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COK KATMANLI PIEZOELEKTRIK
SERAMIKLERIN DIELEKTRIK
OZELLIKLERININ SICAKLIGA BAGLI
DEGISIMLERININ INCELENMESI

Oz:

Cok katmanli piezoelektrik sera-
miklerin tretimleri, katmanlar arasin-
da degerli metal iceren iletken bir yap:
kullanilarak yapilmaktadir. Bu iletken
yapilar platin, paladyum, giimis, altin
icerikli olabilmektedir. Yaygin olarak
kullanilanlardan bir tanesi de giimig/
paladyum (Ag/Pd) dur. Degerli metal-
lerin orani ise maliyetten dolay: diisii-
rillmek istenmektedir. Bu ¢aligmada
katkili ve katkisiz PZT-5A kompozis-
yonu kullanilarak 9/1, 7/3 ve 10/0 Ag/
Pd igerigine sahip ¢ok katmanli pie-
zoelektrik seramikler iretilmistir. Bu
malzemelerin elektriksel —ozellikleri
piezoelektrik seramigin icerigine ve
sinterleme sicakligina bagli olarak de-
gismektedir. Bu caligmada piezoelekt-
rik PZT-5A kompozisyonun icerigine
Li,CO, katkilanarak sinterleme sicak-
lig1 disirilmistir ve boylece farkls
paladyum oranina sahip Ag/Pd elektrot
kullanilarak ¢ok katmanli seramik tire-
timi yapilabilmistir. Farkl icerikteki i¢
elektrot kullanilarak tretilen seramik-
lerin uygulama sicakligina bagli degi-
simleri de farklilik gostermektedir. Bu
caligmada 9/1, 7/3 ve 10/0 Ag/Pd elekt-
rot kullanilarak iretilen ¢ok katmanh
piezoelektrik seramiklerin 10°C-100°C
arasindaki sicaklik degisimine bagh
olarak piezoelektrik ve dielektrik 6zel-
likleri incelenmigtir. Yapilan ¢alisma-
dan elde edilen sonuglara gore 10/0 Ag/
Pd kullanilarak iiretilen ¢ok katmanh

piezoelektrik seramiklerin sicakliga
bagl dielektrik 6zellikleri diger icerik-
teki elektrot malzemeler kullanilarak
tiretilen ¢ok katmanli seramiklerden
daha fazla degisime ugramigtir.

Anahtar Kelimeler: Cok katmanli;
Piezoelektrik; Sicaklik; Dielektrik; PZT

INVESTIGATION OF THE
TEMPERATURE DEPENDENT
CHANGES OF THE DIELECTRIC
PROPERTIES OF MULTILAYER
PIEZOELECTRIC CERAMICS

ABSTRACT:

The production of multilayer piezo-
electric ceramics is made using a con-
ductive structure containing precious
metals between layers. These conduc-
tive structures can contain platinum,
palladium, silver and gold. One of the
commonly used ones is silver/palla-
dium (Ag/Pd). The ratio of precious
metals is desired to be reduced due to
cost. In this study, multilayer piezoe-
lectric ceramics with 9/1, 7/3 and 10/0
Ag/Pd contents were produced using
doped and undoped PZT-5A composi-
tion. The electrical properties of these
materials vary depending on the con-
tent of the piezoelectric ceramic and
the sintering temperature. In this study,
the sintering temperature was reduced
by adding Li,CO, to the piezoelectric
PZT-5A composition and thus multi-
layer ceramic prodution could be made
by using Ag/Pd electrode with different
palladium ratio. Variations of ceramics
produced using inner electrodes with
different contetns also differ depending

OMUJEST, 2021, Cilt 1, Say1 1, Sayfa 33-41

Cok Katmanli Piezoelektrik Seramiklerin Dielektrik Ozelliklerinin Sicakliga Bagli

on the application temperature. In this
study, piezoelectric and dielectric pro-
perties of multilayer piezoelectric cera-
mics produced with 9/1, 7/3 and 10/0
Ag/Pd were investigated depending
on the temperature change between
10°C-100°C. According to the results
obtained from the study, the tempera-
ture dependent dielectric properties of
the multilayer piezoelectric ceramics
produced with 10/0 Ag/Pd electrode
have changed more than the multilayer
ceramics produced using other electro-
de material.

Keywords: Multilayer; Piezoelectric;
Temperature; Dielectric; PZT

One ¢ikanlar

Cok katmanli piezoelektrik sera-
mikler yiliksek hassasiyet ve yiiksek me-
kanik mukavemet isteyen uygulamalar-
da kullanilabilmektedir. Bu ¢aligmada
¢ok katmanli piezoelektrik seramikler
disiik sicaklikta sinterlenebilen katkili
PZT-5A kompozisyonlar ve farkli Ag/
Pd icerigine sahip elektrotlar kullani-
lip serit dokiim yontemiyle dretilerek
sicakliga bagli degisimleri incelenmis-
tir. Burada Ag/Pd orani iletken 6zellik
kazanmas: icin gerekli olan sinterleme
sicakligini degistirmektedir. Bu sebeple
eniyilegtirme yapilarak farkli sicaklikta
yapilan uygulamalar icin ¢alisma ger-
ceklestirilmistir

GIRIS

Piezoelektrik malzemeler havacilik,
uydu ve uzay teknolojileri, savunma
sanayi, otomotiv ve biyomedikal uy-

gulamalar, imalat sanayi ve elektrik-e-
lektronik sektorii gibi bir¢ok sektorde
sensor ve aktiiator olarak kullanim ala-
nina sahiptir. Piezoelektrik seramikler,
ultrasonik goriintiilleme, su alt1 goriin-
tilleme, dizel injeksiyon sistemleri ve
hassas deplasman kontrol uygulamalari
gibi uygulamalarda kullanilmaktadir.
Bu uygulamalardaki ihtiyaglara yone-
lik olarak yiiksek mekanik dayanima
ve distik stiriim voltajina sahip piezo-
elektrik seramiklere gereksinim du-
yulmustur. Cok katmanli seramikler
bu ihtiyagtan dogmustur [1]. 10-300
mikron kalinliginda seramik-polimerik
katmanlar serit dokiim yontemiyle iire-
tildikten sonra elektrotlanarak dstiiste
getirilir. Bu katmanli yap: sinterlenip
terminasyonu yapildiktan sonra pola-
rize edilir ve ¢ok katmanli seramikler
boylece iiretilmis olur. Bu seramiklerin
tretimleri, katmanlar arasinda degerli
metal iceren iletken bir yap: kullani-
larak yapilmaktadir. Bu iletken yapilar
platin, paladyum, giimis, altin icerikli
olabilmektedir. Ag/Pd karisimi ise ma-
liyet diistirme ¢alismalar1 kapsaminda
¢ok katmanli seramiklerin tiretiminde
kullanilmaktadir [2].

Aktiator uygulamalarinda kullani-
lan piezoelektrik malzemelerin farkli
sicaklik uygulamalarina bagli olarak
elektriksel ozelliklerinde diigiis mey-
dana gelmektedir. Kursun igerikli PZT
tabanli malzemelerin sicakliga bagh
elektriksel ozelliklerinin davranislari
uzun yulardir aragtirilmaktadir. Ak-
tilatér uygulamalarinda sicakliga bagl
elektriksel ozelliklerin degisimi davra-
nigt tahmin edilebilir malzemeler ge-
listirilerek tirtin kayiplar: belirlenebilir.
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Farkli fazlardaki kompozisyonlara ve
Morfotropik Faz siir1 kompozisyonla-
rindaki sicaklik degisiminin elektriksel
ozelliklere etkisini gormek tizere PZT
ince filmler iizerinde yapilan ¢aligmada
dielektrik sabite ve d,, degerinin arttig1-
nin ancak 30/70 oraninda Zr/Ti igeren
kompozsiyonun degerinin diger kom-
pozisyonlara nazaran daha az oldugu
gorilmistiir. Bu durum Curie sicakli-
gimin daha yiliksek olmasiyla agiklan-
mugtir [3]. Nb-Li iceren PZT kompo-
zisyonunda dielektrik sabite degeri oda
sicakliginda 1800 degerinden 250°Cde
4000 degerine, d,, degeri ise 330 pC/N
degerinden 680 pC/N degerine ulas-
mugtir [4]. PZT-5H kompozsiyonunda
0-40°C arasindaki dielektrik sabite de-
gisiminin %33 degerine ulasabilecegi
[5] belirtilmistir. PZT tabanli PZT-4,
PZT-5A ve PZT-5H tip piezoelektrik
seramiklerde yapilan caligmalarda die-
lektrik sabitesi degeri PZT-5H seramik-
lerde diisiik sicakliklarda daha fazladir.
Koersif elektrik alan degerleri diismiis
olup, PZT-5H tip seramiklerde diistigiin
daha fazla oldugu gorilmektedir [6].
Bunun yaninda ¢ok katmanli seramik-
lerin de sicakliga bagl eletriksel 6zel-
likleri degisimlerine yonelik ¢aligmalar
mevcuttur [7]. Ancak hem kompozis-
yonel icerigi farklt hem de i¢ elektrot
pisirim sicakligi farkli olarak iiretilen
yekpare (bulk) seramik ve ¢ok katmanl
seramiklerde bu degisim incelenme-
mistir. Bu ¢aligmada ise sicaklik farkli-
liginin i¢ elektrottan mi1 yoksa kompo-
zisyondan mi kaynaklandigini gérmek
tizere hem kompozisyondan iretilen
peletlerde sicaklik ¢alismasi yapilmig
hem de farkli i¢ elektrot kullanilarak
iretilen ¢ok katmanl seramiklerin si-

cakliga bagl davranislar1 incelenmistir.
Bu sayede farkliligin kompozisyonel
ozelliklerden, i¢ elektrot malzemesin-
den veya bu ikisinin etkilesiminden
kaynaklanma orani gozlenebilecektir.

MATERYAL VE YONTEMLER

Bu ¢aligmada ticari olarak kullani-
lan PZT-5A tozuna 0.1wt% ve 0.2 wt%
oranlarinda Li,CO, katkilanmistir. Elde
edilen kompozisyonlar 24 saat boyunca
etanol ortaminda bilyali degirmende
zirkon bilyalarla karistirma-6gtitme is-
lemine tabi tutulmuglardir. Elde edilen
kompozisyon karigimlari déner kuru-
tucuda kurutulmus ve preslenebilmesi
icin PVA baglayic1 eklenmistir. Bagla-
yicist eklenen toz kompozisyonlar: ve
PZT-5A tozu 1.5 ton/cm? oraninda 6n
sekillendirilmis ve sonrasinda 200 MPa
eseksenli olarak preslenmislerdir. Bu
presleme sonrasinda elde edilen pelet
numuneler; PZT-5A i¢in 1250°C-2saat,
0.1wt% Li,CO, katkilanmis numuneler
975°C-4 saat ve 0.2wt% Li CO, katki-
lanmig numuneler ise 875°C-4saat alu-
mina pota igerisinde sinterlenmislerdir.
Sinterlenme sonucunda elde edilen
peletler ylizey paralelligi saglandiktan
sonra iletken ozellik saglanmas: i¢in
elektrotlanmiglardir. Elektrotlanan nu-
muneler 2.4 kV/mm degerinde 90-100
°C sicakliktaki yag banyosu igerisinde
polarize edildikten sonra elektriksel 61-
cumleri Agilent 4294 A kazang-faz ana-
lizériinde yapilmustir. d,, degerleri ise
Sinocera YE2370 d,,metre kullanilarak
yapilmuigtir.
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Cok Katmanl Seramik Uretimi

Plastiklestirici, baglayict ve kopiik
giderici olarak adlandirilan polimerik
malzemeler ve kompozisyon {iretimi
sonucu elde edilen PZT toz karigimlar:
serit dokiim ¢amuru hazirlamak tizere
24 saat boyunca bilyali sistemde karisti-
rilmiglardir. Serit dokiim cihazi kullani-
larak 55-65 mikron kalinliginda doéki-
lip kurutularak elde seritler daha sonra
7/3 Ag/Pd (Giimiis paladyum), 9/1 ve
10/0 elektrot pasta ile elektrotlanmis-
lardir. Elektrotlanan seritler 50 Bar ba-
singla stiiste getirilmis, 60°C sicaklik
altinda yapismalar1 saglanmigtir. Elde
edilen katmanlanmis yiginlar elektrot
desenine uygun sekilde kesilmislerdir.
Kesilen ham malzemeler 50°C sicak-
lik altinda 15 MPa basingla birlikte
3 dk boyunca yogunlastirilmislardir.
Yogun haldeki farkli Ag/Pd oraninda-
ki elektrotlara sahip ham seramikler
875°C-1120°C araligindaki farkls sicak-
liklarda 4 saat boyunca sinterlenmigler-
dir. Cok katmanli seramik tiretim akim
semasi sekil 1de verilmistir.
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Sekil 1. Cok katmanli seramik tiretim akim
semas [8]

Cok katmanli seramik tiretiminde
kullanilan metal tabanli i¢ elektrot ve
seramiklerin 1s1l genlesme katsayilari
farklidir. Bu farklilik sinterleme esna-
sinda malzemelerde laminasyon prob-
lemlerine, catlaklara ve kirilmalara
sebep olmaktadir. Bu hatalar ¢ok kat-
manli seramiklerde giivenlik problem-
lerini ortaya ¢ikarmaktadir.

Sinterleme sonrasinda elde edilen
seramiklerin Once yiizey islemleri ya-
pildiktan sonra dis terminasyon elekt-
rotlar1 yapilmigtir. Elektriksel baglanti-
lar1 yapilan seramikler 60°C'de 5 dakika
stiresince polarize edilmislerdir. Agilent
4294 A Kazang-Faz analizoriinde elekt-
riksel o6l¢timleri yapilmustir. Sekil 2de,
sinterlenerek yiizey islemleri yapilan
¢ok katmanli seramik ve sematik gorii-
niimi verilmistir.

Sekil 2. Elde edilen ¢ok katmanl: seramik ve
sematik goriiniimii

Sicaklik Testleri

Sicaklik testleri icin Polyscience
yag banyosu igerisine tiip daldirilarak
sicaklik degisimleri olusturulmustur.
Bu tiip igerisine ayrica termokupl dal-
dirilarak sicaklik dl¢timleri yapilmustir.
Bu esnada sicaklik istenilen degerlere
ulasinca Agilent 4294 A cihazinda 1
kHz degerinde kapasintans ol¢timleri
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yapilmigtir. Dielektrik sabite degeri su
sekilde hesaplanmaktadir.

tCc
K= ey

Burada t (m) numunenin kalinli-
g1, C (nF) kapasitansi, A (m?) ylizey
alani, € ise havanin dielektrik sabitesi
(8,85x10"2 F/m) alan ve kalinlik degeri
ayni olan numunelerde belirleyici 6zel-
lik olarak sunulmustur.

BULGULAR VE TARTISMA

Lityum atomunun atom boyutu
yaklasik olarak (0,74°) olarak verilmek-
tedir. Literatiirde yer alan bilgilere gore
ABO, perovskit yapisinda B yerlesimi-
ne atom boyutu yakin olan Ti** atomu-
nun (0,61A°) yerine yerleserek, latis
boyunun uzamasina ve tetragonalligin

artmasina neden olmaktadir. X-151m1
deseni sonuglar1 bu bulguyu destekle-
mektedir [9]. Li,CO, katkisiyla birlikte
mikroyapida da belirgin degismeler
bulundugu kayitlara gegmistir [10].
Yapilan ¢alismada katkisiz ve katkili se-
ramiklerin mikroyapisinda degisimler
elektron mikroskobu araciligiyla ince-
lenmigtir (Sekil 3).

Mikroyap1 goriintileri incelendi-
ginde Li,CO, katkisiyla birlikte siv1 faz
kalintilarinin tane aralarinda olustu-
gu gorilmektedir. Ayrica literatiirle de
uyumlu olarak Li,CO, katkist yapildi-
ginda tane boyutunun distigi goril-
mektedir. Bunun yaninda Li,CO, katki-
siyla birlikte yapida yer yer bogluklarin
olustugu gozlenmektedir. Bunun nede-
ninin ise Li, CO, uguculugu oldugu s6y-
lenmektedir [11].

Sekil 3. Katkisiz ve katkili PZT-5A kompozisyocnlarl sinterleme sonrasi elde edilen elektron
mikroskobu goriintiileri a) katkisiz PZT-5A seramik b) 0.1% Li,CO, katkili yekpare
PZT-5A seramik c) 0.2% Li,CO, katkili yekpare PZT-5A seramik.
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Tablo 1. Lityum katkili ve katkisiz kompozisyonla tiretilen yekpare pelet numunelerin

elektriksel ozellikleri

Li,CO, katkis1% | Sicaklik (°C) d,, (pC/N) Q, tan § k, Q, K"
0.0 1250°C 600 58 0.0172 0.65 66 3881
0.1 975°C 580 53 0.0188 0.60 64 3435
0.2 875°C 710 42 0.0238 0.64 49 3990

Katkisiz ve katkili kompozisyonlar
kullanilarak iretilen peletlerin piezoe-
lektrik ozellikleri Tablo 1'de verilmek-
tedir.

Bu tabloya gore farkli Li,CO, kat-
kilariyla ve farkli sicakliklarda sinter-
lenen pelet seramiklerin ozellikleri
nispeten ¢ok biiyik farklilik gésterme-
mektedir. d,, degerleri 580 ile 710 pC/N
araliginda degismektedir. Kapling sa-
bitesi olarak adlandirilan k_degeri ise
0.6’ dan buyuktir. Dielektrik sabitesi
degeri olan K” degeri 3500 ve iizerin-
dedir. Kayip faktorii olan tan § deger-
leri birbirine yakindir. Mekanik kalite
faktorii degeri olarak adlandirilan Q_
degeri, katkisiz kompozisyon degerine
nispeten yakindir. Bu sonuca bakilarak
uygulama alanlarinda birbirlerinin yer-
lerine kullanilabileceklerdir. Pelet nu-
munelerin dielektrik sabite degerinin
sicakhiga bagli degisimi karsilagtirmali
olarak Sekil 4’te verilmektedir.

Piezoelektrik malzemelerin 6zel-
likleri iki farkli mekanizmanin kombi-
nasyonuyla agiklanir. Tek domainin ha-
reketi i¢sel katkilar olarak adlandirilir.
Malzemenin domain hareketi gibi diger
bilesenlerinin etkisine ise digsal katkilar
denmektedir. Icsel katkilarin etkisi hac-
me uygulandiginda ¢ok kiigiik olmak-
tadir. Ancak digsal katkilarin etkinligi
ozellikle domain duvar1 hareketliligi,
atomlarin sahip oldugu enerji ile ilgili
oldugundan sicaklik arttik¢a atomlarin

enerjileri artar. Bu etkiyle birlikte do-
main duvari hareketliligi de artar [12].
Sicaklik etkisiyle birlikte dielektrik sa-
bitesi artmasi dielektrik malzemelerde
bilinen bir fenomendir [13]. Burada s1-
cakliga bagl olarak degisimin nasil ol-
dugu ve ytlizde degeri takip edilmekte-
dir. Lityum katkisi arttikca malzemenin
tane aralarindaki bosluklarin arasina
swv1 faz yerlesmekte ve bunun sonucun-
da dielektrik sabite degeri artmaktadir.
Li,CO, katkistyla sicakliga bagl olarak
degisim artmaktadir. Katkisiz PZT-5A
kompozisyonunda degisim %58 iken,
%0.1 Li,CO, katki yapildiginda %63 de-
gerine %0.2 Li,CO, katki yapildiginda
ise %67 degerine ulasmaktadir.

Sekil 4. Farkli Li,CO, katkili pelet numune-
lerin dielektrik sabite degerlerinin
sicakliga baglh degisimi

Calismanin devaminda katkili ve
katkisiz PZT-5A kompozisyonu kulla-
nilarak tiretilen farkli i¢ elektrotlara sa-
hip ¢cok katmanli seramiklerin sicakliga
bagli olarak degisimi incelenmistir.




Mert GUl, Ayse Gul Toktas, Hakan Gileg, Aydin Dogan

Sekil 5. Farkli i¢ elektrot kullanilarak treti-
len ¢ok katmanli seramiklerin die-
lektrik sabite degerlerinin sicakliga
bagl degisimi

Katkisiz PZT-5A ve 7/3 Ag/Pd
kullanarak iretilen cok katmanli se-
ramiklerde degisim %48 iken, %0.1
Li,CO, katki yapildiginda ve %91 dege-
rine %0.2 Li,CO, katk1 yapildiginda ise
%128 degerine ulagmaktadir. Degisim
oranlar1 tablo halinde verilmektedir
(Tablo 2).

Tablodan goruldiugi tizere sicaklik

degisimine bagl olarak ¢ok katmanli
seramiklerde katkisiz yekpare seramik
kompozisyonunun, katkili kompozis-
yonlara gore sicaklik degisimi daha
azdir. Ancak sicakliga baglh bu yiizde-
lik degisim lityum katkisi artirildigin-
da ¢ok fazla artmaktadir. Piezoelektrik
malzemelerin dielektrik sabite deger-
lerinin sicakliga bagl olarak degistigi
bilinmektedir. Li,CO, katkisiyla birlikte
sicaklik degisimi yaklasik olarak 10%
oraninda artmaktadir. I¢c elektrottan
kaynaklandig: diigiiniilen sicaklik degi-
simi orani ise yaklagik olarak 30%dur.
Bu farkliligin iletken elektrot pastanin
icerigideki giimils ve paladyumun 1s1l
iletkenlik farkliliklarindan kaynakla-
nabilecegi disiiniilmektedir. Sicakli-
ga bagli yiizde degisimlerin bir kismi
kompozisyonel etkilerden kaynaklan-
makta, bir kismi ise hem metal-seramik
arayiziindeki etkilesimden hem de i¢
elektrotun igeriginden kaynaklanmak-
tadir.

Tablo 2. Farkli 6zelliklerdeki yekpare ve ¢ok katmanli seramiklerin sicakliga bagli Die-

lektrik Sabite degisimi

Ozellikler % Degisim
Katki oran1 Kullanilan elektrot Yekpare Cok Katmanli Seramik
Katkisiz 7/3 Ag/Pd 58 48
9%0.1 Li2CO3 katkili 9/1 Ag/Pd 63 91
9%0.2 Li2CO3 katkili 10/0 Ag/Pd 67 128
SONUCLAR terleme sicakligina sahip ¢ok katmanli

Bu c¢aligmada farkli Ag/Pd ora-
nindaki i¢ elektrotlara sahip PZT-5A
kompozisyonu kullanilarak iiretilen
cok katmanli piezoelektrik seramikle-
rin sicakliga bagh dielektrik 6zellikleri
Ol¢lilmiistiir. Bu kapsamda farkli Ag/Pd
icerik oranina ve bu sebeple farkl sin-

piezoeseramik iiretimi igin daha diistik
sinterleme sicakligma sahip PZT-5A
kompozisyonu gelistirilmistir. Farkli
Ag/Pd igerigindeki elektrot pastalarin
etkilerini gbzlemlemek {izere piezoe-
lektrik seramik pelet numuneler ire-
tilmis ve bunlarin sicakliga baglh die-
lektrik 6zellikleri de incelenmistir. Bu
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Cok Katmanli Piezoelektrik Seramiklerin Dielektrik Ozelliklerinin Sicakliga Bagli

¢aligmada ¢ikan sonuglara gore sinter-
leme sicakligini diisiiren Li,CO, katkist
dielektrik sabite degisiminde %10 luk
bir degisime yol agmaktadir. 10/0 Ag/
Pd i¢ elektrot pasta ise %60 oraninda
dielektrik sabite degisimine sebebiyet
vermektedir. Bu oranlardaki malze-
meler kullanilacaksa kompozisyonel
icerigin sicakliga bagli degisimlerinin
de incelenmesi gerekmektedir. Ozel-
likle dizel enjeksiyon sistemlerinde
ve hassas deplasman kontrolii gereken
sistemlerde ¢ok katmanli seramikle-
rin ve sistem tasarimlarinin sicaklik
farkliliklarina uygun sekilde yapilmasi
gerekmektedir. Uygulamalarda bu etki
g6zoniinde bulundurulmalidir.
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