatlarin
TiO; ile reaksiyona girmesiyle olusan 20 = 31,795° pikinin BST yapisina ait
oldugunu ancak mekanik aktivasyonla {iretilen karigimlarin ise karbonatlarin
bozunmasindan ve TiO2 ile reaksiyon olusturamamasindan dolayr BST yapisinin
olusmadigini tespit etmislerdir [33]. Elde edilen sonuglarin 6nceki calismalarla

paralel oldugu goriilmektedir.
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5.2. SEM ve Tane Boyut Dagilim Analizleri

BaixSryTiO3’ta molce Sr orani (x = 0,1, 0,3, 0,5) arttirilarak BST1, BST3 ve BSTS
tozlarinin SEM ve tane boyut dagilim analizi gosterilmektedir (Sekil 5.4.-5.6.).
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Sekil 5.4. BST1 tozlarinin 1000 biiyiitmedeki SEM goriintiileri ve tane boyut dagilim analizi, (a) 1000°C/3saat’te
kalsinasyon iglemi olmus, (b) 30dk. mekanik aktive edilmis, (c) 60dk. mekanik aktive edilmis ve (d)
120dk. mekanik aktive edilmis tozlar
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Sekil 5.5. BST3 tozlarinin 1000 biiyiitmedeki SEM goriintiileri ve tane boyut dagilim analizi, (a) 1000°C/3saat’te
kalsinasyon islemi olmus, (b) 30dk. mekanik aktive edilmis, (c) 60dk. mekanik aktive edilmis ve (d)

120dk. mekanik aktive edilmis tozlar
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Sekil 5.6. BSTS5 tozlarmi 1000 biiyiitmedeki SEM goriintiileri ve tane boyut dagilim analizi, (a) 1000°C/3saat’te
kalsinasyon islemi olmus, (b) 30dk. mekanik aktive edilmis, (c) 60dk. mekanik aktive edilmis ve (d)
120dk. mekanik aktive edilmis tozlar
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Tablo 5.1. BST1 tozlarinin tane boyut dagilimi

Toz numuneleri Do (um) Dso (um) Dgo (um)
BST1-Kalsinasyon 1,692 51,07 416,6
BST1-30dk. M.A 1,577 32,89 104,5
BST1-60dk. M.A 1,241 21,62 112,3
BST1-120dk. M.A 1,426 21,64 123,2

M.A= Mekanik aktivasyon

Tablo 5.2. BST3 tozlarinin tane boyut dagilimi

Toz numuneleri D10 (um) Dso (um) Dgo (um)
BST3-Kalsinasyon 1,079 46,91 389,2
BST3-30dk. M.A 1,711 24,62 131,5
BST3-60dk. M.A 1,380 17,14 98,31
BST3-120dk. M.A 1,360 16,82 131,7

M.A= Mekanik aktivasyon

Tablo 5.3. BST5 tozlarinin tane boyut dagilimi

Toz numuneleri Do (um) Dso (um) Dgo (um)
BST5-Kalsinasyon 0,866 43,67 386,9
BST5-30dk. M.A 1,523 18,64 98,03
BST5-60dk. M.A 1,278 15,76 1151
BST5-120dk. M.A 1,289 16,50 145,8

M.A= Mekanik aktivasyon

SEM goriintiilerinde tozlarin aglomerasyonu net bir sekilde goriilmektedir. Toz
boyut dagiliminda Dso degerinde genel olarak kalsinasyon olan tozlarin boyutu
mekanik aktivasyon (M.A) olan tozlarm boyutundan daha biyiik oldugu
gozlenmistir. Stronsiyum oraninin artmasiyla birlikte toz boyutunda kiigiilmeler
goriilmektedir. Tablo 5.1.°de BST1 tozunda mekanik aktivasyon siiresine
bakildiginda siirenin artmasi ile once toz boyutunda kiigiilme daha sonra siirenin
120dk.’ya ¢ikarilmasiyla toz boyutunda bir biliylime s6z konusudur (Sekil 5.4.).
Tablo 5.3.°de BST5 toz numunesi BST1 tozu ile ayni sekilde bir biiyiime

gostermistir. Bu biiylimenin nedeni tozlarin aglomerasyona ugramasidir (Sekil 5.6.).
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Tung ve ark.’lart yaptiklar1 mekanik aktivasyon caligmasinda, tozlarin mekanik
aktivasyon ile dgiitiilerek ezilmesi sonucunda ylizey alanlarinin arttigini belirtmistir.
Artan yiizey alanlari sayesinde yeni yiizeylerin olusmasi daha aktif hale gelecegi i¢in
60 dakika aktivasyondan sonra aglomerasyon basladigin1 ve aglomeratlarin yine daha
kiigiik yigmnlara donistigini gormiislerdir [34]. Tablo 5.2.°de ise BST3 toz
numunesinde Dsp degerine bakildiginda aktivasyon siireSinin artmasiyla kismi
kiigiilmeler goriilmiistlir. Ayrica stronsiyum oraninin artmasi sonucunda Dso degerine
bakildiginda toz boyutunda bir kiigiilme olmustur. SEM analizleri ile toz

boyutundaki degisimler detaylandirilmistir (Sekil 5.5.).

5.3. DTA-TG Analizleri
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Sekil 5.7. Kalsinasyon éncesi BST1,BST3 ve BSTS5 tozlarinin farkl 1sitma hizlarindaki DTA egrileri



Tablo 5.4. BST kodlu tozlarin farkli 1sitma hizlarinda 6lgiilen endotermik ve ekzotermik sicakliklar

Bilesim Isitma Hizi (°C.dk?) 1.Endo.(°C)  2.Endo.(°C) Ekzotermik(°C)
10 815 956 994
BST1 15 819 998 1030
20 816 1002 1042
10 804 976 1014
BST3 15 804 1006 1040
20 806 1038 1058
10 794 986 1014
BST5 15 794 1018 1043
20 789 1013 1050
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Sekil 5.7.’de DTA grafiklerinde olusan ekzotermik ve endotermik sicaklik noktalar

Tablo 5.4.’te gosterilmistir. Genel olarak 1sitma hizinin artmasi sonucu sicakliklar

artmis olup reaksiyonlar gerceklesmistir. DTA egrisinde iki endotermik tepe noktasi

ve bir ekzotermik tepe noktasi tespit edilmistir. 1. Endotermik reaksiyon BaCO3

bilesigine ve 2. Endotermik reaksiyon ise SrCOs bilesigine aittir. Molce baryum

oraninin azaltilip stronsiyum oraninin artmasi ile BaCOs bilesiginin bozunma

sicaklig1 diismiis ve SrCOs bilesiginin bozunma sicakligi artmistir.
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Sekil 5.8. Kalsinasyon 6ncesi BST1, BST3 ve BSTS tozlarinin farkl 1sitma hizlarindaki TG egrileri
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Sekil 5.8.’de ise TG egrileri 600°C’ye kadar kii¢lik bir agirlik kayb1 gosterir. Bunu
takiben yaklasik 840°C’ye kadar ger¢eklesen agamali bir ivme goriiliir ve daha sonra
1050°C’ye kadar daha fazla agirlik kaybi ile sonuglanir. BST1 kodlu tozlarin
10°C/dk. 1sitma sogutma hizlarindaki agirlik kayb1 ~%17,6’dir. BST3 kodlu tozlarin
10°C/dk. 1sitma sogutma hizlarindaki agirlik kayb1 ~%17,5 ve BST5 kodlu tozlarin
10°C/dk. 1sitma sogutma hizlarindaki agirlik kaybi ise ~%17°dir. Genel itibariyle
yaklagik 1050°C’ye kadar toplam agirlik kaybi gerceklesmis olup bu sicakligin
iizerinde herhangi bir degisiklik goriilmemistir. Bu durum karbonatlarin bu sicakliga

kadar tamamen ayristigin1 gostermektedir.

Olhero ve ark.’larinin yapti1 ¢alismada iki endotermik tepe noktasinin SrCOz ve
BaCOz’iin termal bozunmasi sonucu olustugunu ve ilk endotermik tepe noktasinin
teorik olarak 805°C’de gerceklesen BaCOs’lin y ile B polimorfik faz donisiimiiyle
iligskili oldugunu tespit etmistir. Yaptig1 calismada 1150°C’ye kadar gerceklesen
toplam agirlik kaybin1 ~%22 olarak bulmustur. Teorik olarak karbonatlarin ayrigmasi
sonucunda beklenen agirlik kaybinin ise %17,1 oldugunu ifade etmistir [29].

5.4. Yogunluk Sonuclar

Yapilan ¢aligmada 1250°C, 1300°C ve 1350°C’de 2 saat sinterleme isleminden sonra

saf su ile 4 saat kaynatilan numunelerin arsiment yogunluk dl¢iimleri yapilmustir.
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Sekil 5.9. BST1 numunelerine ait yogunluk grafikleri
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Sekil 5.10. BST3 numunelerine ait yogunluk grafikleri
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Sekil 5.11. BST5 numunelerine ait yogunluk grafikleri
Tablo 5.5. Sinterlenmig BST1 numunelerinin % relatif yogunluk degerleri
Bilesim 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h
BST1-Kalsinasyon 96,06 96,73 97,25
BST1-30dk.M.A 75,73 84,78 92,41
BST1-60dk.M.A 77,08 86,44 90,42
BST1-120dk.M.A 86,84 89,96 93,24

M.A= Mekanik aktivasyon
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Tablo 5.6. Sinterlenmis BST3 numunelerinin % relatif yogunluk degerleri

Bilesim 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h
BST3-Kalsinasyon 88,49 96,44 95,56
BST3-30dk.M.A 76,35 79,90 85,11
BST3-60dk.M.A 79,25 86,23 86,82
BST3-120dk.M.A 79,49 84,74 86,15

M.A= Mekanik aktivasyon

Tablo 5.7. Sinterlenmis BST5 numunelerinin % relatif yogunluk degerleri

Bilesim 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h
BST5-Kalsinasyon 90,37 92,25 96,11
BST5-30dk.M.A 78,56 90,30 92,72
BST5-60dk.M.A 75,69 81,89 87,00
BST5-120dk.M.A 77,00 80,54 82,53

M.A= Mekanik aktivasyon

Sekil 5.9.°daki BST1 numunelerinin % yogunluk degerleri Tablo 5.5.’te, Sekil
5.10.°daki BST3 numunelerinin % yogunluk degerleri Tablo 5.6.’da ve Sekil
5.11.’deki BST5 numunelerinin % yogunluk degerleri ise Tablo 5.7.de listelenmistir.
BSTI1, BST3 ve BSTS numunelerin % relatif yogunlugu sinterleme sicakligi ile
dogru orantida artmaktadir. Sinterleme sicakligi arttikga % porozite miktari
azalmaktadir. Porozite miktarinin azalmasimin nedeni yapida bulunan karbonatlarin
TiO, ile reaksiyona girerek tetragonal yapiya sahip baryum stronsiyum titanat
bilesigini olusturmasidir. Boylelikle reaksiyon gergekleserek porozite miktari
azalmaktadir. Genel olarak incelendiginde en yiiksek yogunluklarin kalsinasyon
islemi gdrmils numunelerde oldugu goriilmektedir. Mekanik aktivasyon sonucu
olusan numunelerde ise daha diisiik yogunluk degerleri tespit edilmistir. BST
numunelerinin yogunluk degerleri 4,3 ile 5,52 gr/cm’® arasmdadir. En diisiik
yogunluga sahip numune 1250°C’de 2 saat sinterlenen BST1-30dk. M.A kodlu
numunedir. En yiiksek yogunluk ise 1350°C’de 2 saat sinterlenen BST1-Kalsinasyon
kodlu numuneye aittir. Deneysel olarak Olgiilen yogunluk degeri teorik yogunluk
degerinden kismen daha diisiiktiir. Literatlirde baryum stronsiyum titanat seramiginin

teorik yogunlugu 5,68 gr/cm? olarak verilmistir [29,30].
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5.5. Sinterlenen Numunelerin XRD Analizleri

BST 1250°C/2h
7 l BST BST
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Sekil 5.12. BST1 numunelerinin 1250°C’de 2 saat sinterlenme sonrast XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum
titanat).
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Sekil 5.13. BST1 numunelerinin 1300°C’de 2 saat sinterlenme sonrast XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum
titanat).
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Sekil 5.14. BST1 numunelerinin 1350°C’de 2 saat sinterlenme sonrast XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum
titanat).

Sekil 5.12.’de BST1 kodlu numunelerin 1250°C’de 2 saat sinterlenmesi sonucunda

baryum stronsiyum titanat yapisinin olustugu goriilmektedir.

Sekil 5.13.’de 1300°C’de 2 saat sinterlenen BST1 kodlu numuneler ile Sekil 5.14.°de
1350°C’de 2 saat sinterlenen BST1 kodlu numunelerin en yiiksek pikini baryum

stronsiyum titanat bilesigi olusturmustur.

Sinterlenme esnasinda meydana gelen reaksiyon sonucunda tetragonal yapiya sahip
BST iiretimi gerceklesmistir. Sinterlenme sicakligi artiginda olusan pik siddetleri

artis gostermistir.

Ayn1 zamanda artan sinterleme sicakligi ile birlikte mikroyapida tane biiyiimesi

gorilmiistiir (Sekil 5.21.).
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Sekil 5.15. BST3 numunelerinin 1250°C’de 2 saat sinterlenme sonras1t XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum
titanat).
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Sekil 5.16. BST3 numunelerinin 1300°C’de 2 saat sinterlenme sonrast XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum
titanat).
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Sekil 5.17. BST3 numunelerinin 1350°C’de 2 saat sinterlenme sonras1t XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum

titanat).

BST3 kodlu numunelerin 1250°C/2h (Sekil 5.15.), 1300°C/2h (Sekil 5.16.) ve
1350°C/2h (Sekil 5.17.)’de sinterlenmesi sonucunda baryum stronsiyum titanat

yapisinin olustugu goriillmektedir.

BST1 kodlu numunelerde oldugu gibi BST3 numunelerinde de sinterleme

sicakliginin artmasi ile pik siddetleri de paralel sekilde artmistir.

Sinterlenme sonucunda olusan reaksiyon ile tetragonal yapiya sahip baryum

stronsiyum titanat yapisi elde edilmistir.

BST3 kodlu numunelerde de sinterleme sicakliginin ylikselmesiyle birlikte olusan

mikroyapida tane biiylimesi gozlemlenmistir (Sekil 5.22.).
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Sekil 5.18. BST5 numunelerinin 1250°C’de 2 saat sinterlenme sonrast XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum
titanat).
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Sekil 5.19. BST5 numunelerinin 1300°C’de 2 saat sinterlenme sonrast XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum
titanat).
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Sekil 5.20. BST5 numunelerinin 1350°C’de 2 saat sinterlenme sonras1t XRD analizi (BST: Baryum stronsiyum
titanat).

BST5 kodlu numunelerde ise 1250°C/2h (Sekil 5.18.), 1300°C/2h (Sekil 5.19.) ve
1350°C/2h  (Sekil 5.20.)’de sinterlenme islemi sonucunda meydana gelen
reaksiyondan dolay1 tek fazli BST yapisinin olustugu goriilmektedir. Sinterlenme
sicakligl arttiginda pik siddetleri de paralel sekilde artis gostermektedir. Ayni
zamanda BSTS kodlu numunelerde de sinterleme sicakliginin yiikselmesiyle birlikte

olusan mikroyapida tane biiylimesi goriilmiistiir (Sekil 5.23.).

Yao ve ark.’larinin yaptigi ¢alismada sinterleme sicakligi yiikseldiginde, difraksiyon
pikleri daha yogun ve daha keskin hale geldigi belirtilmistir. Ayni zamanda
sinterleme esnasinda, tane biiylimesi ve seramiklerin Kristalinitesinin sinterleme
sicakliginin arttirilmasiyla gelistigi ifade edilmistir [35]. Jeon ve ark.’larmin yaptigi
calismada ise BST iiretiminin sinterlenme islemi sonucunda meydana gelen
reaksiyondan dolay1 tek fazli BST yapisinin olustugunu tespit etmislerdir [36].
Berbecaru ve ark.’larmin yaptig1 ¢alismada ise polikristal seramiklerin perovskit
kiibik yapisim1 X-1s1m1 kirmimi ile ortaya g¢ikarmuslardir. Bununla birlikte, BST
seramiginin oda sicakliginda ferroelektrik durumda ve tetragonal bir yapiya sahip

oldugu belirtilmistir [37].
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5.6. Sinterlenmis Numunelerin SEM ve EDS Analizi

BST1 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h

BST1-Kalsinasyon

BST1-30dk. M.A

X18, 868 Qe Zak X195 Aea

BST1-60dk. M.A

ZokU X186, 088

BST1-120dk. M.A

Sekil 5.21. 1250°C, 1300°C ve 1350°C’de 2 saat sinterlenme sonucunda kalsinasyon islemi olmus, 30dk. 60dk.
ve 120dk. mekanik aktive edilmis BST1 numunelerinin SEM ile 10000 biiyiitmedeki goriintiileri
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BST3 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h

BST3-Kalsinasyon

BST3-30dk.M.A

L b

X198, oA Zaky  X18, 888

BST3-60dk.M.A

18, 888

BST3-120dk.M.A

Sekil 5.22. 1250°C, 1300°C ve 1350°C’de 2 saat sinterlenme sonucunda kalsinasyon islemi olmus, 30dk. 60dk.
ve 120dk. mekanik aktive edilmis BST3 numunelerinin SEM ile 10000 biiyiitmedeki goriintiileri
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BSTS5 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h

BST5-Kalsinasyon

BST5-30dk.M.A

BST5-60dk.M.A

Zaky

BST5-120dk.M.A

Sekil 5.23. 1250°C, 1300°C ve 1350°C’de 2 saat sinterlenme sonucunda kalsinasyon islemi olmus, 30dk. 60dk.
ve 120dk. mekanik aktive edilmis BST5 numunelerinin SEM ile 10000 biiyiitmedeki goriintiileri
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1250°C, 1300°C ve 1350°C’de 2 saat sinterlenen BST1, BST3 ve BST5 kodlu
numunelerin SEM analizleri sirasiyla Sekil 5.21.- 5.23.’te gosterilmistir.

Sinterleme sicakliginin artmasi sonucunda tane sinirlar1 ve tane yapisi belirgin bir
sekilde goriilmektedir. Sinterleme sicakliginin yilikselmesiyle birlikte tane biiylimesi
gozlemlenmistir. Mekanik aktivasyon islemi olmus tozlar ile iiretilen numunelerde
poroziteler bulunmaktadir. Bu da yogunlugun diismesine neden olmaktadir.
Kalsinasyon islemi olmus tozlar ile iiretilen numunelerde ise daha az poroziteye
rastlanmigtir. Bu da Kalsinasyon islemi olmus tozlar ile iretilen numunelerin
yogunlugunun mekanik aktivasyon islemi olmus tozlar ile tretilen numunelerden
yliksek oldugunu gozler oOniine sermektedir. Genel olarak SEM gorintiileri

incelendiginde hem iri hem de ince tanelerin oldugu goériilmektedir.

Sinterlenme sicakliginin artmasi da porozite miktarna etki etmektedir. Sicakligin
artmasi ile porozite miktar1 azalma gostermistir. Aglomerasyonun etkiside mikro
yapilara yansimistir. Ciinkii aglomerasyon sonucunda toz boyutlarinda biiylimeler

gozlemlenmistir.

Bu da SEM gorintiilerinde hem poroziteye hem de farkli boyutlarda tanelere
rastlamasina sebep olabilmektedir. Mekanik aktivasyon siiresinin artmasi ile porozite

miktar1 kismen azalmaktadir.

Bu biiyiimeyi Tung ve ark.’larmin yaptig1 ¢alismada, tozlarin mekanik aktivasyon ile
ogitillerek ezilmesi sonucunda yiizey alanmin artmasi ve yeni yiizeylerin

olusmasindan dolay1 aglomerasyonlarin olustugunu tespit etmislerdir [34].

Zhang ve ark.’larinin yaptigr calismada farkli sinterleme teknikleri kulanilarak
tiretilen BST seramiginde numunelerin tane boyutlarindaki degisim, sinterleme
yontemlerine, sinterleme sicaklifina ve bekleme siiresine bagli olarak degistigini
gormiiglerdir [38]. Yapilan c¢alismada sinterleme sicakliginin artmasiyla tane
boyutunda degisim (biiyiime) goriilmiis olup, sonuglarin 6nceki ¢alismalarla paralel

oldugu gozlemlenmistir.
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(a) X
Bilesim Element Bilesim

Element (ai.%) (ag.%)

C 1,064 C 0,000

O 18,218 0] 26,232

Ti 27,628 Ti 25,220

Sr 4,542 Sr 3,878

Ba 48,548 Ba 44,670
(b) (©)

Sekil 5.24. (a) 1300°C’de 2 saat sinterlenmis BST1-Kalsinasyon kodlu numunenin mikroyapisi, (b) 1 ve (c) 2
numarali bolgelerin EDS analizleri

Sekil 5.24.’te 1300°C’de 2 saat sinterlenmis BST1 - Kalsinayon kodlu numunenin
mikroyap1 goriintlisii ve nokta element analizi (EDS) verilmistir. Sekilde goriildiigii
gibi 1 ve 2 numara ile gosterilen noktalarda baskin olarak Ba, Ti ve O elementleri
tespit edilmistir. Ayrica Sr elementi yiizdesinin varligi olusan yapinin BST fazina ait

oldugunu gostermektedir.



Element ]?;g?,;gl
C 2,018
0] 22,682
Ti 28,094
Sr 5,510
Ba 41,696
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(d)

Sekil 5.25. (a) 1300°C’de 2 saat sinterlenmis BST1-120dk. M.A kodlu numunenin mikroyapisi, (b) 1, (c) 2 ve (d)
3 numaral1 bolgelerin EDS analizleri

Element ]?;gi;gl
C 0,000
0] 27,786
Ti 23,050
Sr 3,066
Ba 46,098
Element ]?;1;?,2;1
C 0,000
0] 22,480
Ti 25,912
Sr 4,228
Ba 47,380

Sekil 5.25.’te 1300°C’de 2 saat sinterlenmis BST1 - 120dk. M.A kodlu numunenin

mikroyap1 goriintiisii ve nokta element analizi (EDS) verilmistir. Sekilde gorildigi

gibi 1, 2 ve 3 numara ile gosterilen noktalarda baskin olarak Ba, Ti ve O elementleri

tespit edilmistir. Ayrica Sr elementi ylizdesinin varlig1 olusan yapinin BST fazina ait

oldugunu gostermektedir.
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Element ]?;g?,gl
C 0,000
0] 18,176
Ti 30,503
Sr 23,432
Ba 27,890
(a) (b)
ilesi 3 Bilesim
Element ]?alllg?);gl Element (ag?%))
C 0,094 C 0,000
0] 19,243 0] 27,119
Ti 29,142 Ti 26,082
Sr 25211 Sr 20,870
Ba 26,310 Ba 25,928
() (d)

Sekil 5.26. (a) 1250°C’de 2 saat sinterlenmis BST5-30dk. M.A kodlu numunenin mikroyapisi, (b) 1, (c) 2 ve (d) 3
numarali bolgelerin EDS analizleri

Sekil 5.26.’da 1250°C’de 2 saat sinterlenmis BST5 - 30dk. M.A kodlu numunenin
mikroyap1 goriintiisii ve nokta element analizi (EDS) verilmistir. Sekilde goriildiigii
gibi 1 numara ile gosterilen noktada baskin olarak Ba, Ti, Sr ve O elementleri tespit
edilmigtir. Sr elementi yiizdesinin yiiksek olmasi ile olusan yapinin baryum
stronsiyum titanat (BST) fazina ait oldugunu gostermektedir. 2 ve 3 numarali
noktalarinda EDS analizlerinde yine Ba, Ti, Sr ve O elementleri baskin olarak tespit

edilmis olup, olusan yap1 baryum stronsiyum titanat (BST) fazina aittir.
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5.7. Dielektrik Ol¢iim Sonuglar

Dielektrik 6l¢timleri Denklem 5.1.’deki formiilasyonlarla hesaplanmistir. Burada o =
Vakumun gegirgenligi (8,854.10%% F/m), & = Malzemenin dielektrik sabiti, C =
Kapasitans (F), t = Numunenin kalinligr (m), d = Numunenin ¢ap1 (m?), D = Test
edilen numunenin dagilim faktorii, tan & = Dielektrik kaybi ifade etmektedir [22].
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Sekil 5.27. 1250°C’de 2 saat sinterlenen mekanik aktive edilmemis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er) ve
dielektrik kayip (tan 8) ol¢iim grafigi
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Sekil 5.28. 1300°C’de 2 saat sinterlenen mekanik aktive edilmemis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er) ve
dielektrik kayip (tan &) ol¢iim grafigi
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Sekil 5.29. 1350°C’de 2 saat sinterlenen mekanik aktive edilmemis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er) ve
dielektrik kayip (tan 8) dlgiim grafigi

Sekil 5.27.- 5.29.’da numunelerin dielektrik 6lgtim grafikleri verilmistir. Bunlara ait
sabitlerin 10kHz’deki verileri Tablo 5.8.’de gosterilmektedir.

Tablo 5.8. Kalsinasyon kodlu BST numunelerinin 10kHz frekans degerindeki dielektrik sabiti ve dielektrik kaybi

Numuneler 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h
) € tan 6 & tan & & tan &
Kalsinasyon
(10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz)
BSTI 1744,54 0,5 1704,04 0,7268 1744,56 1,4439
BST3 3779,83 0,4538 3232,97 0,3373 3306,13 0,2846
BST5 2304,58 0,7433 2010,11 0,6109 1807,12 0,7602
&= Dielektrik sabiti tan &= Dielektrik kayip

Tablo 5.8.’de gosterildigi gibi 1250°C’de 2 saat sinterlenmis olan BST3-Kalsinasyon
kodlu numune en yiiksek dielektrik sabitine sahiptir. 10kHz’de dielektrik sabiti
3779,83tiir (Sekil 5.27.).

Frekansin artmasiyla birlikte dielektrik sabitlerinin hizla diistiigii ve daha yiiksek
frekanslarda bir doygunluk smirma ulastigi goriilmiistiir. Stronsiyum oraninin
artmasi1 ile birlikte dielektrik sabiti artmaktadir. Bu oran 0,3’ten 0,5°e
yiikseltildiginde ise kismen bir diisiis goriinmektedir. Dielektrik kayip (tan 0)
frekansin artmasiyla birlikte azalmaktadir. Diigiik frekanslarda tan & biytliktir ve

frekans arttik¢a azalmistir.
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Dielektrik sabiti sinterlenme sicakligmmin artmasiyla birlikte, 1300°C’de 2 saat
sinterlenme iglemi ile bir diisiis (Sekil 5.28.) ve 1350°C’de 2saat sinterlenme iglemi

ile kismen bir artis gozlemlenmistir (Sekil 5.29.).
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Sekil 5.30. 1250°C’de 2 saat sinterlenen 30dk. mekanik aktive edilmis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er) ve
dielektrik kayip (tan 8) 6lgiim grafigi
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Sekil 5.31. 1300°C’de 2 saat sinterlenen 30dk. mekanik aktive edilmis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er) ve
dielektrik kayip (tan d) 6l¢tim grafigi
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Sekil 5.32. 1350°C’de 2 saat sinterlenen 30dk. mekanik aktive edilmis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er) ve
dielektrik kayip (tan 8) 6lgiim grafigi

Sekil 5.30.- 5.32.’de numunelerin dielektrik 6lgtim grafikleri verilmistir. Bunlara ait

sabitlerin 10kHz’deki verileri Tablo 5.9.’da gosterilmektedir.

Tablo 5.9. 30dk. M.A kodlu BST numunelerinin 10kHz frekans degerindeki dielektrik sabiti ve dielektrik kaybi

Numuneler 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h
& tan 6 & tan 6 & tan &
30dk. M.A
(10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz)
BST1 2597,21 0,9888 2934,76 0,7175 2924,28 0,5974
BST3 4200,94 0,7559 3349,84 0,6127 3209,21 0,4696
BST5 3042,13 1,2091 1890,85 0,9281 2063,15 0,7031
&= Dielektrik sabiti tan 6= Dielektrik kayip M.A= Mekanik aktivasyon

Tablo 5.9.’da gosterildigi gibi 1250°C’de 2 saat sinterlenmis olan BST3 - 30dk. M.A
kodlu numune en yiiksek dielektrik sabitine sahiptir. 10kHz’de dielektrik sabiti
4200,94°tiir (Sekil 5.30.). Frekansin artmasiyla birlikte dielektrik sabitinin hizla
diistiigli ve daha yiiksek frekanslarda bir doygunluk sinirina ulastigi gozlenmistir.
Stronsiyum oraninin artmasi ile birlikte dielektrik sabiti artmaktadir. Bu oran 0,3’ten
0,5’e yiikseltildiginde kismen bir diisiis goriinmiistiir. Dielektrik kayip (tan 6)

frekansin artmasiyla birlikte azalmaktadir.
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Diisiik frekanslarda tan & biyiiktiir ve frekans arttikca azalir. Dielektrik sabiti
sinterlenme sicakliginin artmasi ile birlikte degisiklik gostermistir. Sinterleme
sicakliginin artmasiyla birlikte dielektrik sabitinde azalma goériilmektedir. Bu durum
Sekil 5.31. ve Sekil 5.32.’de goriilmektedir.
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Sekil 5.33. 1250°C’de 2 saat sinterlenen 60dk. mekanik aktive edilmis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er) ve
dielektrik kayip (tan 8) 6lgiim grafigi
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Sekil 5.34. 1300°C’de 2 saat sinterlenen 60dk. mekanik aktive edilmis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er) ve
dielektrik kayip (tan 8) 6lgiim grafigi
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Sekil 5.35. 1350°C’de 2 saat sinterlenen 60dk. mekanik aktive edilmis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er) ve
dielektrik kayip (tan 8) 6lgiim grafigi

Sekil 5.33.- 5.35.”de numunelerin dielektrik 6lgiim grafikleri verilmistir. Bunlara ait

sabitlerin 10kHz’deki verileri Tablo 5.10.’da gosterilmektedir.

Tablo 5.10. 60dk. M.A kodlu BST numunelerinin 10kHz frekans degerindeki dielektrik sabiti ve dielektrik kayb1

Numuneler 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h
& tan & & tan & & tan &
60dk. M.A
(10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz)
BST1 3926,26 0,9925 3054,97 0,6754 2059,72 0,4748
BST3 4036,65 0,6333 3258,48 0,4937 3023,69 0,3471
BST5 3822,32 1,3927 2337,89 1,0569 2226,69 0,7761
& = Dielektrik sabiti tan o= Dielektrik kayip M.A= Mekanik aktivasyon

Tablo 5.10.’da gosterildigi gibi 1250°C’de 2 saat sinterlenmis olan BST3- 60dk. M.A
kodlu numune en yiiksek dielektrik sabitine sahiptir. 10kHz’de dielektrik sabiti
4036,65°dir (Sekil 5.33.). Frekansin artmasiyla birlikte dielektrik sabitlerinin hizla
diistiigli ve daha yiiksek frekanslarda bir doygunluk sinirina ulastigi gézlenmistir.
Stronsiyum oraninin artmasi ile birlikte dielektrik sabiti artmaktadir. Bu oran 0,3’ten
0,5’e yiikseltildiginde kismen bir diisiis goriinmiistiir. Dielektrik kayip (tan 9)
frekansin artmasiyla birlikte azalmaktadir. Diisiik frekanslarda tan & biytktiir ve

frekans arttik¢a azalir.
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60 dakika mekanik aktivasyon sonucunda iiretilen numunelerin sinterlenme sicakligi

arttikca dielektrik sabitlerinde ve dielektrik kayiplarinda bir diisme gozlemlenmistir.

Bu durum Sekil 5.34. ve Sekil 5.35.te goriilmektedir.
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Sekil 5.36. 1250°C’de 2 saat sinterlenen 120dk. mekanik aktive edilmis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er)
ve dielektrik kayip (tan 8) dlgiim grafigi
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Sekil 5.37. 1300°C’de 2 saat sinterlenen 120dk. mekanik aktive edilmis BST numunelerinin dielektirk sabiti (gr)
ve dielektrik kayip (tan 8) dl¢iim grafigi
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Sekil 5.38. 1350°C’de 2 saat sinterlenen 120dk. mekanik aktive edilmis BST numunelerinin dielektirk sabiti (er)
ve dielektrik kayip (tan 8) dl¢iim grafigi

Sekil 5.36.- 5.38.’de numunelerin dielektrik 6l¢tim grafikleri verilmistir. Bunlara ait
sabitlerin 10kHz’deki verileri Tablo 5.11.’de gésterilmektedir.

Tablo 5.11. 120dk. M.A kodlu BST numunelerinin 10kHz frekans degerindeki dielektrik sabiti ve kayb1

Numuneler 1250°C/2h 1300°C/2h 1350°C/2h
& tan 6 & tan 6 & tan &
120dk. M.A
(10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz) (10kHz)
BST1 2980,81 0,84 2508,765 0,6861 2380,35 0,6056
BST3 3947,64 0,652 3528,19 0,5229 3944,95 0,3286
BST5 473,458 0,66 2699,56 0,9483 2660,24 0,9564
& = Dielektrik sabiti tan 6= Dielektrik kayip M.A= Mekanik aktivasyon

Tablo 5.11.’de gosterildigi gibi 1250°C’de 2 saat sinterlenmis olan BST3 - 120dk.
M.A kodlu numune en yiiksek dielektrik sabitine sahiptir.

10kHz’de dielektrik sabiti 3947,64°tiir (Sekil 5.36.). Frekansin artmasiyla birlikte
dielektrik sabitlerinin hizla diistiigii ve daha yliksek frekanslarda bir doygunluk
sinirina ulastigi gézlenmistir. Stronsiyum oraninin artmasi ile birlikte dielektrik sabiti
artmaktadir. Bu oran 0,3’ten 0,5’e yiikseltildiginde kismen bir diislis goriinmektedir.
Dielektrik kayip (tan o) frekansin artmasiyla birlikte azalmaktadir.
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120 dakika mekanik aktivasyon sonucunda {iretilen numunelerin sinterlenme
sicakligi arttikga dielektrik sabitlerinde degisiklikler goriilmiistiir. Bu durum Sekil
5.37. ve Sekil 5.38.’de goriilmektedir.

Patil ve ark.’larinin yaptigi c¢alismada iretikleri BST seramiginin dielektrik
ozelliklerinde frekansin artmasiyla beraber dielektrik sabitinin diistiiglinii tespit
etmiglerdir. Ayrica diisik frekanstaki desenler, farkli kutuplasma tiirlerine
(elektronik, atomik, ara yiizey ve iyonik vb.) baglanmistir. Daha yiiksek frekanslarin

ise elektronik polarizasyonun katkis1 nedeniyle ortaya ¢iktigi soylenmistir [39].

Yine ayni ¢calismada tan 6 dielektrik sabitinin sanal kismi ile orantili olan dielektrik
sistemdeki enerji dagilimi olarak tanimlanmistir. Daha yiiksek frekanslarda kayiplar

azaltilir ve dipoller kutuplagmaya katkida bulunmustur [39].

Frekansin artmasiyla beraber tiim numunelerde hem dielektrik sabiti hem de

dielektrik kaybin azaldigi goriilmekte olup, onceki galismalar ile paralel oldugu

gorilmiustir.
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Sekil 5.39. BST3 numunelerinin sinterleme sicaklig ile degisen dielektrik sabiti ve dielektrik kayb1 grafigi

En iyi dielektrik sabiti sonucuna sahip BST3 numunelerinin sinterleme sicakligi ile

dielektrik 6zelliklerinin degisimi Sekil 5.39.’da gdsterilmektedir.
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Sinterleme sicakliginin artmasiyla birlikte dielektrik sabitinde azalma goriilmustiir.
Ayrica en yliksek dielektrik sabitinin mekanik aktivasyon ile iretilen BST
numunelerinde oldugu goriilmiistiir. Buna bagl olarak kalsinasyon ile iiretilen BST

numunelerinde daha diisiik dielektrik sabitine rastlanmistir.

Bunun nedenini Tzu ve ark.’larinin yapmis oldugu ¢alismada mekanik aktivasyon ve
geleneksel yontemle iiretilen BST seramiginin dielektrik o6zellikleri sonucunda,
dielektrik sabitinin diismesini yliksek sinterleme sicaklifinda mikroyapida
goriilmekte olan biiyiik tanelerin ve diizglin olmayan tane boyutunun olusmasindan
kaynaklandigini ve dielektrik sabittinde bir diisiis meydana getirdigini ifade etmistir.
Ayrica yapilan calismada mekanik aktivasyon sonucunda iiretilen numunelerin
dielektrik sabitleri geleneksel yontemle liretilenden daha yiiksek oldugu belirtilmistir
[40].



BOLUM 6. GENEL SONUCLAR VE ONERILER

6.1. Genel Sonuclar

1. Bu c¢alismada Ba1xSrxTiOs formiilasyonunda molce stronsiyum elementine
0,1, 0,3 ve 0,5 degerleri verilerek karisim tozlar1 hazirlanmistir.

2. Kalsinasyon islemi uygulanmis olan tozlarin {iretimi ile mekanik aktivasyona
ugramis tozlarin tretimi sonucunda BST1, BST3 ve BST5 kodlu tozlarin toz
boyut dagiliminda (Dso) genel olarak kalsinasyon olan tozlarmm boyutu
mekanik aktivasyon (M.A) olan tozlarin boyutundan daha biiyiik oldugu
gorilmiistiir.

3. Stronsiyum oranmin artmasiyla Dbirlikte toz boyutunda kiicilmeler
goriilmektedir.

4. Mekanik aktivasyona ugramis tozlarda mekanik aktivasyon siiresinin
120dk.’ya ¢ikarilmasiyla toz boyutunda bir biiylime goriilmiistir. Bu
biiylimenin sebebi tozlarin aglomerasyona ugramasidir.

5. Yapilan ¢alismada 1250°C, 1300°C ve 1350°C’de 2 saat sinterleme
isleminden sonra saf su ile 4 saat kaynatilan BST1, BST3 ve BST5
numunelerinin % relatif yogunlugu sinterleme sicakligi ile dogru orantida
artmaktadir.

6. Sinterleme sicakligi arttikca % porozite miktar1 azalmaktadir. Porozite
miktarinin azalmasinin nedeni yapida bulunan  karbonatlar (BaCOs,
SrCOs3)’in TiO2 ile reaksiyona girerek tetragonal yapiya sahip baryum
stronsiyum titanat bilesigini olusturmasidir.

7. Genel olarak yiiksek yogunluklarin kalsinasyon islemi olmus numunelerde
oldugu goriilmektedir. Mekanik aktivasyon sonucu olugan numunelerde ise

daha diisiik yogunluklar oldugu tespit edilmistir.
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BST1, BST3 ve BST5 kodlu numunelerde sinterlenme islemi sonucunda
meydana gelen reaksiyondan dolay: tek fazli BST yapisinin olustugu XRD
analizinde goriilmektedir. BST seramigi oda sicaklifinda ferroelektrik
durumda ve tetragonal bir yapiya sahiptir.

Genel olarak SEM goriintiilerinde hem iri hemde ince tanelerin oldugu
goriilmektedir. Sinterlenme sicakliginin artmasi da porozite miktarina etki
etmektedir. Sicakligin artmasi ile porozite miktar1 azalma gostermistir.
Aglomerasyonun etkiside mikro yapilara yansimistir. Buda SEM
goriintiilerinde hem poroziteye hemde farkli boyutlarda tanelere rastlamamiza
sebep olmustur.

Mekanik aktivasyon islemi olmus tozlar ile iiretilen numunelerin SEM
goriintiilerinde poroziteler gortinmektedir. Porozitenin varligi yogunlugun
diismesine neden olmaktadir. Kalsinasyon islemi olmus tozlar ile iiretilen
numunelerde ise daha az poroziteye rastlanmistir. Bu nedenle yogunluklari
daha ytiksektir.

Genel olarak dielektrik sabiti sonuglarina baktigimizda BST3 kodlu
numunelerin sonuglart BST1 ve BST5 kodlu numunelerden daha yiiksek
degerlere sahip oldugu goriilmiistiir.

Frekansin artmasiyla birlikte dielektrik sabitlerinin hizla diistiigii ve daha
yiiksek frekanslarda bir doygunluk sinirma ulastigi goriilmiistiir.

Sr oraninin artmasi ile birlikte dielektrik sabiti artmaktadir. Bu oran 0,3’ten
0,5’e yiikseltildiginde kismen bir diislis gorinmektedir.

Dielektrik kayip frekansin artmasiyla birlikte azalmaktadir. Diisiik
frekanslarda tan & biiyiliktlir ve frekans arttikga azalmistir. Daha yiiksek
frekanslarda kayiplar azaltilir ve dipoller kutuplagsmaya katkida bulunur.
Sinterleme sicakliginin artmasiyla birlikte dielektrik sabitinde azalma
goriinmiistir. Bu olay yiiksek sinterleme sicakliginda mikroyapida
goriilmekte olan biiylik tanelerin yanm sira diizglin olmayan tane boyutunun
olusmasindan kaynaklanmistir.

Mekanik aktivasyon ile iiretilen numunelerin daha yiiksek dielektrik sabitine

ulastig1 gorilmiistiir.
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6.2. Oneriler

1. Baryum stronsiyum titanat seramiginin sicakliga bagli olarak dielektrik sabiti
ve dielektrik kaybi tizerindeki etkisi incelenebilir.

2. Sinterleme sicakliklart yiikseltilerek poroziteler giderilip daha yliksek
yogunluklar elde edilebilir.

3. Mekanik aktivasyon devir sayisinda ve siiresinde degisiklik yapilarak yeni
sonuglar bulunup incelenebilir.

4. BaixSrxTiOz formiilasyonunda molce farkli stronsiyum oranlari yazilarak
yeni degerler bulunup arastirilabilir.

5. Baryum stronsiyum titanat ile ilgili kinetik ¢alismasi yapilarak sonuglar

incelenebilir.
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