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Özet 
Kurşunsuz sistemler arasında yer alan sodyum bizmut titanat [(Na0,5,Bi0,5)TiO3 ; (NBT)] esaslı seramikler 
önemli piezoelektrik özelliklere sahiptirler. Ancak, katkısız NBT seramiklerin yüksek iyonik iletkenliğe ve 
oda sıcaklığında yüksek kalıntı polarizasyona sahip olmaları nedeniyle kutuplanmaları zordur. Bu 
nedenle günümüzde ikili (Na0,5,Bi0,5)TiO3-BaTiO3 ve üçlü (Na0,5,Bi0,5)TiO3-BaTiO3-(K0,5,Na0,5)NbO3 
seramik sistemleri (Pb,Zr)TiO3 alternatif sistemler olarak geliştirilmeye çalışılmaktadır. Bu çalışmada, 
katkısız NBT seramiklerin yanı sıra 0,94(Na0,5,Bi0,5)TiO3-0,06BaTiO3 (NBT-BT) ve 0,92(Na0,5,Bi0,5)TiO3-

0,06BaTiO3-0,02(K0,5,Na0,5)NbO3 (NBT-BT-KNN) seramiklerin yapısal ve dielektrik özellikleri detaylı 
olarak araştırılmıştır. X-ışınları analizlerinden tüm seramiklerin herhangi bir ikincil faz içermeden 
perovskit yapıda kristalleştiği gözlemlenmiştir. Söz konusu sistemlerin elektriksel davranışları empedans 
spektroskopisi yöntemi kullanılarak 100 Hz’ den 10 MHz’e kadar frekansın bir fonksiyonu olarak ortaya 
konulmuştur. NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN seramiklerin göreceli yoğunlukları sırasıyla % 94, % 98 ve 
%96’dır. Dielektrik sabitinin en yüksek olduğu sıcaklık (Tm) NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN seramiklerde 
sırasıyla 328oC, 300oC ve 287 oC olarak ölçülmüştür. Yapılan katkılar ile Tm daha düşük sıcaklıklara 
ötelenmiştir. NBT seramiklerin oda sıcaklığındaki dielektrik sabitleri 646 iken, NBT-BT ve NBT-BT-KNN 
seramiklerin dielektrik sabitleri sırasıyla 1451 ve 1487’dir.  
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Abstract 
Among lead-free based piezoelectric ceramics with perovskite structure, sodium bismuth titanate based 
ceramics [(Na0,5,Bi0,5)TiO3 ; (NBT)] have very important piezoelectric properties.  However, the polling 
process of unmodified NBT ceramics is very difficult due to exhibiting high ionic conductivity and large 
coercive field at room temperature. Therefore, nowadays binary 0,94(Na0,5,Bi0,5)TiO3-0,06BaTiO3 and 
ternary (Na0,5,Bi0,5)TiO3-BaTiO3-(K0,5,Na0,5)NbO3 systems have been developed to alternative  
(Pb,Zr)TİO3 ceramics. In this study, the structural and dielectric properties of unmodified NBT ceramics 
as well as (Na0,5,Bi0,5)TiO3-BaTiO3 (NBT-BT) and 0,92(Na0,5,Bi0,5)TiO3-0,06BaTiO3-0,02(K0,5,Na0,5)NbO3 
(NBT-BT-KNN) ceramics were investigated in detail. All ceramics were crystallized perovskite structure 
without any secondary phase which to be observed from X-ray analyzed. The electrical behavior of all 
ceramics was exhibited with an impedance spectroscopy as a function of frequency from 100 Hz up to 
10 MHz. The relative density of NBT, NBT-BT and NBT-BT-KNN ceramics were 94%, 98% and 96%, 
respectively. The highest dielectric constant of measured temperatures (Tm) in NBT, NBT-BT and NBT-
BT-KNN NBT, NBT-BT and NBT-BT-KNN ceramics were 328oC, 300oC and 287oC, respectively. Tm point 
was shifted to the lower temperatures with modification. The dielectric constants of NBT, NBT-BT and 
NBT-BT-KNN NBT were 646, 1451 and 1487 at room temperature, respectively.  
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1. Giriş 
Son yıllarda, kurşun esaslı ferroelektrik kurşun 
zirkonat titanat (Pb(Zr1-x,Tix)O3 or PZT) üstün 
piezoelektrik performansı ve düşük üretim 

maliyetleri sebebiyle elektronik ve mikroelektronik 
piyasasını etkisi altına almıştır. Ancak, kurşun oksit 
(PbO) zehirlidir ve sinterleme sırasında uçucu hale 
gelir, bu sebeple insan sağlığını ve çevreyi tehdit 
etmektedir. Bu sebeplerden dolayı, kurşun esaslı 
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seramiklerin kullanımı alternatif kurşunsuz 
sistemler geliştirildiği zaman kısıtlanacaktır 
(Heartling, 1999; Maeder et al., 2004; Shrout et al., 
2007; Shrout et al., 2007, Saito et al., 2004). Son 
zamanlarda alkali niyobat bazlı malzemeler, katkılı 
bizmut titanat, Bi tabakalı malzemeler, BaTiO3 
esaslı malzemeler, tungsten bronz tipi malzemeler 
ve langasit tipi malzemeler ile yeni kurşunsuz 
sistemler geliştirilmesi için büyük çaba 
harcanmaktadır (Saito et al. 2004; Yılmaz et al., 
2003; Shao et al., 2003; Sakata et al. 1978; Alkoy 
and Dursun, 2012 (a); Alkoy and Dursun, 2012(b); 
Pisarevsky et al., 1998; Zhang et al., 2008). Bu 
sistemlerin arasında bulunan perovskit tipi sodyum 
bizmut titanat ((Na0,5,Bi0,5)TiO3-NBT) ferroelektrik 
ve piroelektrik uygulamalarda yaygın bir biçimde 
kullanılmaktadır (Yılmaz et al., 2003; Zhang et al., 
2008; Zhang et al., 2008).  

NBT seramikler iki çeşit faz dönüşümü gösterir. 
Bunlar, 200°C-350°C arasında ortorombik fazdan 
tetragonal faza geçiş ve 520°C-540°C arasında 
tetragonal fazdan paraelektrik yüksek sıcaklık kübik 
faza geçiştir (Lin et al., 2003; Schimit et al., 2011; 
Suchanicz et al., 2003; Li et al. 2005).  NBT 
seramikler aynı zamanda yüksek kalıcı 
polarizasyona (Pr~38 µC/cm2) ve büyük zorlayıcı 
elektrik alana (Ec~7,3 kV/mm) sahiptirler (Yılmaz et 
al., 2003). Ancak katkısız NBT seramiklerin yüksek 
iyonik iletkenlik ve oda sıcaklığında büyük zorlayıcı 
alana sahip olmasından dolayı kutuplanması 
zordur. Bu sebeple katkısız NBT seramiklerin cihaz 
uygulamaları çok sınırlıdır (Schimit et al., 2011; 
Zhou et al., 2008; Lin et al., 2009). İkili NBT-BT ve 
üçlü NBT-BT-KNN sistemleri morfotrofik faz 
sınırlarında (MFS) üstün piezoelektrik özellikler 
gösterdikleri için PZT’nin yerini tutabilecek 
alternatifler olarak düşünülmektedir (Yılmaz et al., 
2003; Zhang et al., 2008; Suchanicz et al., 2003;   
Zhou et al., 2008; Lee et al., 2009; Schimit et al., 
2011).  

Bu çalışmada katkısız (Na0,5,Bi0,5)TiO3, ikili (1-
x)(Na0,5,Bi0,5)TiO3-xBaTiO3 (x=0,06) ve üçlü (1-x-
y)(Na0,5,Bi0,5)TiO3-xBaTiO3-y(K0,5,Na0,5)NbO3 
(x=0,06, y=0,02) sistemler geleneksel katı hal 
sentezi ile üretilmiştir. Çalışmanın amacı yoğun NBT 

ve diğer ikli ve üçlü NBT sistemlerinin mikroyapısal 
özelliklerinin yanı sıra dielektrik özelliklerini 
incelemektir. Ayrıca elektriksel özellikleri 
empedans spektroskopisi yöntemi kullanılarak 
detaylı olarak incelenmiştir.  

2. Materyal ve Metot 

(Na0,5,Bi0,5)TiO3 (NBT), (1-x)(Na0,5,Bi0,5)TiO3-xBaTiO3 
(x=0,06) (NBT-BT) ve (1-x-y) (Na0,5,Bi0,5)TiO3-

xBaTiO3-y(K0,5,Na0,5)NbO3 (x=0,06, y=0,02) (NBT-
BT-KNN) tozları geleneksel katı hal sentezleme 
tekniği ile hazırlanmıştır. Başlangıç tozları olarak 
kullanılan Bi2O3 (%99, Alfa Aesar), Na2CO3 (%,98 
Alfa Aesar), K2CO3 (%99, Alfa Aesar), BaCO3 (%99, 
Merck), TiO2 (Rutile-99,5%, Alfa Aesar), Nb2O5 

(%99,5, Alfa Aesar)  stokiyometrik oranlarda etanol 
ortamında karıştırılmıştır. Karışımlar kurutulduktan 
sonra NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN tozları sırasıyla 
900oC’de 2 saat, 2 saat ve 3 saat kalsinasyon işlemi 
uygulanmıştır.  Kalsine edilen tozlar topaklanmayı 
engellemek amacıyla 24 saat bilyalı değirmende 
öğütülmüştür. Tozlara polimer esaslı bağlayıcı 
eklendikten tablet haline getirilmiştir.  Katkısız NBT 
ve NBT-BT örnekler sırasıyla 1120oC ve 1150oC’de 2 
saat sinterlenmiştir. NBT-BT-KNN örnekler ise 
1115oC 4 saat süre ile sinterlenmiştir. Sinterlenen 
tabletlerin yoğunlukları Arşimet tekniği kullanılarak 
ölçülmüştür. Örneklerin yüzeylerinin paralel olması 
elektriksel ölçümler için önemli bir parametre 
olduğundan her iki yüzey SiC zımpara ile 
parlatılmıştır. Sinterlenen örneklerin faz yapıları X-
ışınları kırınımı metodu (XRD) (Bruker D8 Advanced, 
Bruker AXS GmbH, Germany) ile analiz edilmiştir. 
Kırık yüzeyden alınan mikroyapısal özellikler 
taramalı elektron mikroskobu (SEM) (Philips XL30 
FEI Co., USA) ile incelenmiştir. Elektriksel ölçümleri 
için gümüş- paladyum (Ag-Pd) elektrot örneklerin 
her iki paralel yüzeyine uygulanmış ve 850oC 
sıcaklıkta 30 dakika ısıl işlem ile elektrotun yüzeye 
tutunması sağlanmıştır. Dielektrik katsayısı (K) ve 
dielektrik kayıplar, indüktans-kapasitans-direnç 
(LCR) ölçüm aleti  (LCR) (Hioki, E.E. Co. Japan) ile 
ölçülmüştür. Elektriksel özellikler frekansın bir 
fonksiyonu olarak 100 Hz-10 MHz aralığında ve 
573K-798K sıcaklık aralığında empedans analizör 
(4194A, Agilent, USA)  kullanılarak ölçülmüştür.  
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3. Bulgular ve Tartışma 

3.1 Yapısal ve Dielektrik Özellikler 

Şekil 1’de NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN 
seramiklerin kırık yüzeyden alınmış olan mikroyapı 
görüntülerine yer verilmiştir. NBT seramiklerdeki 
gözeneklerin yapılan katkılar ile olarak azaldığı 
gözlenmiştir. NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN 
seramiklerin yoğunlukları sırasıyla % 94, %96 ve % 
98’dir. Yapılan katkılar ile yoğunlukta belirgin olarak 
artış meydana gelmiştir. 
 
Şekil 2(a)’da NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN 
seramiklerin sıcaklığa bağlı dielektrik sabiti (K) 
ölçümlerinin 100 kHz frekans değerindeki 
kıyaslamalı gösterimlerine yer verilmiştir. Ölçümler 
25oC-525oC aralığında 2oC/dk çıkış hızı ile alınmıştır. 
Şekillerden de açıkça görüldüğü gibi bütün 25oC-
525oC sıcaklık aralığında iki pik noktası 
içermektedir. Katkısız NBT seramiklerde 
rombohedral-tetragonal faz dönüşümü 230oC’den 
başlamaktadır. NBT seramiklerde düşük 
sıcaklıklarda ferroelektrik (FE)-antiferroelektrik 
(AFE) faz dönüşümü meydana gelmekte ve 
depolarizasyon sıcaklığı (Td) olarak 
adlandırılmaktadır. Td sıcaklığı ölçüm frekansına 
bağlıdır. Maksimum sıcaklık değeri (Tm) yüksek 
sıcaklık fazına işaret etmekte ve ölçüm 
frekansından bağımsızdır. NBT, NBT-BT ve NBT-BT-
KNN seramiklerin Tm sıcaklıkları sırasıyla 328oC, 
300oC ve 287oC olarak ölçülmüştür.  Alınan 
ölçümlerde maksimum dielektrik sabiti (Kmax) 
sırasıyla 2772, 4805 ve 4309 olarak ölçülmüştür. 
Yapılan katkılar ile Tm sıcaklığı daha düşük sıcaklık 
değerlerine ötelenmiştir. Örneklerin sıcaklığa bağlı 
olarak ölçülen 100 kHz frekanstaki dielektrik 
kayıpları Şekil 2(b)’de verilmiştir. NBT, NBT-BT, 
NBT-BT-KNN seramiklerin oda sıcaklığındaki 
dielektrik kayıpları sırasıyla % 4,6 % 6,8 ve % 7,4 
olarak ölçülmüştür. Ancak artan sıcaklık ile birlikte 
NBT-BT ve NBT-BT-KNN seramiklerin dielektrik 
kayıpları belirgin olarak azalmıştır. NBT, NBT-BT ve 
NBT-BT-KNN seramiklerin 525oC sıcaklıktaki 
dielektrik kayıpları sırasıyla % 10,2, % 2,3 ve % 2,7 
olarak ölçülmüştür.  
 

  
Şekil 1.  (a) NBT, (b) NBT-BT ve (c) NBT-BT-KNN 
seramiklerin SEM görüntüleri. 
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Şekil 2. NBT, NBT-BT, NBT-BT-KNN seramiklerin 100 kHz 
frekansta (a) sıcaklığa bağlı dielektrik sabitleri (b) 
sıcaklığa bağlı dielektrik kayıpları.  
 
3.2 Empedans Spektroskopisi 

Empedans spektroskopisi malzemelerin geniş bir 
frekans aralığında, tane ve tane sınırı etkisini 
belirlemede kullanılan deneysel bir yöntemdir. 
Gerçek (Z’) ve sanal (Z’’) empedans ölçümleri 
frekansın bir fonksiyonu olarak 450oC-525oC 
sıcaklıkları arasında ölçülmüştür. Cole-Cole eğrileri 
(Nyquist diyagram) Z’ ve Z’’ ölçümlerine bağlı olarak 
çizilmektedir. Cole-Cole eğrilerinde genellikle iki 
yay şeklinde eğri gözlenmektedir. İlk eğri tane eğrisi 
olarak adlandırılırken ikinci eğri ise tane sınırı etkisi 
olarak adlandırılmaktadır (Moulson and Herbert 
2003; Nobre and Lanfredi, 2003).   
 
Şekil 3’te NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN seramiklerin 
450oC-525oC sıcaklık değerlerindeki Cole-Cole 
eğrilerine yer verilmiştir. NBT, NBT-BT ve NBT-BT-
KNN seramiklerinde tek bir yarım daire şeklindeki 
eğrinin varlığı gözlenmiştir. Yani ölçülen frekans 

aralıklarında tane etkisi daha baskın haldedir. Artan 
Örneklerin bulk (Rb) ve tane sınırı (Rgb) dirençleri 
yarım daire şeklindeki yayın Cole-Cole eğrilerinde 
gerçek empedans (Z’) ekseni ile kesişmesi ile 
belirlenmektedir (Moulson and Herbert, 2003). 
Ancak NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN seramiklerde 
sadece tane ektisi baskın oluğu için Rgb değerleri 
belirlenememiştir. Sıcaklık ile 525oC’de eğriler 
yarım daire şeklini almaya başlamıştır. 

 
Şekil 3. (a) NBT, (b) NBT-BT ve (c) NBT-BT-KNN 
seramiklerin artan sıcaklığa bağlı olarak Cole-Cole 
eğrileri.  
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Şekil 4’te NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN seramiklerin 
Z’’ değerleri frekansın bir fonksiyonu olarak 450oC-
525oC’de gösterilmektedir. Artan sıcaklık Z’’ 
değerleri azalmaya başlamıştır. Bu azalma yüksek 
sıcaklıkta AC iletkenliğin artmasından 
kaynaklanmaktadır (Menşur Alkoy and Berksoy-
Yavuz, 2012). Katkısız NBT seramiklerde 525oC’de 
Z’’ değerinin azalması belirgin olarak 
gözlenmektedir. Elde edilen bu sonuç NBT 
seramiklerin yüksek sıcaklıktaki dielektrik kayıp 
değerleri ile doğrulanabilir. Özellikle yüksek 
sıcaklıktaki Z’’ eğrilerinde gözlenen düzenli olarak 
artıştan sonra azalma gevşemeye (relaxation) işaret 
etmekte ve Debye davranışından sapma meydana 
gelmektedir. Artan sıcaklık ile NBT seramiklerin 
gevşeme frekansı daha yüksek değerlere frekans 
değerlerine ölçülmüştür. NBT, NBT-BT ve NBT-BT-
KNN seramiklerde gevşeme süreleri (τz)  Z’’-f 
grafiğindeki maksimum f değerleri ile (2πfmakτz =1) 
hesaplanmıştır.  Tablo 1’de NBT, NBT-BT ve NBT-
BT-KNN seramiklerin gevşeme süreleri, bulk 
resistans (Rb), Cb değerleri verilmiştir.  
 
Tablo 1. NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN seramiklerin: 
525oC sıcaklıktaki Bulk direnci (Rb), bulk kapasitans (Cb), 
gevşeme frekansı (f0) ve gevşeme süreleri. 

 
 
4. Genel Sonuçlar 
 
Bu çalışmada, NBT, NBT-BT ve NBT-BT-KNN 
seramikleri geleneksel katıhal kalsinasyon yöntemi 
ile üretilmiştir. Yapılan katkılar ile NBT seramiklerin 
yoğunlaşma davranışı ve dielektrik özellikleri 
detaylı olarak incelenmiştir. Empedans 
spektroskopisi frekansın bir fonksiyonu olarak 
450oC-525oC sıcaklık aralığında incelenmiştir. 
Ölçülen frekans aralığında NBT, NBT-BT ve NBT-BT-
KNN seramiklerde tane sınırı etkisi gözlenmemiştir.  
 
 

 

 

 
Şekil 4. (a) NBT, (b) NBT-BT ve (c) NBT-BT-KNN 
seramiklerin frekansın bir fonksiyonu olarak Z’’ eğrileri. 
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