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OZET

Yitriyum ve Evropiyum Bazh Bakir Oksit Tabakah
Seramikler: Uretimi, Empedans Ozelliklerinin Tespiti ve
Yapay Zeka ile Tahmini

Serlin IC

Fizik Anabilim Dal1
Fizik Programi1

Yiksek Lisans Tezi

Danisman: Dog. Dr. Mehmet KILIC

Es-Danisman: Dog. Dr. Onder EYECIOGLU

Bu tez calismasi kapsaminda, x: 0; 0,4; 0,6; 1 olan (YxEu1-x) Ba2CusOs 5 perovskit
seramiklerinin dielektrik, ac iletkenlik ve kompleks empedans &zellikleri oda
sicakligindan 523 K'e kadar 1 Hz ve 20 MHz frekans araliginda incelenmistir.
Seramikler kati hal reaksiyon yontemi ile sentezlenmistir. Ayrica bu seramik
orneklere ek olarak (Yo,5Euo5)Ba2CusOe,s malzemesi ayni yontem ile sentezlenmis,
diger seramik Ornekler ile aynm1 kosullarda mikroyapisal ve dielektrik 6zellikleri
deneysel olarak incelenmistir. Bunlara ek olarak, (YosEuos)Ba2Cu3Oss seramigi
icin dielektrik Ol¢limlerinde islenmemis farkli sicaklik degerlerinde, &' ve &”
parametreleri makine 0grenmesi yardimiyla tahmin edilerek, deneysel veriler ile
kiyaslanmistir.  Orneklerin  XRD analizleri sonucunda, ortorombik yapida
kristallestikleri gortilmiistiir. En yiiksek ortorombiklik faktorii YBa2CusOes
seramigi i¢in gozlenirken, diger seramiklerdeki diisiik ortorombiklik Eu ikamesi ile

iliskilendirilmistir. Ote yandan, numunelerin dielektrik analizleri, Eu ikame oram
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ve sicakliktan bagimsiz olarak tiim seramiklerin negatif ger¢ek gecirgenlik (NRP)
Ozelligini ortaya ¢ikarmistir. NRP fenomeninin kokeni Drude modeline dayali
olarak aciklanmistir. Bununla birlikte, NRP'nin gecerli oldugu frekans araliginin
X=0,6 oldugu degerlerde ve yiiksek sicakliklarda (T>500 K) maksimum oldugu
bildirilmistir. Ayrica, NRP ile seramiklerin indiktif karakteri arasinda bir
korelasyon kurularak numunelerin hem empedans hem de kayip tanjant
spektrumlar1  degerlendirilmistir. DC iletkenligi ve kompleks empedans
analizlerinin gercek bileseni, seramiklerin yari iletken dogasini ve direncin negatif
sicaklik katsayisini (NSK) isaret etmektedir. AC iletkenlik analizleri de
EuBa2Cus0s 5 hari¢ seramiklerde baskin bir CBH yiik tasima mekanizmasina isaret

etmektedir.

Anahtar Kelimeler: Seramikler, nadir toprak elementi eklemesi, negatif gercek

gecirgenlik, yuk tasima mekanizmalari, makine 6grenmesi.

YILDIZ TEKNIiK UNIVERSITESI
FEN BIiLIMLERI ENSTITUSU

Xiv



ABSTRACT

Ytrium and Europium Based Ceramics with Cooper
Oxide Layers: Production, Determination of Impedance
Properties and Prediction with Artificial Intelligence

Serlin iC

Department of Physics

Master of Science

Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Mehmet KILIC

Co-supervisor: Assoc. Prof. Dr. Onder EYECIOGLU

In the present study, the dielectric, AC conductivity, and complex impedance
properties of (YxEui-x) Ba2CusOs.s perovskite ceramics where x: 0; 0,4; 0,6; 1 have
been examined from room temperature to 523 K between 1 Hz and 20 MHz
frequency range. The ceramics have been synthesized by solid-state reaction
method. In addition to these ceramic samples, (YosEuos)Ba2CusOss material was
synthesized by the same method and its microstructural and dielectric properties
were experimentally investigated under the same conditions as the other ceramic
samples. In addition, ¢" and &'" parameters for (YosEuos)Ba2CuszOs.s ceramic at
different temperature values in the dielectric measurements were estimated by
machine learning and compared with experimental data. The XRD analyses of the
samples pointed out that they crystallize in an orthorhombic structure. While the
highest orthorhombicity factor has been observed for YBa2CusOss ceramic, the
reduced orthorhombicity in the other ceramics has been associated with the Eu
substitution. On the other hand, the dielectric analyses of the samples have revealed
a negative real permittivity (NRP) property of all ceramics regardless of the Eu

substitution ratio and temperature. The origin of the NRP phenomenon has been
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explained based on the Drude model. However, it has been reported that the
frequency interval at which the NRP is valid is maximum for x>0.6 at high
temperatures (T>500 K). Additionally, both impedance and loss tangent spectra of
the samples have been evaluated by establishing a correlation between NRP and the
inductive character of the ceramics. The dc conductivity and the real component of
complex impedance analyses imply the semiconducting nature and the negative
thermal coefficient (NTC) of resistance of the ceramics. AC conductivity analyses
also indicate a pre-dominant CBH charge transport mechanism in the ceramics

except for EuBa2Cu3Oes.

Keywords: Ceramics, rare earth metal substitution, negative real permittivity,

charge transport mechanism, machine learning.

YILDIZ TECHNICAL UNIVERSITY
GRADUATE SCHOOL OF SCIENCE AND ENGINEERING
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1

GIRIiS

1.1 Literatir Ozeti

Seramik malzemeler yiliksek erime noktalari, sertlikleri, sicaklik ve/veya basing
altinda kararliliklarini siirdiirebilmeleri, diistik elektriksel ve termal iletkenlikleri ve
kimyasal reaksiyona girmemeleri gibi Ozellikleri ile dikkat cekmektedir. Ote
yandan seramikler yalitkan olmalari nedeniyle O6zellikle enerji depolama ve
elektriksel yalitim gerektiren uygulamalarda tercih edilen malzemeler olarak 6ne
cikmaktadir. Bu sebeple seramik malzemelerin enerji depolama kabiliyetlerinin ve
dielektrik ozelliklerinin gelistirilmesi onem arz etmektedir. Bu baglamda, son
yillarda yenilenemeyen enerji kaynaklarmin ¢evreye ve insan saglifina vermis
oldugu olumsuz etkilerin agiga ¢ikmasi sonucu yenilenebilir ve cevre dostu enerji
malzemelerinin Uretimi ve Uretilen enerjinin depolanmasi iizerine yapilan

calismalarin hizla artmasina yol agmustir.

Seramik malzemelerin kolay Uretim ve islenebilir olmalari nedeniyle farkli
alanlarda kullanimma yonelik olarak cesitli takviye edici malzemelerin
katkilanmasiyla seramiklerin elektrik, mekanik gibi 6zelliklerinin gelistirilmesi
potansiyeli yiiksektir. Seramik malzemelerin, sicaklik sensorlerinde [1],
mikroelektronik cihazlarda [2], siiper kapasitor uygulamalarinda [3], meta malzeme
kaplama uygulamalarinda [4], bircok medikal uygulamalarda [5], slperiletken
kicuk dongu antenlerinde [6] ve enerji depolama kabiliyetleri sebebi ile elektronik
uygulamalarda [7] kullanilabilir olmasma istinaden glnimize kadar birgok
bilimsel yayin rapor edilmistir. Bu noktadan yola ¢ikarak, bu tez calismasinda
yitriyum temelli bakir oksit katmanli seramik malzemeye farkli oranlarda
evropiyum nadir toprak elementinin eklenmesi ile olusacak yeni seramiklerin

dielektrik dzelliklerinin incelenmesine odaklanilmistir.

Bu baglamda literatlirde, hem seramik malzemelere yitriyum katkisi ile hem de
yitriyum temelli seramik malzemelere eklenen farkli katkilar ile Gretilen yeni
seramik malzemelerin dielektrik Ozelliklerinin ~ gelistirilmesini  amaglayan

caligmalar bulunmaktadir.



Salama ve arkadaslarmin 2019 yilinda yaptig1 calismada, YBa2CusOr-y seramik
malzemesine agirlikca %0,1-%0,5 arasinda degisen oranlarda farkli metal oksit
nano par¢acik (Mn3Os4, C030s ve Cr203) katkilanmistir. Dielektrik 6zelliklerin
incelendigi calismanin sonucglar1 Y-temelli perovskit yapilarin enerji depolama
sistemleri i¢in son derece umut verici 0zelliklere sahip oldugunu gdstermistir. Bu
calismada Mn3O4, Co304 ve Cr203 nano parcacik katkili seramiklerin 50 Hz’deki
&' (kompleks gecirgenligin gercek kismi) degerleri sirasiyla 9,45x10°, 9,5x10° ve
1,138x10° gibi oldukgca yiiksek olarak dl¢iilmiistiir [8]. Youssef ve arkadaslarinin
2018 yilinda YBa2CusO7z.y (YBCO) malzemesine agirlikca %0,1-%0,5 arasinda
degisen oranlarda CuO ve SnO2 metal oksitlerini katkiladiklar1 ¢alismada ise, CuO-
YBCO malzemesinde en yliksek dielektrik sabitinin agirlik¢a %0,2, SnO2-YBCO
malzemesinde ise en yiiksek dielektrik sabitinin agirlikga %0,4 katkisinda
goriildigind rapor etmislerdir [9]. Cok yakin ge¢miste Yang ve arkadaslari
tarafindan, (YxBi1—x)23CusTisO12 formiiliine sahip x=0 ile x=0,30 degerleri arasinda
seramikler hazirlanmis ve dielektrik 6zellikleri incelenmistir. Sonug olarak, x=0,2
degerine sahip seramigin dielektrik sabitinin 7400 gibi nispeten yiiksek bir degere
ve dielektrik kayip faktoriiniin de 0,055 degerine sahip oldugu tespit edilmistir [10].

Yine 2012 yilinda Liang ve arkadaslar tarafindan, katihal reaksiyon yontemi ile
sentezlenen Y23CusTisO12 seramik malzemesinin yapisal ve dielektrik 6zellikleri
incelenmistir. Calismanin sonuglar1 sentezlenen seramik i¢in oda sicakliginda
dielektrik kaybin 0,033 gibi oldukga kiiclik bir degere, dielektrik sabitinin ise
1,1x10* gibi oldukga yiiksek bir degere sahip oldugunu ortaya koymustur [11].

Ayrica literatiirde hem evropiyum tabanli hemde evropiyum katkili seramiklerin
dielektrik 6zelliklerinin incelendigi ¢alismalar bulunmaktadir. 2014 yilinda Salame
ve arkadaglar1 Eu2CuO4 seramiginin dielektrik 6zelliklerini 0,1 Hz-10 MHz frekans
araliginda, -100 °C'den 150 °C'ye degisen sicakliklarda incelenmis ve bu seramigin
dielektrik sabitinin 1 kHz ve 50 °C'de 2x 103 gibi yine yiiksek bir deger aldig1 rapor
etmiglerdir. Arastirmacilar, Evropiyum bazli bakir oksit tabakali seramik
malzemelerin diisiik frekans bolgesindeki yiiksek dielektrik sabitleri nedeniyle
mikro-elektronik  uygulamalar igin  yiksek potansiyele sahip oldugu
belirtilmiglerdir [2]. YUksek dielektrik sabitine sahip malzemeler bellek cihazlari,
siiper kasapasitorler gibi ¢esitli mikroelektronik uygulamalar i¢in olduk¢a 6neme

sahiptir. Buna istinaden Ozdemir ve arkaslar tarafindan yapilan bir ¢alismada,



katihal reaksiyon yontemi ile sentezlenmis evropiyum igeren bakir oksit katmanl
perovskit yapiya sahip EuBa:Ca2CusO¢—x (Eu-1223) seramiginin dielektrik
Ozellikleri 5 Hz-13 MHz frekans ve 298 K ile 408 K sicakliklar1 arasinda
incelenmistir. €' degerinin diisiik frekans bolgesinde sicaklik birlikte arttigi ve en
yliksek 2,5x103 degerine ulasgtig1 bildirilmistir. Ayrica Eu-1223 malzemesinin artan
sicaklikla birlikte direncindeki azalma sebebi ile elektronik devrelerde 1s1ya duyarh
direng olarak kullanilabilecegi Ongoriilmistir [12]. Yine benzer baska bir
caligmada, EuxBi1-xSr.CaCu20s5 (x=0, 0,3 ve 0,5 icin) seramikleri iiretilmistir.
Uretilen seramiklerin yapisal ve dielektrik o6zellikleri incelenmis olup,
EuosBiosSrCaCu2065 malzemesinin BiSr2CaCu20s5 malzemesine gore yuksek
dielektrik sabiti ve diisiik dielektrik kayb1 oldugu belirtilmistir. Buna ek olarak, Bi-
Sr-Ca-Cu-O seramik yapisimin dielektrik sabiti yliksek kalirken nadir toprak
elementi katkilamanin dielektrik kaybini azalttigi rapor edilmistir. Bu ¢alismanin
sonucunda aragtirmacilar, EuosBiosSr2CaCu20e5 malzemesinin yiksek dielektrik
sabiti ve diislik dielektrik kaybi gerektiren uygulamalar i¢in umut vaadedici
potansiyele sahip oldugunu bildirmislerdir [13]. 2018 yilinda yapilan bir ¢aligmada,
sentezlenen SrBi2Nb20g ve SrBi16Eu04Nb209 seramiklerinin dielektrik ézellikleri
oda sicakliginda 5 kHz ile 1 MHz frekans aralifinda incelenmis olup, evropiyum
katkisinin dielektrik sabitini arttirdigi goriilmiistiir [14]. Sati ve arkadaslar farkli
oranlarda Bi ve Eu iceren BiixEuxFeOs (x=0-0,015) seramiginin dielektrik
Ozelliklerini incelemis ve evropiyum katkisinin dielektrik sabit ve kaybin
frekanstan bagimsiz bolgede iyilesmeye neden oldugunu ortaya koymustur [15].
2019 yilinda rapor edilen bir baska ¢alismada ise farkli sicakliklarda (1175°C,
1220°C ve 1225°C) sinterlenen farkli oranlarda Eu203 katkili SrTiOs (STO)
seramiginin oda sicakliginda 20 Hz ile 120 MHz frekans araliginda gerceklestirilen
dielektrik 6l¢limlerinde, Eu203 katkisinin artmasiyla birlikte dielektrik sabitinde
azalma oldugu gozlenmistir. En yiliksek dielektrik sabitinin ise 1225°C sicaklikta
sinterlenmis 0,1 g Eu203 katkist ile elde edildigi bildirilmistir [16].

Yitriyum ve evropiyum tabanli/katkili seramikler disinda diger seramiklerde de
genel olarak dielektrik ozelliklerin belirlenmesi ve gelistirilmesine yonelik
calismalar literatiirde bulunmaktadir. 2004 yilinda Lunkenheimer ve arkadaslari
tarafindan yapilan bir ¢caligmada, CaCusTisO12 seramik malzemesinin dielektrik

sabitinin oda sicakliginda 1 kHz frekans degerinde yaklasik olarak 2x10° gibi



yiiksek bir degere sahip oldugu belirtilmistir [17]. 2001 yilindan yapilan diger bir
caligmada, Bi3Zn2Sbh3014 seramiginin 5 Hz-13 MHz frekans ve 100°C ile 500°C
sicaklik araliginda yapilan dielektrik 6l¢iim ve analizleri, 400°C’ye kadar dielektrik
kayipta onemli bir degisiklige neden olmamakla birlikte bu sicakligin {izerinde
dielektrik kayipta giiclii bir artis meydana geldigi gézlemlenmistir. Ayrica artan
frekans ile birlikte dielektrik kayip parametresinde bir azalma meydana geldigi de

rapor edilmistir [18].

Bunlara ek olarak negatif dielektrik sabiti ve negatif elektriksel gegirgenlik gibi
negatif elektromanyetik 6zelliklere sahip malzemeler hem iletisim hem de savunma
sanayinde biiyiik bir ihtiya¢ yaratmaktadir [19]. Ozellikle negatif gegirgenlige sahip
malzemeler kapasitorlerde, elektromanyetik kalkanlarda ve guc filtrelerinde
kullanim i¢in biiyiik bir potansiyele sahiptir [20-24]. Negatif elektromanyetik
Ozelliklere sahip malzemeler genellikle metamalzemeler olarak adlandirilir.
Metamalzemeler baz1 yapay olarak diizenlenmis geometrik dizi yapilarinda ve bazi
iletken malzemelerle giiclendirilmis kompozit yapilarda gézlemlenir [25]. Ozellikle
yapay periyodik yapilarda gozlenen negatif elektromanyetik 6zelliklerin
gozlenmesi, bazen kendiliginden bazen de sicaklik, elektrik alan ve 1s1k gibi
disaridan uygulanan faktorlere bagli olarak bir rezonansin olugmasi ile ortaya ¢ikar
[26]. Bu tiir rezonans yapan plazma durumlarina, dogada atmosferdeki iyonosfer
tabakasinda ve metallerde rastlanmaktadir. Ayrica, bu ortamlarda serbest hareket
eden yiikler oldugu da unutulmamalidir. Optik acidan bakildiginda, bir malzemeye
gonderilen 15181n agisal frekansi (w), malzemedeki plazmonik rezonans agisal
frekansindan (w, ) daha diistik ise, gelen 151k malzemedeki serbest yiiklerin
hareketini indiikler ve gelen 151k malzeme tarafindan yansitilir. Tam tersi durumda
(w > w,), yukler gelen elektromanyetik alana hizl bir tepki veremediginden, gelen
151k perdelenemez ve malzemenin iginden gecmek zorunda kalir. Bu yaklasim
metalik malzemelere uygulandiginda, iletim elektronlarmin hareketinin plazmonik
plazma agisal frekansi, gelen elektromanyetik dalganin agisal frekansindan daha
bliyiik oldugu silirece, metal dalgay1r yansitarak gelen elektromanyetigi
koruyacaktir. Bu, Drude modeline gore negatif gercek gecirgenlik (NRP-Negative
Real Permittivity) kavramina aciklik getirmektedir. Bu nedenle, NRP olgusunu
ayarlamak icin hareketli yiik tasiyici konsantrasyonuna ve dolayisiyla plazma

frekansini degistirmek gerekmektedir. Bu baglamda, hem hazirlama siirecinde hem



de sonrasinda malzemeye yapilacak miidahalelerle (hazirlama yontemindeki
degisiklikler, iletken nano boyutlu katki maddeleri, iletken nano boyutlu katki
maddeleri kullanimi, sicaklik egisimi vb.) NRP olgusunun gozlendigi frekans
aralig1 lizerinde ayarlamalar yapmak miimkiindiir. Bugiine kadar bazi kompozit
yapilarda ve seramiklerde NRP go6zlemlendigini bildiren ¢alismalar mevcuttur.
Ornegin, Xie ve arkadaslari, oncii ¢ozeltilerdeki reaktanlar1 ve Xkatalitleri
degistirerek elde ettikleri diisiik yogunluklu nanoyapili karbon aerojellerde negatif
gecirgenlik tespit etmislerdir. Gozlemledikleri NRP fenomenini, yapidaki karbon
aglarinin diisiik frekansl plazmonik rezonansma baglamislardir [27]. Ote yandan,
Wang ve arkadaglar1 tarafindan, poliliretan slinger/giimiis nanotel (PUS/AgNWs)
kompozitleri hazirlanmis ve kompozitlerin giimiis nanotel igeriklerine bagl olarak
Lorentz benzeri ve Drude benzeri NRP gozlemlenmistir. Sikistirilmis elastik
deformasyonun, nanokompozitlerin NRP davranisi iizerindeki etkisi incelenmis ve
elektron yogunlugundaki artisa bagli olarak Drude benzeri NRP goézlemlendigi

vurgulanmistir [28].

2010 yilinda Kilig ve arkadaslar1 tarafindan rapor edilen calismada, katihal
reaksiyon yontemi ile sentezlenmis (BiosEuo,7)Sr2CaCu20s 5 seramiginin yapisal ve
elektriksel oOzellikleri incelenmistir. BiSr2CaCu20e5 seramiginin yapisindaki
bizmut yerine belirli bir oranda evropiyum konulmasi ile elde edilen seramigin
dielektrik Ozelliklerinin iyilestigi ve tretilen bu seramigin teknolojik 6nemi de
bliyiik olan diisiik frekans bolgesinde negatif dielektrik sabite sahip oldugu
belirlenmistir. Ozellikle {iretilen (Bio,3Euo7)Sr2CaCu2065 seramiginin sicaklik

sensorlerinde kullanilabilme potansiyeli tagidigi vurgulanmistir [1].

2017 yilinda Ozdemir ve arkadaslar1 tarafindan yapilan bagka bir calismada
EuBa2CusO7+x (Eu-123) seramiginin diisiik frekans bolgesinde negatif dielektrik
sabitli bir malzeme oldugu bildirilmistir [29]. Ek olarak, Kili¢ ve arkadaslari, (Bi1-
xEux)Sr2CaCu20s5 perovskit seramik i¢in NRP’yi x=0,7 olan belirli bir Bi/Eu
oraninda rapor etmislerdir [1]. Bu ¢alismalara ek olarak, Wei ve arkadaslari
tarafindan, diisiik elektron yogunlugu ile plazma frekansini diisiirerek daha ytiksek
frekans bolgesinde NRP gbzlemlenebilecegini belirtilmistir. Bu bakis acisiyla, Lai-
xBaxCo0s3 perovskit yapili seramiklere odaklanilmistir. Arastirmalari, plazma
benzeri NRP'nin  disiik elektron yogunlugunun kolektif salinimindan

kaynaklandigini géstermistir [30].



Tim bu giincel literatiir 15181inda, (YxEui-x) Ba2CusOs,s perovskit seramiklerinin
yapisindaki nadir toprak elementlerinin hem oranlarindaki degisim hem de sicaklik
artislarina bagl olarak yapilacak dielektrik 6zellikler kapsamindaki bir inceleme bu
seramik setinde NRP olgusunun belli frekans araliklarinda gézlenme ihtimalini de

ortaya koymaktadir.

Yapay zekd (YZ) malzeme karakterizasyonunda onemli bir rol oynamaktadir.
Malzeme karakterizasyonu, malzemelerin yapisi, bilesimi ve 6zellikleri hakkinda
bilgi edinmeyi iceren bir suregtir. Geleneksel olarak, malzemelerin
karakterizasyonu deneyler, analizler ve gozlemler yoluyla gerceklestirilirken,
yapay zeka teknikleri bu streci daha etkili ve verimli hale getirebilir. Yapay zek3,
bliyiik veri kiimelerini isleme, desen tanima, Griintii analizi ve tahmin yapma gibi
yeteneklere sahiptir. Bu yetenekler, malzeme karakterizasyonunda bir¢ok avantaj

saglar:

1. Veri analizi ve igleme: Malzeme karakterizasyonu sirasinda biiyiik miktarda veri
uretilir. Yapay zeka algoritmalar1, bu verileri hizli bir sekilde analiz edebilir ve
anlamli bilgileri c¢ikarabilir. Bu, arastirmacilarin veri analizinde zaman

kazanmasina ve daha dogru sonuclara ulagmasina yardimci olur.

2. Desen tamma ve oriintii analizi: Malzeme karakterizasyonu surecinde belirli
desenler veya Oriintiiler aranir. Yapay zekd, bu desenleri tanimlama ve
smiflandirma  yetenegine sahiptir. Ornegin, bir malzemenin mikroyapisini
incelemek i¢in goriintii isleme algoritmalar1 kullanilabilir. Bu sayede, malzeme

oOzelliklerinin belirlenmesi daha hassas ve glivenilir hale gelir.

3. Tahmin ve optimizasyon: Yapay zeka, eldeki verilere dayanarak malzeme
Ozelliklerini tahmin etme yetenegine sahiptir. Bu, malzemelerin 6zelliklerini
optimize etmek veya gelecekteki davranislarini tahmin etmek i¢in kullanilabilir.
Ornegin, bir malzemenin dayanikliligini veya iletkenligini tahmin edebilir ve buna
gore malzeme bilesimini veya isleme parametrelerini ayarlamak icin onerilerde

bulunabilir.

4. Veri tabam  olusturma: Yapay zeka algoritmalari, malzeme
karakterizasyonundan elde edilen verileri analiz ederek kapsamli veri tabanlari
olusturabilir. Bu veri tabanlari, gelecekteki arastirmalar i¢in bir kaynak olusturabilir

ve malzeme Ozellikleri hakkinda genis bir bilgi birikimini saglayabilir.



Bu nedenlerle, yapay zekd malzeme karakterizasyonunda 6nemli bir ara¢ haline
gelmistir.  Yapay zekd algoritmalarmin kullanimiyla malzemelerin daha iyi
anlagilmasi, yeni malzemelerin tasarlanmasi ve malzeme Ozelliklerinin
gelistirilmesi miimkiin hale gelmektedir. Makine O0grenmesi ise bir bilgisayar
sistemine verilen verilerden Oriintiileri ve iligkileri otomatik olarak taniyabilme ve
Ogrenebilme yetenegi olan bir yapay zekd alt alanidir. Makine O6grenmesi,
bilgisayarlarin belirli bir gorevi gergeklestirmek igin verilerden Ogrenme
yapabilmesini saglar, bdylece programlama talimatlarina ihtiya¢ duymadan iglem
ve tahmin gercgeklestirebilir. Geleneksel yazilim gelistirme siirecinde, bir
programci, belirli bir sorunu ¢6zecek talimatlari belirler ve bu talimatlar
bilgisayara kodlar. Makine 6grenmesinde ise, programcilar yerine algoritmalara
O0grenme yetenegi verilir. Bu algoritmalar, biiylik miktardaki verileri analiz eder,

desenleri tanir ve sonuglar1 tahmin etmek veya kararlar vermek igin kullanir.

Makine 6grenmesi, genellikle deney ve veriye dayali bir yaklagimi benimser. Bir
makine 6grenmesi modeli, egitim verileri ad1 verilen 6rnekler kiimesiyle beslenir.
Egitim verileri, giris verileri (6zellikler) ve bu girislere karsilik gelen hedef ¢iktilar
(etiketler veya simiflar) igerir. Model, bu verileri kullanarak oriintiileri 6grenir ve
gelecekteki girislere dayanarak sonuglar tretebilir. Makine 6grenmesi, genis bir
uygulama yelpazesine sahiptir. Siniflandirma, regresyon, kiimeleme, boyut
indirgeme, dogal dil isleme, goriintii ve ses tanima gibi bir¢ok farkli gorevde
kullanilabilir. Makine 6grenmesi, verilerin biiyiikliigli ve karmasikligiyla basa
c¢ikabilme yetenegi sayesinde bilgi isleme ve karar verme siireclerini iyilestirebilir.
Ancak, basarili bir makine 6grenmesi uygulamasi i¢in iyi bir veri setinin yani sira
dogru algoritma secimi, veri Onisleme, model egitimi, hiperparametre ayari ve

modelin dogrulanmasi gibi faktorler de dnemlidir.

Son zamanlarda yapay zeka ve alt alanlar fizik ve malzeme biliminde yukarida
sayilan 6zellikleri nedeniyle hem zaman hem maliyet tasarruflari nedeniyle siklikla

malzemelerin karakterizasyonu ve optimizasyonunda kullanilmaktadir.

2020 yilinda Chen ve arkadaslar1 polimer malzemelerin frekansa bagh dielektrik
sabitinin (&) belirlenmesi, ¢esitli uygulamalarda kullanilan ve belirli dzelliklere
sahip polimer malzemelerin tayin edilebilmesine yonelik olarak makine 6grenmesi
yontemini kullanmiglardir. Yapilan ¢alisma sonucu Gauss siireci regresyon (GPR)

algoritmasinin bu siiregte kullanilabilir oldugunu rapor etmislerdir [31]. Yine
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makine 6grenmesi algoritmalarinin kullanildig1 baska bir ¢alismada, Kilic ve
arkadaslarinca malzemelerin dielektrik 6zelliklerin tespiti i¢in Lineer Regresyon
(LR), Destek Vektér Makinesi (SVM) ve Gauss Sire¢ Regresyonu (GPR)
algoritmalarinin kullanilabilecegi ortaya konmustur. S6z konusu ¢alismada Kilig ve
arkadaglar1 tarafindan, agirlikga farkli oranlarda PANI katkili algak yogunluklu
polietilen (LDPE) polimer kompozitleri hazirlanmig ve dielektrik spektroskopisi
yardimiyla belirli bir sicaklik araliginda frekansa bagli kompleks dielektrik
fonksiyonunun gergek ve sanal bilesenleri (& ve €”") belirlenmistir. Daha sonra
dielektrik parametrelerinin tahmini i¢in LR, SVM ve GPR algoritmalarinin
performansi karsilagtirllmig ve deneysel verilerle en yiiksek oranda ortiismenin
GPR algoritmasinda oldugu tespit edilmistir. Calismanin sonucunda deneysel
olarak iiretilmemis 6rnekler icin sicaklik ve frekansa bagl dielektrik parametreleri
makine 6grenmesi yoluyla belirlenmistir [32]. 2022 yilinda yapilan baska bir
calismada, Polipirol (PPy) esash Kufeki tas1 (KS) katkili (PPy/KS) kompozitlerin
frekans ve sicakliga bagh dielektrik parametrelerinin (&’ ve &) tahmini icin
Dogrusal Regresyon (LR), Destek Vektor Makinesi (SVM) ve Gauss Siireg
Regresyonu (GPR) modelleri gibi farkli makine 6grenmesi modelleri kullanilmustir.
Calisma sonucunda, frekansa ve sicakliga bagl dielektrik parametrelerinin tahmini
icin en uygun algoritmanin GPR modeli oldugu bildirilmistir. Deneysel veriler ve
GPR algoritmast ile yapilan tahminler 15181nda, PPy'nin kapasitor uygulamalari i¢in
bazi1 spesifik Kufeki tasi katki yilizdesi, frekans araliklar1 ve calisma sicakligi
onerilmistir [33]. 2021 yilinda Eyecioglu tarafindan yapilan bir ¢aligmada, iki tip
Bazalt/PANI kompozitlerinin kompleks dielektrik fonksiyonunun gercek ve sanal
bilesenlerine (&’ ve €''), agisal frekansa (w) ve agirlikga belirli oranlarda PANI
konsantrasyonuna bagli lineer olmayan degisimlerin tahmin edilmesi tzerine farkli
makine Ogrenmesi algoritmalart kullanilmistir.  Bu ¢aligmada kullanilan
algoritmalar, Dogrusal Regresyon (LR), k- En yakin komsu regresyonu (k-NN),
Karar agaci regresyonu (DT-R) algoritmalaridir. Karar agaci regresyonu modelinin,
gercek (&) ve sanal (¢') parametrelerinin hesaplanmasinda uygun bir model oldugu
sonucuna vartlmistir [34]. Yi ve arkadaslari, polimer malzemelerin frekansa bagl
dielektrik sabiti (&') tahmini i¢in optimize edilmis genetik algortima ile aralikli
destek vektdr regresyonu algoritmasi (OGA-ISVR) o6nermislerdir. Caligmanin
sonucunda, Onerilen yontem ile yaygin olarak kullanilan destek vektor regresyon

yontemi karsilagtirildiginda, onerilen modelin daha ytiksek tahmin dogruluguna
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sahip oldugu bildirilmistir. Onerilen modelin polimer malzemelerin dielektrik

ozellikleri i¢in dogru tahminlerde bulundugu saptanmistir [35].

Yapay zeka ve alt alanlarinin kullanildig1 ¢alismalar hemen hemen tiim arastirma
alanlart i¢in hizla artarken bu tez c¢alismasinin konusu da olan seramik
malzemelerin Ozelliklerinin tespiti ve optimizasyonuna yonelik kullanimlar son
derece sinirhidir. Ornegin, 2018 yilinda Yuting He ve arkadaslari tarafindan yapilan
bir ¢aligmada, yiiksek enerji depolama sistemlerine olan gereksinimin artmasi ve
yiiksek dielektrik gecirgenligine sahip malzemeler gelistirmek iizerine
yogunlasilmasi nedeniyle, ¢alismalara umut verici BaTiOs seramik malzemesine
farkli oranlarda Sn/Ca katkilanmistir. Elde edilen malzemelerin makine 6grenmesi
modellerinden Gauss Siire¢ Regresyonu (GPR) modeli kullanilmistir. Yapilan
calisma dogrultusunda optimum bilesimin 13°C’deki &, degerinin 2,0x10* gibi
nispeten yiiksek bir elektriksel gecirgenlige sahip olan Baogs Cao,14 Tio.s6 Sno,1403
malzemesinin oldugu gozlenmistir. Sonug¢ olarak, geleneksel yontemle numune
hazirlama sayisinin, makine Ogrenmesi yardimiyla %35,5 oraninda bir dists
sagladigr goriilmiistiir [36]. Baska bir c¢alismada ise, seramik malzemelerin
elektriksel gecirgenligini tahmin etmek i¢in makine 6grenmesi modellerinden 5
farkli regresyon algoritmasi kullanilmistir. Seramik malzemelerin elektriksel
gecirgenligi (permitivite) tespitinde rastgele orman modeli ile radyal tabanl
fonksiyon ¢ekirdegi modelinden elde edilen verilerin deneysel veriler ile uyustugu

bildirilmistir [37].

Ilgili tez galismasmin, hem belirli bir frekans aralifinda yiiksek dielektrik sabitine
sahip hem de bagka bir frekans araliginda ve/veya sicaklik diliminde negatif
dielektrik sabitine sahip c¢ok fonksiyonlu bir malzeme Uretme potansiyeli
mevcuttur. Dolayisiyla, tez calismast boyunca lretilen seramik malzemelerin
dielektrik o6zelliklerinin makine &grenmesi yardimiyla yiiksek bir dogrulukla

Ongoriiliip ongoriilemeyeceginin tespiti de ayrica amaglanmustir.



1.2 Tezin Amaci

Bu yiiksek lisans tez caligmasinda, enerji depolama sistemlerinde dielektrik katman
olarak kullanilmak iizere yitriyum ve evropiyum temelli bakir oksit katmanh
yuksek performansli yeni seramik malzeme serisinin iiretimi planlanmistir. Bu
ama¢ dogrultusunda {iretilen seramik malzemelerin yapisal 6zellikleri SEM ve
XRD analizleri ile enerji depolama kabiliyetlerinin ve elektriksel iletkenliklerinin
sicaklik ve frekans ile degisimlerinin deneysel incelemesi dielektrik spektroskopisi
yontemiyle gergeklestirilmesi hedeflenmistir. Ek olarak, iiretilen seramiklerin
dielektrik dzelliklerinin farkli kosullardaki davraniglarinin belirlenmesi ve istenilen
optimum  parametrelerin  eldesinde  makine  0grenmesi  yOnteminin
kullanilabilirliginin testi planlanmistir. Bu sekilde deneysel veri ve makine
O0grenmesinin birlikte kullanilmasi ile birlikte hem zaman hem de maliyet agisindan

bir avantaj saglanacagi ongoriilmektedir.

1.3 Hipotez

Bu yiiksek lisans tezinin temel hipotezi Yitriyum (Y) yerine artan oranlarda
Evropiyum (Eu) nadir toprak elementini yerine koyma suretiyle (Eux/Yi-
x)Ba2CusO7.y kimyasal formdiliine sahip yeni seramik malzemelerin dielektrik
ozelliklerinde ve enerji depolama kabiliyetlerinde iyilesme olmasi1 beklenmektedir.
Bu noktadan hareketle, birden fazla iglevi olan ileri fonksiyonel seramik
malzemeler elde edilecegi diistiniilmektedir. Ayrica, bu hipotezleri test etmek amaci
ile hem deneysel verilerden hem de makine 6grenmesi yardimi ile elde edilecek
cesitli derin Ogrenme algoritmalarinin da kullanilabilecegi 6ngdriilmektedir.
Ozellikle, kullanllan  bu  algoritmalarin  deneysel  olarak  (retilen
(YosEuo05)Ba2Cu30e65 seramigi igin olglimii yapilmamis sicakliklarda dielektik
Ozelliklerini (&' ve ") tahmin edebilecegi ongorilmektedir. Bu baglamda, ilgili
arastirmanin hem deneysel hem de makine Ogrenmesi ile gerceklestirilmesi
sebebiyle hem zaman hem de maliyet agisindan biiyiik bir avantaj saglayacagi

ongorilmektedir.
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2

GENEL BiLGILER

Bu bolimde seramik malzemelerin tarih¢esinden, siiflandirilmasindan ve
elektriksel ozelliklerinden bahsedilecektir. Ayrica dielektrik spektroskopisinin

genel isleyisi hakkinda bilgi verilecektir.

2.1 Seramik Kavrami

Seramikler, metal ve metal olmayan elementlerin olusturdugu inorganik
bilesiklerdir. “Seramik” kelimesi, adin1 “keramik™ anlamma gelen Yunan
keramosundan alir, bu da yanmak anlamina gelmektedir. Bu baglamda, eski
Yunan’da seramikler yanmig madde veya yanmig toprak anlaminda kullanilmigtir

[38].

2.2 Seramikler Hakkinda Genel Bilgiler

Seramik malzemeler genel olarak sert ve kirilgan bir yapiya, diisiik elektrik
iletkenligine, iyi kimyasal ve 1s1l kararliliga ve yiiksek ergime derecesine sahip
malzemelerdir. Seramik malzemeler farkli bilesimlerinde Kristal ve cam yapili
fazlar bulundurmalar1 ile belirli miktarlarda gbzenek igerirler. Bu yapilar ile
gozeneklerin miktar1 ve dagilimi seramik malzemelerin oOzelliklerini etkileyen
faktorlerdendir. Ornegin, belirli bir yapida bulunan seramik malzemenin mevcut
durumda olan fazlarinin yerlesim diizeni degistirildiginde, yalitkan olan seramik

malzeme iletken hale gelebilmektedir [39].

2.3 Seramik Malzemelerin Simiflandirilmasi

Seramik malzemeler kimyasal bilesimlerine, fonksiyonlarina ve yapilarina gore
siniflandirilabilir. Seramik malzemeler Tablo 2.1°de de goriilecegi iizere
bilesimlerine gére metal oksitler, silikatlar, karbiirler, nitriirler ve boriirler seklinde

siniflandirilmaktadir.
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Tablo 2. 1 Seramik malzemelerin kimyasal bilesimlerine gore siniflandirilmasi

[39].

Kimyasal bilesimlerine gore
seramik malzemeler

Metal Oksitler
Silikatlar
Karburler
Nitrarler

Bortirler

Oksitlerde seramigi olusturan atomlar arasindaki baglar iyonik bagdir. Bu tiir
seramiklere ornek olarak Al20s3, Fe203 ve Zr203 verilebilir. Karbirler de hem
iyonik hem kovalent bag goriilebilmektedir. Iyonik bag yapan karbiirler yiiksek
derecede sertlige ve yiiksek 1s1l kararliligina sahiptir. Nitriirler ve boriirlerde de
seramigi olusturan atomlar arasindaki baglar kovalent bagdir [39]. Fonksiyonlarina
g0re seramik malzemelerin siniflandirilmasina bakildiginda Tablo 2.2’deki gibi bir

siniflandirma yapilabilir.
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Tablo 2. 2 Seramik malzemelerin fonksiyonlarina goére simiflandiriimasi [38].

Fonksiyon Sumf Kimyasal Bilesim
izolasyon a-Al,03, MgO, Porselen
Ferroelektrik BaTiOs, SrTiO3
Elektriksel Piezoelektrik PbZrosTios03
Hizli iyon iletimi B-Al>,03, dop edilmis ZrO;
Siiperiletkenler BazYCuzOr.x
. Yumusak ferrit Mnog,4Zng eFe204
Manyetik .
Sert ferrit BaFe12019, SrFe12019
B Yakat UO,, UO2-PuO-,
Nikleer .
Koruma kalkani SiC, B4,C
Optik Isik hafizasi Dop edilmis PbZro5Tios03
P Renkler Dop edilmig-ZrSiOs, -ZrO,, -Al;,03
Yapisal refrakter a-Al;03, MgO, SiC, SizNa, AlgSizO13
Asima direnci a-Al,O3, ZrO,, SiC, SisN4, toklastirilmis Al,O3
Mekanik Kesici takim a-Al;03, MgO, TiC, Sialon, SisN4
Asindirici a-Aly0s, SiC, toklastirilmig a-Al,Os, Sialon
Yapi a-Al;03-Si0,, Ca0-Al;05-SiOy, Porselen
sl Izolasyon Zn0, ZrOy, SiO,
st
Radyator Zr0Oy, TiO;
Gaz sensori Zn0, ZrOy, SnO,, Fe 03
. Katalist tastyici Mg2Al4SisO1s, a-Al;03
Kimyasal . .
Elektrodlar TiO,, TiB2, SnO,, ZnO
Filtreler SiOy, a-Al,03
Biyolojik Y.aplsal protezler a-Al,Os, Porselen
Cimentolar CaHP04.2H0
Estetik Sanat seramigi, ¢comlek Beyaz pisen seramik, porselen

Karo, beton

Beyaz pisen seramik, CaO-SiO,-H,0

Bu tez kapsaminda kullanilan YBa2Cu3O7-x seramik malzemesi ileri tekonolojik
seramiklerde yer alan superiletken seramikler grubunda yer almaktadir. Bazi

seramik malzemeler sivi azottan (77 K) daha dislik sicakliklarda stiperiletken
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Ozellik gostermektedir. Son olarak seramik malzemeler yapilarina gére Tablo

2.3’teki gibi kristal ve cam esasli olarak iki grupta incelenmektedir.

Tablo 2. 3 Seramik malzemelerin yapilarina gore siniflandirilmasi

Yapilaria gore seramik malzemeler

o Amor yapili camlar

Cam Esasli o Kristal yapili camlar

Kristal yapili

Seramik malzemeler bilesimlerinde birden fazla bilesik bulundurabildiklerinden
amorf yapida olabilecekleri gibi amorf/kristalin ve kristalin yapilar da ortaya
cikabilmektedir. Amorf yapiya sahip seramiklerde molekiiller arasi diizen yoktur,
gelisi glizel bir dizilim s6z konusudur. Dolayisiyla amorf yapidaki seramik
malzemelerde tane ve tane sinir1 da bulunmamaktadir. Kristal yapiya sahip seramik
malzemelerin yapilari, atomlarin bag kuvvetleri yardimiyla bir araya gelerek
dizenli bir dizilim gostermektedir. Kristal yapiya sahip seramikler tek kristal veya
polikristal (¢ok kristal) olabilir. Tek kristal yapiya sahip malzemelerde 6zellikler
yone bagli olarak degismektedir, cok kristal yapida ise malzeme 6zellikleri yonden
bagimsizdir. Tablo 2.3’te silikatlar grubunda yer alan SiO2 malzemesine ait amorf
ve kristal yap1 verilmistir (Sekil 2.1). Bu malzeme amorf yapiya sahipken cam ad1

verilir [40].

_,“ @ 2 o
< ' 4 b -
@ e -@ [ ® @ A}
. ® d
e e e @ ®e ®
P '
@ *Se o ] . ®
° . @ b
o @ ® h ®
kristalin SiO, amorf SiO,
e Si

Sekil 2. 1 Seramik malzemelerin yapilarina gore siniflandirilmas [41].

Bazi cam tiirleri, yiiksek sicaklikta 1s1l igslem ile sekillendirme islemi yapilmasi

sonras1 amorf yapidan kristal yapiya gegirilebilir.
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2.4 Seramik Malzemelerin Elektriksel Ozellikleri

Malzemeler iletkenlik 6zellikleri bakimindan 3 kategoriye ayrilmaktadir. Bunlar;
yalitkan, yari-iletken ve iletkendir. Bir malzemenin enerji aralig ilgili elektronun
gecisini zorlastiracak kadar biiylik ise bu malzeme yalitkan olur. Enerji araligi
azaldik¢a bir miktar da olsa elektron gecisi gbzlenir ve malzeme yari-iletken olur.
Malzeme iletken oldugunda ise, enerji aralig1 neredeyse yok olur ve iletkenlik band1
ile valans band iist liste ¢akisir dolayisiyla elektronlar serbest bir sekilde hareket
etmeye baslar. iletkenlik 6zelliklerine gore malzemelerin iletkenlik ve valans bandi

Sekil 2.2’de verilmistir [42].

=

C et Ve

= 000000 3 g o E

2 ‘ SRR €

- ValansBandi| [+t
000000 l
Valans Bandi 000000

Valans Bandi
a) iletken b) Yari-iletken c) Yalitkan

Sekil 2. 2 Malzemelerin iletkenlik 6zelliklerine gore iletkenlik ve valans bantlari

[43].

[letkenlik kavranu bir devreye uygulanan akim ve gerilimin malzeme igerisinde bir
uctan diger uca kadar tasimirken elektronlarin gecisini etkileyen ve geciktiren
zorluklar ile karsilasir ve bu etkilere diren¢ denir. Bazi malzemeler belirli bir
sicakligin altinda elektrik akimina karsi herhangi bir direng gostermezler. Bu tiir
malzemelere superiletken denir. Superiletken malzemeler elektrik akimina kars1 bir

diren¢ gostermedikleri igin enerji kayb1 meydana gelmez [44].

Heike Kamerling Onnes 1908 yilinda kaynama noktasi 4,2 K olan helyumu
stvilagtirmasi sonucu siiperiletken kavrami literatiire kazandirilmistir. 1911 yilinda
ise metalik civanin kritik sicaklik (Tc) degerinin altinda sogutulmasiyla elektriksel
direncinin neredeyse sifir degerine diistiigiinii gozlemlemistir. Direncin sifira
diistiigli degerdeki sicakliga ise “kritik sicaklik (Tc)” denir. H. K. Onnes yaptig1 bu
caligmalar ile 1913 yilinda Nobel Fizik Odiilii’ne layik goriilmiistiir [45].
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Stiperiletken seramik malzemelerin kesfi ise J. Bendroz ve K. A. Miiller tarafindan
1986 yilinda La-Ba-Cu-O (LaBaCuO) bilesiginin kritik sicaklik degerinin yaklasik
40 K oldugu saptanmistir ve boylece IBM Laboratuvarinda ilk seramik siiperiletken
malzeme sentezlenmistir. Normal sartlarda bu seramik malzemenin yalitkan olmasi
beklenmektedir ancak yapimnin siiperiletken 6zellik gostermesi ile lantan elementi
yerine yitriyum (Y) elementi konularak YBaCuO seramik sistemi sentezlenmis ve
kritik sicaklik degeri 92 K olarak kayitlara gecilmistir [45, 46]. Bu ¢alismayla
birlikte ilk kez sivi azottan yani 77 K’den daha yiiksek sicakliklarda bir kritik
sicaklik degerine ulasgilmistir. Dolayisiyla, bu sistemin kesfi, sivi helyum (4,2 K)
kullanmak yerine daha ucuz olan sivi azotun (77 K) kullanilmasima imkan vererek
siiperiletkenlik ¢alismalar1 i¢cin doniim noktasi olusturmustur. Bununla birlikte
1988 yilinda Bi2Sr2Ca2Cuz010 (BSCCO) ve TI2Ba2Ca2CuzO10 (TBCCO) bilesikleri
sentezlenmis ve sirastyla kritik sicakliklar1 110 K ve 125 K olarak bildirilmistir.
Son yillarda ise HgBa2Ca2CuszOs (HBCCO) bilesiginin 133 K’de siiperiletken
ozellik gosterdigi kesfedilmistir [44, 47].

1900 yilindan baslayarak giiniimiize kadar kesfedilmis olan siiperiletkenlerin

tarihsel gelisimi Sekil 2.3’ de verilmistir.

> T S T & T k! T L T
300 | Oda sicakhgi o
----------- C-H-S (267GPa) 4
W Metallic superconductors Freay
250 |~ @ Cuprate superconductors LaH,, (170 GPa) A’ .
Q | ® Iron-based superconductors
poe>) v MgB, .
2 HS (155GPa) 4
% 200 - a Hydride superconductors 1
=
o ‘e HgBa Ca Cu 0O, (31 GPa) ‘@
7 B e B
x TIBa,CaCu0, o ® HeBa,CaCu0,,
= Bi Sr Ca Cu O *
= 100 S e b et ul
X LN_(77K) Y B:|:('u\()_ g »
----------- @ FeSe (film) 1
50 (La,Ba) CuOy MgB ® SmFeAs(O,F) -
¢ N Nb.S b Ge. & ¥ ® (BaK)Fe A
S helyump L, 203K) np Non_NbSo_Shigey Te g CnORE
e L LaFeAs(O,F)
o LHe — . | | NP |
1900 1920 1940 1960 1980 2000 2020
Yil

Sekil 2. 3 1911 yilinda sitiperiletkenligin kesfinden bu yana kritik sicakligin

gelisimi [48].

Bu tez ¢alismasinda ise, Y-Ba-Cu-O ailesinden bir sliperiletken malzemeye nadir

bir toprak elementi olan Evropiyum (Eu) elementinin kristal yapiya sokulmasi
suretiyle elde edilen yeni bir seramik malzemenin Gretimine odaklanilmistir.
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2.5 Seramiklerin Frekansa ve Sicakhiga Bagh Elektriksel
Ozellikleri

Bu bolumde dretilen seramik Orneklerin enerji/yik depolama kabiliyetleri,
elektriksel iletkenliklerinin ve empedans analizlerini hem frekansa hem de sicakliga
bagli olarak incelemekte kullanilan dielektrik spektroskopisi ile ilgili bilgiler yer

almaktadir.

2.5.1 Empedans Spektroskopisi

Empedans spektroskopisi, bir devrenin alternatif akim (AC) veya gerilim
uygulamasina verdigi tepkiyi frekansa bagl olarak incelenmektedir. Empedans
spektroskopisi sayesinde malzemelerin frekansa bagli olarak elektriksel 6zellikleri
(karmasik empedansin sanal ve gercek bilesenleri, kompleks (karmasik) elektriksel
gecirgenlik fonksiyonunun gercek ve sanal bilesenleri, kompleks elektriksel
modiiliisiin gerg¢ek ve sanal bilesenler, AC (alternatif akim) iletkenlik, kayip faktorii
ve faz agisi) tespit edilmektedir. DC bir devrede, devre elemaninin elektrik akimina
kars1 gosterdigi mukavemet direng (R) olarak adlandirilmaktadir. (2.1)’de verilen
denkleme gore, devreye uygulanan potansiyel farkin (V) akima (I) orami direng

olarak tanimlanmaktadir ve bu yasaya Ohm Yasas1 denmektedir.

R= (2.1)

14
I

AC devrede ise, eger devreye sifirdan farkli bir frekansta akim uygulanirsa;
V=IZ (2.2)

ifadesi yazilir.

AC devrelerde dirence ek olarak kondansator (C) ve induktor (L)’de elektrik

akimina kars1 koyarlar ve bu yiizden denklem (2.1)’de R yerine empedans (Z) yer

almaktadir. Direng, kondansatdr ve indiiktor gibi devre elemanlarindan olusan bir

sistemde ise Ohm Yasas1 denklem (2.3)’teki gibi olur.

r_Vr@® _ Vsin(wt) _ sin (wt)
T Isin(wt+0) Zsin (wt+0) (2.3)

Sonug olarak, dogru akim devrelerinde direng skaler bir deger alirken, alternatif
akim devrelerinde empedans (Z*) kompleks bir fonksiyon olarak ifade
edilmektedir. Bu ifade denklem (2.4)’te verilmistir.
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ZH(w) = Z'(0) + jZ" (@) = —— — j —== (2.4)

1+wt 1+(wT)?

Denklem (2.4)’te yer alan Z', kompleks empedansin gergek kismini, Z' sanal

kismini ve 7 relaksasyonu (gevseme) temsil etmektedir. j sayis1 ise v—1 degerini

almaktadir. Bu durumda,
Z'=R (2.5)
Z" =x,—x¢ (2.6)

Empedansin faz agis1 ve biliylikliigii ise sirasiyla denklem (2.7) ve (2.8)’de

gosterilmistir.
ZII
0= arctg(;) 2.7)
Z"=.(Z")*+ (Z2")? (2.8)

Tablo 2. 4 Direng, kondansator ve indlktoriin empedans gosterimleri ve akim-

gerilim bagintilar.

Elektriksel Baginti Empedans

Direng V =1IR Z*=7'=R
Kondansatér _‘ l_ /- Cd—V 75 = g =ji
dt wc
Indiiktor _‘r‘\{‘}rﬂfﬁ_ V= L% Z"=7"=jwl

Tablo 2.4°te gosterildigi gibi; empedans kompleks bir fonksiyondur ve faz agisinin
sifir oldugu durumda (6=0) sadece gercek bilesene sahiptir. Empedansin frekanstan
bagimsiz oldugu durum lineer (dogrusal) dirence karsilik gelmektedir (Z*=Z" =
R) . Empedansin frekansa bagli oldugu durumlarda ise indiiktif ve kapasitif

durumlardir ve sadece imajiner (sanal) bilesen igermektedir.

2.5.2 Empedans Spektroskopisi ile Dielektrik Parametrelerinin Belirlenmesi

Dielektrik spektroskopisi, kullanilan malzemenin veya bir ortamin dielektrik
sabitini ve kayip faktoriinli frekansin bir fonksiyonu olarak karakterize eden bir
empedans spektroskopisidir. iki iletken plaka/cam arasina dielektrik ozellikleri

belirlenmek istenen malzeme yerlestirilerek empedans analizor ile Slgtimler
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gerceklestirilmektedir.  Iletken  plakalar  arasma  dielektrik  malzeme
yerlestirildiginde paralel plakali kondansator elde edilmektedir. Kondansatorin
kapasitansi (sigasi1) frekansa bagli olarak olgiilmektedir ve bunun sonucunda

dielektrik sabitinin gergek kismi hesaplanmaktadir.

d mesafesine sahip ve yiizey alani A olan iki paralel plakali bir kondansatoriin, V

potansiyel farki altinda plakalarda olusan elektrik alan siddeti,
E=V/, (2.9)
ile hesaplanmaktadir.

Sekil 2.4’te paralel plakali bir kondansatdriin hem plakalar1 arasinda herhangi bir
malzeme olmadan hem de dielektrik malzeme ile doluyken olan mevcut hali temsili

olarak verilmistir.

a) b)
iletken plakalar iletken plakalar

A 1

d d

i
T T

Dielektrik materyal

Sekil 2. 4 a) Kondansatoriin i¢i bosken b) kondansatorin ici dielektrik malzeme

ile doluyken mevcut hali [49].

Bir kondansatore dis bir elektrik alan uygulandiginda, dielektrik malzeme
icerisindeki negatif yiikler pozitif elektroda dogru yonlenir ve pozitif yiikler de
negatif elektroda dogru kayar, bdylece malzeme icerisinde polarizasyon
gerceklesmis olur. Yalitkan malzeme igerisinde yiikler serbestce hareket edemedigi
icin, uygulanan elektrik alana kars1 gelen polarizasyon etkisi yiikleri elektrotlara
dogru ¢eker ve boylece kondansatorde enerji depolanir. Bir malzeme ne kadar kolay
polarize edilirse, kondansatdrde depolanabilecek yiik miktar1 da o kadar fazla olur.
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Elektrik Alan E

Plakalar Arast
Mesafe (d)

Sekil 2. 5 Dielektrik malzeme igerisindeki polarizasyon mekanizmasi [50].

[letken plakalar arasi hava ile doluyken hesaplanan kondansatériin sigasi C, (2.10)
denklemi ile, dielektrik malzeme ile dolduruldugunda hesaplanan siga C ise (2.11)

denklemi ile ifade edilmektedir.
Co = SO A/d (2.10)

(2.10) ve (2.11) denklemlerinde verilen, &, = 8,85 X 10712 F/m degerine sahip
olup boslugun elektriksel gegirgenligidir. Kompleks elektriksel gegirgenlik
fonksiyonunun gercek kismi (¢'), agisal frekansa baghdir. Kompleks elektriksel

gecirgenligin frekansa bagli olarak gercek ve sanal olmak Uizere iki bileseni sirasiyla
Denklem (2.12) ve (2.13)’teki gibidir.

g'(w)=C /c, (2.12)

e"(@) = YRuc, (2.13)

Kompleks elektriksel gecirgenlik fonksiyonu (&*) ise,

et =¢" —je" (2.14)
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denklemi ile ifade edilmektedir. Bu denklemin kompleks empedansa (Z*) bagh

olarak ifadesi ise,

e =¢'(w) —je'"(w) = _j/w CoZ*(w) (2.15)
7' = wCoe"|Z°|? (2.16)
7" = —wCye'|Z° 2 2.17)

seklindedir. (2.14) ve (2.15) denklemlerinde yer alan j, v/—1 degerini almaktadir.
Kompleks elektriksel gecirgenlik fonksiyonunda yer alan €’ ve &” sirasiyla gergek
ve sanal bilesenleri temsil etmektedir. Gergek bilesen malzemenin enerji depolama
kapasitesinin bir Olgilisii iken sanal bilesen malzemenin iyonik iletim veya
kutuplanmasindan kaynaklanan dielektrik enerji kaybinin bir 6l¢iistidiir. Dielektrik
0zellige sahip malzemenin elektriksel gecirgenligi, sanal kismin dielektrik kayipla
baglantili oldugu ve malzeme {izerine uygulanan elektrik alanin frekansina bagl
kompleks bir fiziksel niceliktir. Frekansa bagimliligr ise, elektromanyetik

spektrumda yer alan dispersiyon davraniglarmin varligini yansitmaktadir [51].

Ayrica, kompleks empedansin hem sanal hem de gergek kismi ile kompleks
clektriksel gegirgenligin ger¢ek kismi arasinda dogrudan Denklem (2.18)’deki gibi

bir ilisiki s6z konusudur:

g =— z” (2.18)

2mfCol(2")2+(2"")?]

Burada C,, plakalar aras1 hava ile doluyken alinan 6l¢iimden elde edilen
kapasitanstir (sigadir). Karmasik elektriksel gegirgenlik, bir malzemenin elektriksel
tepkisini tanimlayan bir parametredir. Bu gecirgenlik, genellikle kompleks bir say1
olarak ifade edilir ve gercek (reel) bilesen ile sanal (imajiner) bilesen igerir. Gergek
bilesen, malzemenin direngsel davranigini temsil eder. Bir malzeme, gergek bileseni
pozitif olan bir karmagsik elektriksel gegirgenlik gosteriyorsa, bu, malzemenin
kapasitif bir davranis sergiledigini gosterir. Kapasitif davranis, elektriksel yiik
biriktiren ve depolayan bir elemanin varligina isaret eder. Kapasitif davranis,

genellikle frekans arttikg¢a etkisini daha fazla gosterir.

Sanal bilesen, malzemenin indiiktif davranigini temsil eder. Bir malzeme, gergek
bileseni negatif olan bir karmasik elektriksel gecirgenlik gosteriyorsa, bu,

malzemenin indiiktif bir davrams sergiledigini gosterir. Indiiktif davranis, bir
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elektrik akimina tepki olarak manyetik alani iireten bir elemanin varligina isaret

eder. Indiiktif davranis genellikle frekans diistiikce daha fazla etkisini gdsterir.

Denklem 2.18’e gore kapasitif davranistan indiiktif davranisa gecerken karmasik
elektriksel gecirgenligin gercek kisminin isareti pozitifken negatif olmaktadir. Son
zamanlarda bir¢cok ¢alismada, karmasik elektriksel gecirgenligin pozitif gercek
bileseninin kapasitif davranis ile, negatif gergek bilesenin ise indiiktif davranis ile
karakterize edildigi bildirilmistir [52-55].

Bunlara ek olarak, ¢’ ve ¢"" ifadeleri arasinda Denklem (2.19)’daki gibi bir baginti
vardir:

4

tand = = (2.19)

Denklem (2.19)’daki tané ifadesi, dielektrik malzemede meydana gelen enerji
kaybinin depolayabilecegi enerji miktarina orani olarak tanimlanmaktadir. tand
dielektrik kay1p faktorii, dielektrik relaksasyon, elektriksel iletkenlik ve dielektrik
rezonans parametrelerini de icermektedir. Rezonans, bir malzeme Uzerine
uygulanan elektrik alan frekansinin, malzeme igerisindeki yiik tasiyicilarin atlama
(hopping) frekansi ile g¢akigsmasidir. Dielektrik relaksasyon siiresi, disaridan
uygulanan elektrik alanin kaldirilmasi sonucu elektrik dipollerinin orijinal
yonelimlerine dénmeleri icin gecen sireyi ifade etmektedir [43]. Relaksasyon
stiresi 7 ile gosterilmektedir. Relaksasyon frekansi (f;,,4,) ile relaksasyon siresi

arasinda,
2T frnaxT = 1 (2.20)
seklinde bir baginti vardir. Ek olarak, yiik tasiyicilarin atlama olasihigi (P) ile

relaksasyon siiresi arasinda Denklem (2.21)’deki gibi bir iliski s6z konusudur [56]:

Pox — (2.21)

2T
Malzemelerin kompleks iletkenligi (¢*),
o"=0 +ja" (2.22)
denklemi ile ifade edilebilir. Burada o' ve ¢ ifadeleri kompleks iletkenligin
gergek ve sanal bilegenleridir. Kompleks iletkenligin ger¢ek kismi1 Denklem (2.23)
ile gosterilebilir.
o' = ¢gywe" (2.23)
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Kompleks iletkenligin gercek kismi dogru akim ve alternatif akimin toplamu
seklinde yazilabilir. Bu durumda, Denklem (2.24)’teki ifade elde edilir.
o' =04.+ 04 = 04. + A® (2.24)

Denklem (2.24)’te ifade edilen g4, dogru akim (DC) iletkenligi ifade etmektedir.
0,4 1€ alternatf akimi (AC) ifade etmekle birlikte Jonscher’in Evrensel Gii¢ Yasasi

ile agiklanabilmektedir.
O = Aw® (2.25)

Jonscher’in Evrensel Gii¢ Yasasi’na gore, (2.25) denklemindeki A bir sabit, s ise
sicakliga bagli ve 0 ile 1 arasinda degeri olan frekansin iissiidiir [57] s'nin sicaklik
bagimliligina bagli olarak, dielektrik malzemelerdeki baskin ac iletkenlik

mekanizmasini dnermek miimkiindiir [1].

Iki plaka arasinda herhangi bir malzeme olmadan depolanan yiik miktar1 (2.26)

denklemi ile ifade edilmektedir.

Dielektrik sabiti € olan bir malzeme plakalar arasina yerlestirildiginde, depolanan

yiik miktari ise,
Q = AgyeE (2.27)

denklemi ile tanimlanmaktadir. Dielektrik sabiti bosluk i¢in bir degerini alirken,
herhangi bir malzemenin & degeri birden biiyiik bir degere sahiptir. Dolayisiyla,
Denklem (2.27)’ye gore iki plaka arasinda herhangi bir malzeme varken depolanan
yiik miktarinda bir artis meydana gelir. Depolanan yiik miktarindaki artis ise

Denklem (2.28)’deki gibidir:

Q=0 —Qy=AEg(e—1) (2.28)

Bu durumda sistem ise olusan fazla yukler sebebiyle Denklem (2.29) ile verilen bir

dipol moment olusturacaktir.
u=AEgy (e — 1)d (2.29)

Iki iletken plaka arasma yerlestirilen dielektrik malzemenin hacmi V = Ad olmak
izere, birim basmma olusan dipol moment Denklem (2.30) ifadesi ile

hesaplanmaktadir.
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P=X£=

i Eey(e — 1) = kgyE

(2.30)

P ifadesi polarizasyon (kutuplanma) olarak adlandirilmaktadir ve birimi ise C/m?

‘dir. k sabiti bir ortamin alinganligini veya suseptibilitesini ifade etmektedir.

2.5.3 Polarizasyon (Kutuplanma) Mekanizmalari

Serbest yiiklerin hareketinden dolay1 olusan elektrik polarizasyon dort ana grupta

= il
1 P

! I

incelenmektedir.

Elektronik

ivonik

Dipolar

.~

«— F.—

DODOD

SICISICIS)
DODOD
SICISIOIS),

CICISICIS)
OISICIOIS)
CICIOISIS)
CICISISIS)

Sekil 2. 6 Bir malzeme igerisinde ger¢eklesen farkli polarizasyon mekanizmalari

[58].

Isleyis mekanizmalar1 Sekil 2.6’da da gosterildigi gibi bu polarizasyonlar

elektronik, iyonik, yonelimli ve ara yiizey polarizasyonu olarak siralanabilir.
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2.5.3.1 Elektronik Polarizasyon

Klasik atom modeline gore; bir atom gekirdegi, Sekil 2.7 (a)’dan goriilecegi lizere,
pozitif yiiklii proton ve yiiksliz nétronlardan olusmakta ve etrafinda kapali bir

dairesel yoriingede negatif yike sahip elektronlar hareket etmektedir.

a) E=0 b) E=0

Sekil 2. 7 Bir atomun a) elektik alan yokken b) disaridan elektrik alan
uygulandiginda yiik dagilima.

Atoma dis bir elektrik alan uygulandiginda protonlar ve elektronlar zit yonlere
dogru yonelirler. Bunun sonucu olarak, elektron bulutunun merkezinin, ¢ekirdege
gore konumunda degisiklik meydana gelir. Herhangi bir atom i¢inde negatif ylikten
pozitif yike dogru bir dipol moment olusur ve buna elektronik polarizasyon denir.
Bu tiir polarizasyon mor dtesi frekans araliginda (= 105 Hz) gézlenir. Elektronik
polarizasyon meydana gelen malzemelerde optik kirilma indisi ile dielektrik sabiti

arasinda,

n?=¢ (2.31)
ile ifade edilen Maxwell bagintis1 bulunmaktadir [59].
2.5.3.2 Atomik ve Iyonik Polarizasyon

Iyonik polarizasyon, ¢ogu seramik malzemede yaygin olarak gorllen bir
polarizasyon ¢esididir [58]. Iyonik polarizasyon, malzemeye disaridan bir elektrik
alan uygulandiginda pozitif ve negatif yiikli iyonlarin birbirlerine gore yer
degistirmesi sonucu ortaya ¢ikar (Sekil 2.8). Bu tiir polarizasyon kizil 6tesi frekans

bolgesinde (= 1012 — 103 Hz) gerceklesir [43, 60].
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a) b)

-

23 et

Sekil 2. 8 Bir atomun a) elektik alan yokken b) disaridan elektrik alan

uygulandiginda yiik dagilima.

2.5.3.3 Dipolar (Yonelimli) Polarizasyon

Bu tiir polarizasyon ¢esidi seramik malzemelerde nadiren goriiliir ¢linkd dipoller,

kristal yapilar1 bozulmadan yeniden yonlendirilemezler [58, 61].

a) b) .
E=0 E=0

e o
%@%@ >

Sekil 2. 9 Bir atomun a) elektik alan yokken b) disaridan elektrik alan

uygulandiginda yiik dagilimai.

Bu tur polarizasyon, herhangi bir elektrik alan uygulanmadan dipol momente sahip
molekiillerde gorilmektedir. Dipolar veya yonelimli polarizasyon ismini, dipollerin
elektrik alan ile ayn1 yone yonelmesinden dolay1 almistir. Sekil 2.9°da gosterildigi
gibi dis elektrik alan ile dipoller yonlenir ve elektrik alan kaldirildiginda ise ilk

konumlarina doénerler. Bunun sonucunda dipol moment sifir olur [62].
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2.5.3.4 Arayuzey (Uzay-YUk) Polarizasyonu

Ara ylzey polarizasyonu, uzay yiki polarizasyonu olarak da bilinmektedir. Akim
gecirilen bir malzemedeki yuklerin, malzeme icerisinde hareketleri sonucu yerel
olarak birikmesinin bir sonucu olarak meydana gelir. Bu sebeple, ara yizey
polarizasyonu diger ii¢ polarizasyondan farklidir. Yiiklerin malzeme igerisinde
hareket ettigi iki ortam birbirinden farkli iletkenlige sahip ise, ylikler yiizey

siirlarinda birikir. Bunun sonucunda ortamlar arasinda bir ara ylizey bolgesi olusur

ve bu olaya ara yuzey veya uzay yuki polarizasyonu denir [59].

Araylizey polarizasyonunun elektrik alan altinda nasil davrandig: iligkin gorsel

Sekil 2.10’da verilmistir.

Elektrot Elektrot
(metal plaka) Dielektrik (metal plaka)
malzeme -
—_—E —p & — — E—»
T = = W 5 = +F = e o —
)y =y @ = '
~ 2 + - - + =T - 4=
8o e + e <~ e-| |+ | |FE e mon -
—~ - + [ - vnt -
) e e- * Tanecik* -
~ - + " - + anecil | |+ v _
S ,? +| © _a|- +F .= e NI Y _
® o5 O + e Pe|Z| [tf 750 e -
/] + ) o | |+] o/ _| |+ = 4=
Sabit yik \ Birikmis yilk Tanecik
Hareketli yik Sanany
veya
ayiizey
a) b) c) d)

Sekil 2. 10 Araylizey polarizasyon mekanizmasinin sematik gosterimi gésterimi
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Sekil 2. 11 Polarizasyon mekanizmalari ve frekans ile degisimleri [64].
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Sekil 2.11°de ise bahsedilen polarizasyon mekanizmalari, &’ ve €'’ parametreleri ve
frekans arasindaki degisimler gosterilmistir.

2.6 Makine Ogrenmesi

Makine Ogrenmesi, literatiir zetinde de belirtildigi gibi bilgisayar bilimlerinin
sonuclar1 otomatik olarak tahmin ettigi bir metodolojidir. Seramik malzemelerin
dielektrik Ozelliklerinin deneysel olarak saptanmasinin yani sira yapay zeka
uygulamasi ile tahmini dogrultusunda 6l¢tlebilir ve net sonuclar elde edilmektedir.
Burada yola ¢ikarak, makine 6grenmesi uygulamasi hem zamandan hem de maliyet
bakimindan bir avantaj saglanmaktadir. Tez ¢alismasi kapsaminda iiretilen seramik
malzemelerin de dielektrik 6zelliklerinin makine 6grenmesi yardimiyla yiiksek bir

dogrulukla tespiti amaglanmaistir.

Makine 6grenmesi kapsaminda girdi olarak sunulan veri setinin ¢dziilmesi i¢in bazi

adimlar bulunmaktadir. Bunlar:

e @Girdi verisinin tanimlanma sureci
e Girdi verisinin analiz edilmesi

e Verilerin hazirlanma sireci

e Modelin olusturulma sireci

e Modelin degerlendirilme sureci

e Modelin test edilme stireci

seklindedir. 1k adim olan girdi verisinin acik bir sekilde tanimlanmasi, makine
O0grenmesinin dogru yorumlama yaparak bir tahmin vermesi i¢in ¢ok onemlidir.
Ikinci adimda ise girdi setine en uygun verilerin analiz edilmesi strecidir. Bu siireg
iki sekilde gerceklesebilir. Bunlardan ilki, mevut olan veri tabanlarindan girdilere
en uygun verilerin secilmesi, ikincisi ise arastirmacinin gergeklestirdigi dlgtimler,
anketler vb. calismalar dogrultusunda elde ettigi verilerdir. Bir sonraki adimda ise,
ilgili verilerin makine 6grenmesi algoritmalarmin kullanabilmesi i¢in uygun hale
getirilmesidir. Uygun hale getirilme siirecinde veriler birtakim islemlerden
gecirilmelidir. Bunlar, veri temizleme, veri biitiinlestirme ve veri indirgeme
stirecleridir. Modelin kurulmasi agamasinda, en uygun yontem deneme-yanilma
yoluyla karar verilerek uygulanacak algoritma belirlenmektedir. Bu asamada

birgok modelin deneniyor olmasi modelin dogrulugunu arttiracaktir. Cok fazla
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model ve algoritma teknigi uygulanirsa, veri setinden verim alma yiizdesi artmis
olacaktir. Modelin degerlendirilmesi agamasinda uygulanan model ve algoritma
tekniklerinin karsilastirilmasi gergeklestirilir. Son asama olan modelin test
edilmesinde ise, girdi seti i¢in en iyi dogrulukta tahmin veren model, artik ilgili
girdi setinin ana modeli olmaktadir. Daha sonraki siireglerde benzer veri setler ile

bu modelin kullanilabilecegi sonucuna varilir [65].
2.6.1 Makine Ogrenmesi Algoritmalar1

Makine 6grenmesi algoritmalari, girdi ve ¢ikti setleri arasinda en uygun iliskiyi
veren modeli kurmak icin kullanilan yaklagimlardir. Makine O6grenmesi
algoritmalarindan birkac1 lineer regresyon (LR), karar agaci regresyonu (DT-R),
destek vektor makinesi (SVM) modeli, k-en yakin komsu regresyonu (k-NN), ve

Gauss siire¢ regresyonu (GPR) algoritmalaridir.

e Lineer Regresyon Modeli (LR): Lineer regresyon modeli bagimsiz degisken
sayisina bagl olarak ikiye ayrilmaktadir. Bunlar; basit dogrusal regresyon
modeli ve ¢coklu dogrusal regresyon modelleridir. Genel olarak regresyon
modeli bir bagimli ve bir veya daha fazla bagimsiz degisken arasindaki
dogrusal iliskiyi bulmaya yarayan bir modeldir. LR ydnteminde, birden ¢ok
bagimsiz degisken kullanilmasi durumunda “goklu dogrusal regresyon” ad1
verilir. Girdi setinin 06zelliklerini kullanan bu model, dogrusal bir
kombinasyon ile bilinmeyen veri setinin degerini tahmin etmektedir. Bu
regresyon modelinin amaci, bagimli degiskeni en iyi tahmin eden modeli
bulmak ve bagimsiz degiskenlerden hangisinden daha cok etkilendigini
bulmaktir [66, 67].

o Karar Agaci Regresyon Modeli (DT-R): Karar agaclari, siniflandirma ve
tahmin etmede kullanilan bir modeldir. Karar agaclarinin siniflandirma ve
tahmin etme isleminde kullanilmasi su sekilde gerceklesir: 6ncelikle egitim
verisi kullanilarak karar agacit modeli olusturulur. Daha sonra bu model, test
verisi kullanilarak degerlendirilir. Son olarak ise, ilgili model daha sonraki
degerleri tahmin etmek i¢in kullanilir [68].

o Destek Vektor Makinesi (SVM): Bu algoritma modelinde, bir dizlem
iizerinde yer alan noktalar1 ayirmak i¢in esit uzaklikta diiz bir dogru ¢izilir.
Bu cizilen dogruya +1 ve -1 uzakliginda iki tane siniflandirici ¢izgi ¢izilir.

Dolayisiyla, hiperdiizlem olusturulmus olur. -1 ve +1 dogrular1 arasinda
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kalan bu alana marjin ad1 verilmektedir. Marjin alan1 ne kadar biiytik olursa
siniflandiricinin daha sonraki verilerde basarili olmak ihtimali artacaktir
[69].

k-en yakin komsu regresyonu (k-NN): k-NN regresyonu adm Ingilizce “k-
nearest neighbor’’dan alir. Bu regresyon modelinin tercih edilmesinin
sebebi kolay ve basit olmasidir. K-NN’deki k, var olan veri kitliphanesi ile
girdi setinin birbiri arasindaki yakinlik Ol¢iisiinii ifade etmektedir.
Dolayisiyla, bu algoritma modeli, yeni olusan bir veri setini k en yakin
komsusunun yer aldigi kategoriye atar. Tahminin iyi olmasi igin, girdi
setinin kalabalik ve k degerinin biiyiik olmas1 gerekmektedir [70].

Gauss sure¢ regresyonu (GPR): ingilizcesi Gauss Process Regression
(GPR) olan bu model, dogrusal olmayan birden ¢ok degiskeni bulunan
regresyon ve problemlerin ¢oziimii i¢in kullanilir. Bu yontem, sonuglar
uzerinde belirsizlik yapabilir ve parametrik olmayan daha kicik veri
setlerinde bile dogru tahminler yapabilir, bu durum en biyuk

avantajlarindan biridir [71, 72].
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3

MATERYAL VE METOD

Bu bolimde YBa2CusOss, (YosEuo4)BazCusOss, (YosEUo5)BazCusOss,
(Yo.4Euo,6)Ba2CusOs 5 ve EuBa2CusOs s seramik malzemelerinin sentezi ve Uretilen
seramiklerin bazi yapisal karakterizasyonlar1 (XRD ve SEM) verilecektir. Ayrica
uretilen seramiklerin enerji depolama Ozelliklerinin  degerlendirilmesinde
kullanilan deneysel 6lgiim sistemi ve makine 6grenmesi algoritmalar1 hakkinda

bilgi sunulacaktir.

3.1 Malzemeler

Calismas1  kapsaminda  iretilen  YBa2CusOsgs, (Yo,6EU0.4)Ba2CusOe;s,
(YosEuos)Ba2CusOes,  (Yo4Euo6)Ba2CusOss ve EuBa2CusOss seramiklerini
olusturan malzemelerin oksit bilesiklerinin (Y203 (Uriin kodu: 205168), Eu203
(Uriin kodu: 323543), BaO (Urun kodu: 554847) ve CuO (Urin kodu: 203130))

tamami %99,99 safliktadir ve Sigma Aldrich firmasindan temin edilmistir.

3.1.1 Materyal Karakterizasyonu icin Kullanilan Cihazlar ve Ozellikleri

o X-Ismm1 Kirinmmi (XRD Analizi): Hazirlanan biitiin numunelerin XRD analizi
XPERT HighScore Plus cihazindan elde edilen XRD deseni ile belirlenmistir.

e Taramal Elektron Mikroskobu (SEM): Elde edilen oOrneklerin yizey
morfolojisi ve mikro metre mertebesindeki ortalama tanecik boyutlarinin tayini

Apreo 2S model SEM ile gergeklestirilmistir.

3.1.2 Seramik Malzemelerin Sentezi ve Karakterizasyonu

Bu bélimde YBa:CuzOss, (YosEuo4)Ba2CuzOes, (YosEuos)BazCusOes,
(Yo,4Euo0,6)Ba2CusOs5 ve EuBa2CusOss seramik malzemelerinin sentezi ile XRD
deseni ve SEM analizlerine yer verilmistir. Seramik malzemeler kullanilmasi
planlanan uygulamaya gore farkli yontemlerle hazirlanabilmektedir. Bunlar, katihal
tepkime yontemi, ¢ozelti-jel yontemi, cam seramik yontemi, ince ve kalin film
uretme yontemleridir [73]. Bu tez ¢alismasi kapsaminda iiretilen seramik
malzemeler katihal tepkime yontemi ile hazirlanmistir. Kisaca katithal tepkime
yontemi, baslangi¢ tozlarmnin uygun oranlarda tartilmasi, homojen bir sekilde

ogiitiilmesi, uygun bir kalip ile soguk pres uygulanmasi ve belirli bir sicaklik ve
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siirede 1511 islem uygulamasi siireglerini icermektedir [74]. Uretilen seramiklerin

sentezi Sekil 3.1°de detaylandirilmis agsamalari takip ederek hazirlanmustir.

Soguk baski makinesi

-
* Y05 U | | ) s -
ygun ' Kalip Kuyvet
2 EuOy E> stokiyometrik 1 I E> E> _ l .
- Lo oranlarda uygun NS ¥ hll-‘ : D -
*« CuO tozlarn kansim ~ ~ -_) 1 saat exme frman Tablet

N islemi v

- ‘@ =

15 dakika
ezme iglemi
Sinterleme islemi 850 °C’de
Q SEM <:| (850 °C, 24 saat) 24 saatsil islem

& w@‘@

Seramik tozu  Ezme islemi

Sekil 3. 1 Numune hazirlama adimlari.

Sekil 3.1°de gosterildigi gibi, 6ncelikle baglangi¢ karisimini hazirlamak igin
bilesiklerin miktarlar1 mol oranlarina gore asagidaki reaksiyon denklemleri ile

hesaplanmastir.
0,5(Y,03) + 2Ba0 + 3Cu0 - YBa,Cu;0¢ (3.1)
0,3(Y,05) + 0,2(Eu,03) + 2Ba0 + 3Cu0 - (Yy¢Eug,)Ba,Cus0gs  (3.2)
0,25(Y,03) + 0,25(Eu;05) + 2Ba0 + 3Cu0 - (Yy5Eugs)Ba,Cus0g5 (3.3)
0,2(Y,03) + 0,3(Eu,03) + 2Ba0 + 3Cu0 — (Yo 4Euq6)Ba,Cus0g (3.4)
0,5(Fu,03) + 2Ba0 + 3Cu0 - EuBa,Cu3045 (3.5)

Baslangic asamasindaki bilesiklerin saflik dereceleri ve molekiil agirliklar1 Tablo

3.1°de verilmistir.
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Tablo 3. 1 Baglangi¢ asamasindaki bilesikleri saflik dereceleri ve molekiil

agirliklar.
Bilesik Saflik Derecesi (%) Molekiil Agirhig: (g/mol)
Y203 %99.99 225,81
Eu.0s %99.99 351,926
BaO %99.99 153,33
CuO %99.99 79,545

(3.1), (3.2), (3.3), (3.4) ve (3.5) reaksiyon denklemlerine gore 2 g toz halindeki
seramigi elde etmek i¢in gerekli baslangi¢ oksitlerinin miktarlart Tablo 3.2°de

verilmistir.

Tablo 3. 2 Ornek hazirlamada kullanilan oksitlerin miktarlari.

Oksit

Seramik Y203 () Eu203(9) BaO (9) CuO (9)
YBa, Cu; 04 s 0,3430 0 0,9318 0,7251
(Yo6Etlg4)Bay Cuz g 5 0,1982 0,2059 0,8974 0,6983
(YosEugs)Ba;Cuz0g5  0,1636 0,2551 0,8892 0,6919
(Yo,4Eu 6 )Ba;Cu; 04 5 0,1297 0,3033 0,8811 0,6856
EuBa, Cu; 04 s 0 0,4879 0,8503 0,6617

Baglangic  oksitleri uygun stokiyometrik oranlarda (Tablo 3.2) 0,001
hassasiyetindeki dijital bir terazide tartilmistir. Daha sonra tartilan tozlar agat
havana alinarak homojen hale gelene kadar yaklasik bir saat boyunca karistirilarak
ezilmistir. Elde edilen toz karigimi soguk baski makinesinin yardimiyla yaklasik
olarak 10° Pa basimng altinda disk seklinde bir tablet haline getirilmistir. Tablet
haline getirilen numune, alumina (Al203) seramik bota konularak yiiksek sicaklik
kiil firininda, oda sicakligindan 1°C/dak. hizla 850 °C’ye kadar 1sitilmis ve numune

bu sicaklikta 24 saat bekletilmistir.

Firinlama asamasindan sonra tablet seklindeki drnek tekrar agat havanda ince bir
toz haline gelene kadar Ogiitiilmiistiir. Toz haline gelen numune tekrar baski

makinesinin yardimiyla 10° Pa basing altinda preslenerek disk sekline getirilmis ve
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yeniden firinda oda sicakligindan 1 °C /dak. hizla 850 °C ’ye kadar 1sitilarak bu
sicaklikta 24 saat bekletilmistir. 24 saatin sonunda oda sicakligina kadar firinda
sogumaya birakilan numune firindan ¢ikartilmistir. Bu asamada numunenin
siyah/gri renkte oldugu gériilmiistiir. Uretilen tim numuneler icin benzer siireg

tekrarlanmustir.

XRD ve numunelerin toz halindeki SEM goéruntulerinin analizi igin siyah/gri renkte
olan numuneler agat havanda ogiitiilerek toz haline getirilmistir. Daha sonra
dielektrik 6lcumler ve yiizeyden cekilecek SEM gorintileri icin numuneler

tekrardan tablet (pelet) formunda preslenmistir.
3.1.3 Seramiklerin Mikroyapisal Ozellikleri

Uretilen seramik érneklerin pelet ve toz haldeki mikroyapisal 6zellikleri Apreo 2S
model SEM ile belirlenmistir. Seramiklerin morfolojik 6zellikleri hem toz hem de
pelet formundaki seramiklerden alinan SEM goériintiileri ile degerlendirilmis ve

SEM goruntuleri Sekil 3.2°de verilmistir.
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200 nm j—

500 nm  |————

Sekil 3. 2 a) EuBa2CusOs s, b) (Yo.4Eu06)Ba2CusOss, €) (Yo5EU05)Ba2CusOs s,
d) (Yo,6Eu04)Ba2Cu30s5 ve e) YBa2CusOss seramiklerinin pellet (sol taraf) ve toz

(sag taraf) formlarinin SEM goriintiileri.
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Toz halindeki seramiklerin SEM goruntilerinden de goriilecegi tizere, 1 mol Eu
iceren seramikte gozlenen kaya benzeri katmanli yapi morfolojisinin, artan
stokiyometrik oranda Eu’nun Y ile yer degistirmesiyle, boyutlart 1 ile 3 um
arasinda degisen yontulmus pargacik yapisina doniistiigli tespit edilmistir. Ayrica,
seramikteki Y igerigi arttikca taneler ve tane sinirlar1 daha belirgin hale
gelmektedir. Ote yandan, pelet halindeki seramikten alman SEM gériintiileri
incelendiginde, seramikler icin gdzenekli bir yapi1 olmadigi ortaya cikmistir.
Ayrica, pelet halindeki numunelerin ylizeylerinden alman SEM mikrograflari
degerlendirildiginde, EuBa2CusOss seramiginin yiizey morfolojisi ¢ogunlukla
kiresel taneli iken, Eu yerine Y ikamesi yuzeyi daha kaya benzeri bir gériniime

doniistiirmektedir.

Seramik  Orneklerin  kristalografik  Ozellikleri  Rigaku Smartlab  X-1s1m1
Difraktometresi ile 1,5444 A dalga boyunda Cu- Kp X-1igmlar1 kullanilarak
belirlenmigstir. Kristal yapiy1 analiz etmek i¢cin XRD desenleri X’Pert HighScore
Plus yazilimu ile incelenmistir. Sekil 3.3’te seramiklerin gézlenen deneysel XRD
desenleri, 26 =20°-70° araliginda hesaplanan desenler ile birlikte verilmistir.
EuBa2CusOs5 Ve YBa2CusOs,s seramiklerinin XRD desenlerinin uydurulmasi i¢in
sirastyla 96-154-0792 ve 96-100-0031 referans kodlar1 kullanilmistir. Diger
seramikerin XRD desenleri bu iki referans kodu kullanilarak elde edilmistir. Sekil
3.3’te gosterildigi gibi, hesaplanan yapisal 6zellikler mevcut deneysel verilerle
uyumludur. Seramiklerin hesaplanan ve gozlenen XRD desenleri ise 26=20°-70°
araliginda Sekil 3.3’te verilmistir. Uyumlandirmalara gore, tiim seramikler Pmmm
uzay grubu ve 47 uzay grubu sayisi ile ortorombik bir orgii igerisinde
kristallesmektedir. Ayrica ilgili seramiklerin orgii parametreleri Sekil 3.3’te

verilmistir.
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Sekil 3. 3 a) EuBa2CusOs,5, b) (Yo,4Eu0,6)Ba2CusOs s, €) (Yo,5EU0,5)BazCu3sOs s,
d) (Yo,6Eu04)Ba2Cu30s5 ve e) YBa2CusOss seramiklerinin gdzlenen ve
hesaplanan XRD desenleri.
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Sekil 3.3 (a) ve (d)’de verilen EuBa2CusOs5 ve YBa2CusOss seramiklerinin orgu
parametreleri literatur ile uyum icerisindedir. [75, 76]. 1 mol Y yerine 1 mol (Y/Eu)
karisimi  kullanilarak  sentezlenen EuBa:CusOss, (YosEuos)Ba2CusOss Ve
(Yo,6EUo0,4)Ba2CusOes seramikleri de YBaCuO seramigi gibi ortorombik yapida
kristallesmistir. Bununla birlikte, diger seramik ornekler Eu eklemesi nedeniyle
YBaCuO seramiginin orijinal Bragg zirvelerinin gozlendigi 26 agilarindan biraz
farkli degerlerde Bragg kirinim zirveleri sergilemektedir. Bu hafif kayma, 6rgi
igerisinde ilave kaynakli mikro gerilme olusumu ile iligkilendirilebilir. Sistemde Y
yerine Eu elementinin kademeli olarak eklenmesinin, daha biiyiik iyonik ¢capli Eu
elementinin 6rgii yapisina dahil olmasi nedeniyle drgiide bir mikro gerilme yarattig1
diistiniilmektedir. Ayrica, artan Eu katkis1 nedeniyle Bragg zirvelerinde daha kii¢iik
agilara dogru (0,1° — 0,2° arasinda degisen) kiigiik sapmalar gozlenmistir. Bu
durum, Bragg yasasina uygun olarak diizlemler aras1 mesafenin artmasi nedeniyle
orgilinlin genislemesine neden olmustur. Sonug olarak, Y’ nin Eu ile kismi olarak
yer degistirmesi tiim Orgli parametrelerinde dogrusal olmayan bir artisa yol
acstir. Ozellikle YBa2CusOs 5 ve EuBa2Cu3Os,s seramiklerinin 6rgii paremetreleri
karsilagtirildiginda, EuBa2CusOss malzemesinin a, b ve ¢ 6rgl parametrelerinin
YBa2Cu30s.5 malzemesinden daha yiiksek oldugu tespit edilmistir. Bunun nedeni
ise seramik yapida Y*3 iyonlarmim, daha biiyiik iyon yarigapma sahip Eu*3 iyonlar
ile yer degistirmesidir. Ayrica, ilgili 6rgii parametrelerinin ortorombikligi (b -
a)/(b+a) formull [77] kullanilarak hesaplandiginda, en yiiksek ortorombiklik
faktori YBa:CusOss seramigi ic¢in gozlenmistir. Seramiklerdeki Eu oraninin
azalmasiyla ortorombiklik artmakla birlikte (110) ve (103) piklerindeki ayrim yani
(103) piki daha belirgin hale gelmektedir.

3.1.4 Uretilen Seramiklerin  Dielektrik Ozelliklerinin  Belirlenmesinde
Kullanilan Deney Diizenegi ve Yontem

Uretilen 5 seramigin soguk pres yardimiyla tablet haline getirilmesi siireci Boliim
3.1.2°de verilmistir. Hazirlanan numunelerin frekansa ve sicakliga bagli elektriksel
ozellikleri NOVO Kontrol Genis Bandli Dielektrik/Empedans Analizort ile
gerceklestirilmistir. Orneklerin dielektrik 6zellikleri, 1 Hz ile 20 MHz frekans
araliginda, 296 K, 323 K, 373 K, 423 K ve 523 K sicakliklarinda kay1p tanjant1 ile
birlikte kompleks gegirgenlik fonksiyonunun ger¢ek ve sanal bilesenleri

incelenmistir. Sentez boyunca 10 mm ¢apinda ve numune kalinliklart 1,53 mm ile
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3,18 mm arasinda degisen tablet formunda hazirlanan numuneler 10 mm ¢apinda
iki platin elektrot arasina yerlestirilmistir. Deney diizenegine ait gorsel Sekil 3.4°te

verilmistir.

Sekil 3. 4 Frekansa ve sicakliga bagli empedans analizor deney diizenegi.

Olgiimler her bir numune i¢in yaklasik 3 saat kadar siirmektedir ve ¢iktilar hem
frekansa hem de sicakliga bagl olarak &', &, tand, Z', Z"' ve g, gibi cesitli

elektriksel parametreler belirlenmektedir.

3.2 Makine Ogrenmesi

Son yillarda yeni seramik malzemelerin iiretimi ve dielektrik 6zelliklerinin
belirlenmesi enerji depolama uygulamalari i¢in dnemli bir hale gelmistir. Bu
baglamda, yapay zeka uzmanlar1 ve malzeme bilimcilerinin yaptigi isbirligi ile hem

zaman hem de maliyet konusunda biiyiik avantaj saglanabilir.

Genel olarak, makine 6grenmesi bilgisayarlarin sonuglar1 otomatik olarak tahmin
ettigi bir yapay zek& uygulamasidir. Makine 6grenmesi is akist dort asamadan
olusur ve bu akislar belirli bir makine 6grenmesi uygulamasi1 aninda baglatilan
adimlardir. Makine 6grenmesine ait is akis diyagrami Sekil 3.5’te verilmistir. Sekil
3.5’¢ bakildiginda bu asamalarin verilerin toplanmasi ve hazirlanmasi, modelin

egitilmesi, modelin dogrulanmasi1 ve sonuclarin degerlendirilmesi oldugu
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goriilmektedir. Ik 6nce veriler toplanir daha sonra bu veriler diizenlenerek veri
biitiinliigl saglanir. Ardindan veri seti egitim ve test olmak iizere ikiye ayrilir.
Egitim kiimesinde veriler modelin dogrulanmasi i¢in, test kiimesindeki veriler ise
kullanilan modelin performansint degerlendirmek icin kullanilmaktadir. En son,

alinan geri bildirimlere gore dogrulugu arttirmak, ¢ikti ayarlarin1 yapmak veya

modeli gerektigi gibi dagitmak i¢cin modelin degerlendirilmesi yapilmaktadir.

Test veri
seti

Tahmin

-‘ Analiz ‘-‘ MODEL
:

T

Tahmin verisi

___________________________________

Deneysel
Y:

. Algoritma
veri seti

Sekil 3. 5 Makine 6grenmesi is akis1 diyagrama.

Buradan yola ¢ikilarak bu ¢alismada, (Yo,5Eu05)Ba2CusOss seramiginin deneysel
olarak Olgiilmemis sicakliklardaki &’ ve &'’ dielektrik parametrelerinin makine
ogrenmesi yardimiyla tahminine calisilmistir.  Girdi  veri  setini  (Yos
Euo5)Ba2CusOs 5 seramiginin bazi sicaklik degerlerinde 6l¢iimii yapilmis olan &' ve
¢'" parametreleri olusturmaktadir. Deneysel dl¢imler 296-523 K ve 1 Hz-20 MHz
araliginda gergeklestirilmistir. Makine 6greniminde kullanilan deneysel verilerin &’
ve &'’ parametrelerinin frekansa ve sicakliga bagl degisimi sirastyla Sekil 4.10 (a)

ve (b)’de gosterilmistir.

&' ve £" parametrelerinin tahminleri igin Denetimli Makine Ogrenmesi Regresyon
Algoritmalar1 kullanilmistir. Model se¢iminde ise, Ordinary Least Squares (OLS),
SupportVector Regression (SVR), Nearest Neighbors Regression (KNN), Gaussian
Process Regression (GPR), Decision Tree Regression (DTR) ve Stochastic
Gradient Descent (SDG) modelleri denenmistir. Makine 6grenmesi
algoritmalarmin phyton programlama dilinde implementasyonu igin “Sci-Kit
Learn” kiitiiphanesi kullanilmistir. Girdi veri seti ve ¢ikt1 veri setinin uygulanmasi
icin “Pandas” kiitiiphanesi kullanilmistir. Veri kiimesi, frekans ve sicaklik olacak

sekilde iki bagimsiz girdi degiskeninden (6z degiskenler) ve &'veya &'’ olacak
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sekilde bagimli degiskenden (veya hedef degisken) olusmaktadir. Kullanilan ilgili
girdi veri seti 396 orneklemden olusmaktadir. Girdi veri setine olasilik dagilim
fonksiyonunu bozmayacak sekilde logaritma ve hedef degiskenlere de minimum-
maksimum o6lgeklendirme islemleri uygulanmistir. Tablo 3.3’te degiskenlerin

istatistiksel temel 6zellikleri verilmistir.

Tablo 3. 3 Veri kiimesinin istatistiksel temel dzellikleri.

Parametre log(f) (Hz) T (K) & g"’

Aralik 396 396 396 396
Ortalama deger 3,599466 401,833333 0,974659 0,029100
Standart sapma 2,170721 80,143779 0,102299 0,105830
En diisiik deger 0 296 0,000000 0,000000
En yiiksek deger 7,301030 523 1,00000 1,000000

Veri seti, makine 0grenmesi egitim ve test asamalar1 sirasinda kullanilmak iizere
ikiye ayrilmigtir. Veri setinin (396 adet) %20°si test (72 adet), %80’1 egitim
(324adet) verisi olmak Uzere ikiye bolunmektedir. Girdi veri setinde bulunan
bagimli ve bagimsiz degiskenlerin birbiri ile olan iligkilerini anlamak ve
korelasyonu tahmin etmek i¢in Pearson korelasyon analizi yontemi kullanilmustir.
Bu korelasyon ile degiskenler arasinda bir matris olusturulur ve bu matrisin kdsegen
elemanlar1 her zaman 1°dir. &’ ve " degerleri i¢in giris veri kiimesindeki tiim

ozelliklere ait dagilim sirasiyla Sekil 3.6 ve Sekil 3.7°de verilmistir.

41



-1.0

-08

log(f)

el

log(f) T el
Sekil 3. 6 €' i¢in girdi verilerindeki degiskenler arasindaki Pearson korelasyonlari.
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Sekil 3. 7 €" igin girdi verilerindeki degiskenler arasindaki Pearson korelasyonlari.

Korelasyon grafigine bakildiginda, hedef degisken olan &”, logaritma frekansi
tarafindan -0,42 oraninda etkilenmektedir ve bu etkileme negatif yodndedir.
Dolayisiyla, frekans artarken &'’ azalma egilimindedir. Yine grafige bakildiginda,
sicaklik ile frekansin birbirlerini etkilemedigi ¢ok kiigiik bir oranda etkiledigi
goriilmektedir. Sicaklik ve frekansin &'’ degerine etkisine bakildiginda, negatif

yonde de olsa frekansin sicakliga gore daha fazla etkiledigi goriilmektedir.
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Sekil 3.8 ve Sekil 3.9°da gosterilen grafikler, makine 6grenmesi modellerinin
egitim sonrast performanslarmi analiz etmek i¢in kullanilmigtir. Caligmada
kullanilan modellerin gegerliliinin testi i¢in k-kat capraz dogrulama yontemi
kullanilmustir. k=10 alinarak, on kere %20’lik data rastgele segilir ve R? degeri
Olculir. Kullanilan algoritmalardan en dogru tahmini veren DTR ve kNN

algoritmasinin k-kat ¢apraz dogrulama analizi Tablo 3.4’te verilmistir.

Tablo 3. 4 DTR, kNN modellerinin 10 katli ¢capraz dogrulamasina ait belirleme

katsayis1 degerleri.

DTR kNN
k / " ' "
€ € € €

1 0,852882 0,96049 0,926807 0,960492
2 0,907042 0,61349 0,585788 0,613490
3 0,906423 0,72942 0,981696 0,729416
4 0,680354 0,81799 0,577992 0,817988
5 0,936911 0,55648 0,586524 0,556483
6 0,884854 0,89651 0,941338 0,895606
7 0,996860 0,95022 0,635627 0,950225
8 0,843939 0,83474 0,654330 0,834738
9 0,778909 0,84454 0,752353 0,844541
10 0,9616199 0,76601 0,832473 0,766013

DTR ve kNN modellerinin &’ ve ¢" degerlerinin tespit edilmesindeki performansi
ise deneysel (gercek) wveriler ile ilgili modellerin tahmin degerlerinin
karsilagtirilmasi ile degerlendirilmistir. ¢’ ve €'’ parametrelerinin DTR ve kNN
modellerinin performans degerlendirmeleri sirasiyla Sekil 3.8 ve Sekil 3.9°da

verilmistir.
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Sekil 3. 8 Uygulanan DTR ve kNN modellerinin &' parametresi Gizerindeki

performans hesaplamasi.
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Sekil 3. 9 Uygulanan DTR ve kNN modellerinin &'" parametresi tizerindeki

performans hesaplamasi.

Kullanilan makine 6grenmesi modellerinin performansini belirlemek i¢in klasik {i¢
performans istatistigi metrigi kullanilmistir. Bunlar; belirleme katsayis1 ( R?),
Ortalama Mutlak Hata (Mean Absulute Error-MAE) ve Ortalama Kare Hata (Mean
Square Error-MSE)’dir. €’ ve €' degerleri i¢in model istatistik metrikleri Tablo

3.5’te verilmistir.
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Tablo 3. 5 DTR ve kNN modellerinin belirleme katsayisi (R?), ortalama mutlak
hata (MAE) ve ortalama kare hata (MSE) degerleri.

Parametreler

Model Model istatistikleri - -
& &

R? 0,938781 0,981914
DTR MSE 0,001177 0,000391
MAE 0,007957 0,003710
R? 0,936421 0,923439
kNN MSE 0,000889 0,001191
MAE 0,005943 0,010709

Tablo 3.5¢ bakildiginda, R nin 1 degerine yakin, MSE ve MAE degerlerinin de
cok kiiciik olmas1 beklenmektedir. Bu noktada en uygun hangi algoritma ise onun

ile devam edip edilmeyecegi karar1 verilir.
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A

BULGULAR

Bu bdlimde tablet formunda hazirlanan EuBa2CusOes, (Yo,4Euo,6)Ba2zCusOss,
(YosEuo,4)Ba2CusOss ve YBaxCusOss seramiklerinin dielektrik 6zelliklerine,
kayip tanjant spektrumlarina, AC iletkenlik ve empedans ozelliklerine iliskin
deneysel sonuglar paylasilacaktir. Ayrica, (Yo,5EuUo5)Baz2CusOs s seramik numunesi
icin makine 6grenmesinin &' ve &' parametrelerini farkli sicakliklarda tahmin

edip edemedigi incelenecektir.

4.1 EuBaxCuzOegs, (Yo.4EU06)Ba2CuszOss, (YosEU04)BaCuzOss Ve
YBa:CuzOss Seramiklerine Ait Bulgular

4.1.1 EuBa2CusOesps, (Yo,4EU0,6)Ba2Cu3Oes, (YosEuU04)BazCusOss  ve
YBa:CusOss Seramiklerinin Dieletrik Ozellikleri

Seramik ornekler i¢in frekansa bagl olan elektriksel 6zellikler icerisinde ayrintili
olarak incelenen ilk parametre &' (kompleks gecirgenlik fonksiyonunun gercek
bileseni) parametresidir ve bu parametre enerji depolama kapasitesi ile dogrudan
iliskilidir. Incelenen seramiklerin &’ parametresinin frekansa bagh degisimi 1 Hz
ile 20 MHz frekans araliginda elde edilmistir. Seramiklerin kompleks gecirgenlik
fonksiyonunun gergek bileseninin (&') frekansla degisimi Sekil 4.2°de verilmistir.
Sekil 4.2°de frekansa bagli egriler &’ ‘niin mutlak degeri agisindan ele alindiginda,
tiim seramik ornekler 1 Hz ile 200 Hz frekans araliginda gii¢lii bir frekansa baglilik
goOstermektedir, daha yliksek frekans degerlerinde ise frekanstan bagimsiz bir
satlirasyon (doyum) degeri olan &' degerine yakmsamistir. Bu davranis,
seramiklerde uzay yukl polarizasyonunun (SCP-space-charge polarization) bir
gOstergesidir. Prijamboedi ve arkadaslari tarafindan bildirdigi tizere, en yuksek
dielektrik sabitine yol agan SCP, yiizeylerdeki, tane veya faz sinirlarindaki yiiklerin
bir sonucu olarak gdézlenmektedir. Ote yandan, SCP genellikle tane veya faz
smirlarinin dogal olarak bulundugu polikristal dielektrik malzemelerde goézlenir
[78]. Ayrica, Shivaraja ve arkadaslari, PbooBio,1Feo7Wo303 perovskit yapidaki
seramik malzemesinde SCP kaynaginin bilesimsel heterojenik oldugunu
belirtmistir [79]. Bilindigi {izere Y-Ba-Cu-O seramikleri, bakir oksitlerin {iggen

piramit ve kare diizlemler seklinde oldugu kusurlu bir perovskit yapida kristallesir.
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Her katmanin sinir1, 4 koseyi paylasan kare diizlemsel CuOa birimlerinin dizlemleri
ile tanimlanir. Bu diizlemlere dik olarak iki kdseyi paylasan CuO2 seritleri
bulunmaktadir. Y atomlar1 CuOs diizlemleri arasinda konumlanirken, Ba atomlar1
ise CuO:2 seritleri ve CuOs diizlemleri arasinda yer almaktadir. YBa2CusO7-s
seramikleri i¢in 0=1 oldugu durumda, seramik bir yalitkandir, Cu(1) katmanindaki
O(1) bolgeleri bostur ve hiicre yapisi tetragonaldir. Bununla birlikte, 6 = 0
oldugunda, faz siiperiletkendir ve hareketli deliklere sahiptir. Ayrica, O(1)
bolgelerinin neredeyse tamami doludur. Tez ¢alismasi1 kapsaminda tiretilen seramik
malzemesinin durumunda oldugu gibi 6<0,65 i¢in kristalin b ekseni boyunca Cu-O
zincirleri olugsmaktadir. b-ekseninin uzamasi yapiy1 tetragonal halden ortorombige
dontistirmektedir. Oksijen igerigi O7’den Os’ya degistikce, c-ekseni de
genislemektedir [80]. Calisma boyunca iiretilen seramik malzemesinin durumuna
bakildiginda ise, 6~0,5 oldugundan, Cu(1) katmanlarindaki O(1) bolgelerindeki
oksijenlerin bir kismi bostur. Bu oksijen bosluklar1 iyonizedir ve SCP’nin kaynagi
olan uzay ytikleri olan elektronlar olusturabilir. Yitriyum elementinin kismen veya
tamamen Eu elementi ile yer degistirdigi diger seramiklerde oksijen igerigi ayni
oldugundan, bu seramiklerdeki O(1) bolgelerinde de bosluklar mevcuttur. Bu
durumda SCP, diger seramikler Orneklerde de gdzlenmektedir. Sekil 4.1°de

YBa2CusOr7-s seramik malzemesine ait ortorombik birim hiicresi verilmistir.

@ Cu

| CuO
& Chains

Sekil 4. 1 YBa2Cu3Oz7-5 seramiginin ortorombik birim hiicresi [81].

47



Sekil 4.2’ye bakildiginda, sicaklik, oda sicakligindan 523 K’e yaklastikca
€' degerinin frekansa bagliligi artmaktadir. Artan sicaklikla birlikte bu giiclii
polarizayon, seramiklerde termal olarak aktive edilmis dielektrik siireglerine isaret
etmektedir. Ilgili grafiklerden ¢ikarilabilecek ikinci ama daha &nemli sonug,
seramiklerin hem sicakliga hem de Yitriyum igerigine baglh olarak farkli diisiik
frekans bolgelerinde gozlenen negatif gercek gecirgenligidir (NRP). Dikkat ¢eken
bir diger nokta ise, tim Orneklerin oda sicaklifinda negatif gercek gecirgenlige

(NRP) sahip olmasidir.
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Sekil 4. 2 a) EuBa2CuzOs,s, b) (Yo,4Eu0,6)Ba2CusOs s, €) (Yo,6EU0,4)Ba2CuzOs,5 ve
d) YBa2CusOs s seramiklerinin kompleks gecirgenlik fonksiyonunun gergek

kisminin (") frekansa baglihig.

Sekil 4.2°deki i¢ grafiklerde, gegirgenligin gercek bileseni, Y (yitriyum) igerigine
bagl olarak farkli gegis frekanslarinda (fc) negatif degerden pozitif degere gegis
yaparken, genel olarak her seramik malzeme igin fc degeri sicaklik arttik¢a daha
yuksek bir degere dogru kaymaktadir. Bagka bir deyisle, oda sicakliginda diisiik &’

ve kuguk fc degerleri ile karakterize edilen seramiklerin dogal bir 6zelligi olarak
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sergilenen NRP 6zelligi, sicaklik artis faktorii ile daha genis bir frekans araliginda

daha blyuk & degerleri ile gozlenmektedir.

Gegis frekansmin (fc), sicaklik ve Y igerigine bagimliligini ortaya koymak igin,
ilgili parametrelere gore gradian haritalama seklinde bir grafik Sekil 4.3’te

verilmistir.

Sicaklik (K)

Sekil 4. 3 Gegis frekansimin hem sicakliga hem de seramigin Y icerigine gore

degisimi, burada x seramikteki Y icerigini gostermektedir.

Sekil 4.3’te gosterildigi gibi, seramiklerdeki Yitriyum igeriginden bagimsiz olarak,
oda sicakligi civarlarinda, genellikle diisiikk frekanslarda negatif ¢’ degerinden
pozitif £’ degerine dogru bir gegis vardir. Ote yandan, en yiiksek fc frekanslarmmn,
x=0,6 oldugu degerlerde ve 500 K ve iizeri gibi yiiksek sicakliklarda oldugu
gozlenmistir. En yiksek fc frekans1 YBa2CusOss seramigi i¢in 230,86 Hz olarak
belirlenmistir ki bu deger, ultra diisiik radyo dalgalar1 bélgesine karsilik
gelmektedir. Bagka bir bakis agisiyla, fc frekansi £'=0 kosulunun gozlendigi frekans
olarakta goriilebilir. Gegis frekansinda gozlenen &' =0 6zelligi, baska bir
metamalzeme sinifi olarak diisiiniilebilecek &' degeri sifira yakin (ENZ-&' near
zero) olan malzemelerin tasarlanmasi i¢in umut vericidir. ENZ malzemelere olan
ilgi her gegen giin artmaktadir. Bunun sebebi ise, metamalzeme sinifi faz tutarliligi,
tiinelleme etkisi ve dalgaboyu uzamasi gibi olaganiistii egzotik o&zellikler
sergilemesidir [82, 83]. ENZ 6zelligi baz1 metaller ve yiiksek katkili yar1 iletken

malzemeler icin yiiksek plazma frekanslarinda rapor edilmis olmasima ragmen,

49



radyo frekanslar gibi daha diisiik frekanslar i¢in de nadiren rapor edilmistir [84].
YBa:CusOes seramigi i¢in elde edilen fc frekansi, ENZ agisindan benzer bir
perovskit yapr olan LaixBaxCoOs ile karsilastirildiginda, LaixBaxCoOs igin
bildirilen fc frekansinin 130 kHz oldugu ve YBa2Cu3Oss seramiginden yaklasik
1000 kat daha yiiksek oldugu goriilmektedir. Bu baglamda, YBa2Cu3Os5 ve ayrica
diger seramikler ((YxEu1-x)Ba2CusOs s burada x:0; 0,4; 0,6)) i¢in bu kadar diisiik bir
frekansta ENZ tespiti, gelismis antenler, zamanlayic1 ve kondansator gibi ENZ
metamalzeme uygulamalarma katkida bulunma potansiyeline sahiptir. Ayrica,
Sekil 4.3’te gosterildigi gibi, hem seramigin Y/Eu igerigini ayarlayarak hem de
calisma sicakligini degistirerek ENZ frekansin1 daha yiiksek veya daha diisiik

frekansa kaydirmak miimkiindiir.

Seramik malzemelerin NRP 6zelliklerini anlamak i¢in, seramiklerin kayip tanjant
spektrumlar1 incelenmelidir ¢iinkii kayip tanjantlarda goézlenebilen relaksasyon
zirvesi ile NRP arasinda dolayl: bir iliski olabilir. Sekil 4.4’te goriildiigii tizere,
seramiklerin kayip tanjant spektrumu, tiim seramik malzemeler i¢in calisilan her
sicaklikta biri negatif tarafta digeri ise pozitif tarafta olmak tizere iki maksimum
gostermektedir. Ilk olarak, kayip tanjant spektrumunda bu tiir zirvelerin degerlerin
gorulmesi relaksasyon dipollerinin varligina isaret etmektedir. Dahasi, sicaklik
arttik¢ca bu zirve degerlerin konumu daha yiiksek frekanslara dogru kaymaktadir.
Bu egilim, artan sicaklikla birlikte gevseme siiresinin (relaksasyon suresi)
azaldigin1 gostermektedir. Ayrica, kayip tanjant degerleri her sicaklikta, gegis
frekansina denk gelen kritik bir frekansta negatiften pozitife gegis yapar.
Dolayisiyla, kayip tanjant spektrumunun bu davranigt NRP yanit1 ile tutarlidir.
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Sekil 4. 4 a) EuBa2CusOs,s, b) (Yo,4Eu0,6)Ba2CusOs 5, ) (Yo,6EU04)Ba2CusOss ve

d) YBa2CusOs s seramiklerinin kayip tanjant spektrumlari.

Bilindigi iizere kayip tanjanti, bir malzemedeki elektrik dipollerinin uygulanan
elektrik alan ile ayn1 yonde yonlendirilmesi i¢in gereken enerjiyi ifade etmektedir.
Kayip tanjantinda gozlenen pozitif bir tepe, ayn1 zamanda bu yonelim nedeniyle
sistemde en yiiksek miktarda enerji kaybinmi veya baska bir deyisle absorbe
edildigini gosterir. Ilgili enerji kayb1 veya emilimi genellikle yiiklerin relaksasyon
davranis ile iliskilendirilebilir. Dolayisiyla, boyle bir pozitif kayip tepe noktasi,
uygulanan elektrik alan kaldirildiginda yiiklerin orijinal durumlarina dénmeleri i¢in
gereken enerjiye de karsilik gelmektedir. Ote yandan, incelenen seramiklerde
pozitif kayip tanjant tepe noktasina eslik eden ve ondan hemen sonra ortaya ¢ikan
ve daha diisiik frekanslarda gozlenen negatif kayip tanjant zirvesi de ayni fikre
dayanarak malzemeden bir enerji emisyonu olarak yorumlanabilir. Bu baglamda,
pozitif kayip tanjanti malzemenin ilgili frekans bolgesindeki kapasitif davranisi
gosterirken; negatif kayip tanjanti tepe noktasi da ayni malzemenin bagka bir
frekans bolgesindeki induktif karakterini vurgulamaktadir [85]. Bu noktadan
hareketle, frekansa bagli olarak malzemenin indiiktif karakterden kapasitif

karaktere gegisi ve kayip tanjantinda goézlenen relaksasyon zirveleri, indiktor-
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kapasitor devrelerinin davranisi ve bu devrede gozlenen rezonanslari ile
iliskilendirilebilir. Ote yandan, Wu ve arkadaslar;, NRP’den indiiktif karekterin
sorumlu oldugu sonucuna varmislardir [28]. Dolayisiyla NRP fenomeni, sistemdeki
delokalize elektronlarin plazma rezonans salinimlar1 géz oniinde bulundurularak
Drude Modeli baglaminda incelenebilir. Wu ve arkadaslar1 tarafindan NRP’nin,
enerji depolamadan ziyade serbest elektronlarin sOniimlii hareketi ile
agiklanabildigi bildirilmistir [86]. Bilindigi {izere Drude modeli, £'ve agisal frekans
ile iligkilendirilir (Denklem 4.1).

2

p
4.1
w® +T7? (“1)

@

¢'(0)=1-

Denklem 4.1°de, I' sontimleme sabiti, w,(= ,%) plazmon frekansi, n yuk
0

tastyicit yogunlugu ve sirasiyla m ve e ise, hareketli yiik tasiyicilarin kiitlesi ve
yukadur. Sonimleme sabiti, @ ile kiyaslandiginda yeterince kiiciik ise ihmal edilir.

2
w

Bu smirin altinda NRP’yi goézlemlemek i¢in —g >1 kosulunun saglanmasi
w

gerekmektedir. Ek olarak, NRP degerinin bu orana biiyiik 6l¢iide bagl oldugu
vurgulanabilir. Sekil 4.2’de gosterildigi gibi, NRP degeri dikkate alinan tiim
seramikler icin sicaklikla birlikte artmaktadir. Bu gergeklik ile Denklem (7)
arasinda T"—0 smirinda bir korelasyon kuruldugunda, sicaklik artiginin
wy degerini arttirdif1 ve dolayisiyla yiik tasiyict yogunlugunda bir artisa neden
oldugu sonucuna varilabilir. Bu durum, artan sicaklikla birlikte numunelerin
iletkenliginde bir artis oldugunu gdsterebilir. Bu 6ngorii, seramiklerin AC iletkenlik
analizlerinin incelenmesinde dogrulanacaktir. Bu noktadan hareketle, yiik tasiyici
yogunlugu arttikga, €’ degerlerinin daha negatif hale geldigi sonucuna varilabilir,
bu da seramiklerde giicli kolektif plazma salinimmin olustugu seklinde
yorumlanabilir. Bu baglamda, oda sicakligindan baglayarak daha yiiksek
sicakliklara kadar tiim seramiklerde gézlenen NRP 6zelligi, ilgili seramik yapilarda

icsel Drude benzeri NRP 6zelligine atfedilebilir.

Kaylp tanjanta ek olarak, seramik malzemelerin kompleks elektriksel
gecirgenliginin sanal bileseni olan &” degerinin agisal frekansla degisimi (Sekil

4.5) incelendiginde, NRP’nin gézlemlendigi bolgede artan frekansla birlikte &”
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degerinin keskin bir sekilde azalmasi dikkat ¢ekmektedir. Daha sonra g, yuksek
frekanslarda bir satirasyon (doygunluk) sergileyerek kiiciik bir sabit degere
yaklasma egilimi gostermektedir. &” degerinin keskin disiisii iletimden
kaynaklanan kayipla iligkiliyken, satlirasyon bolgesi ise polarizasyondan
kaynaklanan kayipla ilgilidir [30]. " = f(w) egrileri £ = aw? denklemine gore
uyduruldugunda, b parametreleri -1 civarinda bulunmustur (R? = 1 glvenilirlik
faktorii ile), bu da incelenen seramiklerde meydana gelen kaybin cogunlukla
elektrik iletiminden kaynaklandigini gostermektedir [19]. Bu agidan bakildiginda,

a parametresi % oranina karsilik gelir, burada o,., dc iletkenligidir. Uyum
0

parametreleri ve ayrica seramikler icin her bir sicakliktaki dc iletkenlik degerleri

sirastyla Sekil 4.5 ve Tablo 4.1°de gosterilmistir.
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Sekil 4. 5 a) EuBa2Cu3Oes,s, b) (Yo,4EU0,6)Ba2Cu30s5, €) (Yo,6EU0,4)Ba2CusOss ve
d) YBa2CusOs s seramiklerinin kompleks gecirgenlik fonksiyonunun sanal

kisminin agisal frekansa bagimlilig.
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Tablo 4. 1 Farkli sicakliklarda seramik numuneler igin £’ = %(1)_1 uydurma
0

fonksiyonu ile elde edilen (S/cm) birimindeki dc iletkenlik degerleri.

Seramik 296 K 323K 373K 423 K 473 K 523 K

EuBa;Cuz0es 5 3,83x10° 7,45x10°% 1,88x10° 1,90x10° 3,42x10° 9,06x10°

(Yo4EUos)BaCusOss  1,07x10° 1,93x10° 4,19x10° 4,55x10° 1,39x10* 1,78x10*

(YosEUos)BaoCusOgs  1,74x10° 1,67x10° 4,57x10° 1,16x10* 1,29x10* 2,57x10*

YBa2Cu3zO¢s 596x10° 1,12x10° 2,84x10° 3,05x10° 6,14x10° 1,38x10*

Tablo 4.1°de gosterildigi lizere, numunelerin dc iletkenligi, dikkate alinan tiim
seramikler i¢in sicaklik artisiyla birlikte artmaktadir. Bu davranig, elektrik

iletkenliginin yar1 iletken dogasina isaret etmektedir.

4.1.2 Seramiklerin AC iletkenlik Ozellikleri

Seramiklerin dc iletkenlikleri, dielektrik kayip egrileri kullanilarak incelendikten
sonra, bu boliimde seramiklerin iletkenliklerinin acgisal frekansa bagimliligi detayli
olarak incelenmistir. Seramiklerin ac iletkenliklerinin frekansa bagimliligi Sekil

4.6’da e-tabaninda ¢ift logaritmik olgekte gosterilmistir.
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Sekil 4. 6 a) EuBa2CusOss, b) (Yo,4Eu0,6)Ba2CusOs s, ) (Yo,6EU04)Ba2zCusOss ve

d) YBa2CusOs s seramiklerinin Ing,.- Inw egrileri.

Sekil 4.6°da gosterildigi gibi, calisilan her sicaklikta tiim seramiklerin In o, — In w
egrileri benzer egilimler gostermektedir: bir dc (dogru akim) platosu (atlama
frekansina kadar w’dan bagimsiz) ve w ile giiglii bir sekilde artan dispersif bolge
[87]. Buna ek olarak, agisal frekansa bagli olarak iletkenligin iki farkli davranisi,
tim seramiklerin ac-iletkenliginin, termal olarak aktive edilmis bir iletim
mekanizmasina isaret ettigi ve sicaklikla artt1ig1 gdzlenmistir [88]. Ote yandan, ac
iletkenligi dispersif bolgede agisal frekansla arttigindan, yiik tasima mekanizmasi
baskin olarak Jonscher'in Evrensel Gii¢ Yasas1 (JUPL) kullanilarak lokalize edilmis
durumlar arasinda kiigiik polaron atlamasi yoluyla gergeklesir [89]. Bu baglamda,

alternatif akim (ac) iletkenligi iki terimin kombinasyonu ile yazilabilir [90].
Ogc = 040 + Aw® 4.2)

Denklem 4.2’ye gore, g, - @ egrileri uydurulmus ve og;., A ve s degerleri
belirlenmistir. Uyumlamalarin giivenilirlik faktorii R? = 1°dir. Ilgili parametreler

Tablo 4.2°de listelenmistir.
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Tablo 4. 2 Seramiklerin dc plato ve dispersif bolgeleri i¢in dogrusal uydurma

(linear fitting) ile elde edilen (S/cm) biriminde dc iletkenlik (o), A degeri ve

frekansin {is degerleri (s).

Ornek/ 56 323K 373K 423K 473K 523 K
Parametre
. Oa 385x10°  759x10°  176x10°5  1,94x10° 357x10°  9,94x10°
o)
3
S A 330x101° 591x107° 7,90x10%° 1,09x10°  1,93x10°  2,47x10°
om
=
w

s 0,921 0,911 0,950 0,956 0,932 0,974
S ou  112x10°  196x10°  421x10°  459x10°  1,39x10¢  1,79x10%
3
©
@ A 801x10°  433x10®  1,00x107  1,80x10®  7,04x10°  7,52x10°
s
w
> s 0,420 0,356 0,344 0,451 0,172 0,182
S og  1,32x10°  156x10°  4,61x10°  117x10¢  130x10¢  2,59x10*
3
@
@ A 130x10%  1,98x10%3  1,07x10%°  124x10°  3,05x10°° 7,38x10°
s
w
> s 1,066 1,059 0,766 0,683 0,787 0,670
o4 6,02x10°  113x10°  2,87x10°  3,06x10°  6,17x10°  1238x10*
o)
s
G A 458x10M 540x10T 543x107°  4,08x10%°  6,69x10%° 9,14x10°
[a1]
S

s 0,962 0,985 0,875 0,908 0,908 0,918

Tablo 4.1 ve Tablo 4.2°de listelenen a4, degeleri karsilastirildiginda, bu degerlerin

birbirine ¢ok yakmn oldugu goriilmektedir. Ote yandan, dc iletkenligi artan

sicaklikla birlikte hiyerarsik olarak artmaktadir. Bu da yine termal olarak aktive

edilmis bir iletim siirecine isaret etmektedir.
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Sekil 4.7 (a)’da gosterilen dc iletkenliginin Arrhenius grafigi, seramiklerin 0,159
eV (EuBa2CusOegsicin) ile 0,174 eV ((Yo,6Euo4)BazCusOs s igin) arasinda degisen
aktivasyon enerjilerini ortaya koymaktadir.
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Sekil 4. 7 a) dc iletkenligin Arrhenius grafikleri, seramiklerin sicakliga bagli b) s

parametreleri ve c) -InA degerleri.

Tablo 4.2’den goriildigi  tizere, 296 K ve 323 K sicakligindaki
(Yo.6EU0,4)Ba2CusOe 5 seramigi hari¢ diger tum seramik malzemeler igin s degerleri
1’den kiigiiktiir. Bilindigi gibi s < 1 durumu ani bir atlama (hopping) ile dteleme
hareketine karsilik gelirken, s > 1 durumu komsu bdlgeler arasinda lokalize bir
atlamanin meydana geldigini gostermektedir [91]. Bu a¢idan bakildiginda,
EuBa2CusOs,5, (Yo,4Eu0,6)Ba2CusOss ve YBa2Cu30s5 seramiklerinin ¢alisilan her
sicaklikta ani bir atlama (hopping) ile 6teleme hareketi yoluyla elektrik iletim
mekanizmasi sergiledigi ileri siiriilebilir. Ancak (Yo6Euo,4)BazCusOss seramigi
sicakliga bagl olarak hem ani hem de lokalize atlama sergilemektedir. Ote yandan,
Sekil 4.7 (b)'de gosterildigi gibi, EuBa2CusOes s hari¢ diger seramik ornekler, her

seramik i¢in farkli olan bir sicaklik disinda, artan sicaklikla acisal frekansin Ussu
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olan s parametresi azalan bir egilim sergilemektedir. Benzer bir egilim Sekil 4.7

(c)’de gosterilen -In A degerinin sicakliga bagli grafiginde de gdzlenmistir.

-In A ve s degerlerinin sicaklikla benzer degisiklikler gdstermesi, muhtemelen
JUPL nin belirli bir yapiya bagli olmayan genel bir 6zellige sahip oldugu fikrini
guclendirmektedir [92].

Seramiklerin birincil iletkenlik mekanizmasinin belirlenmesine odaklanildiginda,
Y katkisina sahip seramiklerin kismen veya tamamen elektrik iletimini baskin
olarak CBH (Correlated Barrier Hopping) mekanizmasi ile gerceklestirdigi
sonucuna varilabilir., CBH mekanizmasinda s parametresi, sicaklik arttikca
azalmaktadir [93, 94]. EuBa2CusOs s seramigi i¢in s degeleri 0,91 ile 0,97 arasinda
degisiklik gosterdiginden, baskin iletim mekanizmasi Neredeyse Sabit Kayipl
(NCL-Nearly Constant Loss) olarak yorumlanabilir [95]. NCL mekanizmasi,
alternatif akim (AC) elektrik iletkenliginin uygulanan gerilimin frekans: ile
neredeyse dogrusal bir sekilde arttig1 diizensiz malzemelerde gozlenen bir olaydir

[96].
4.1.3 Seramiklerin Empedans Ozellikleri

Bu tez galismasi kapsaminda, seramiklerin relaksasyon siirecini incelemek igin,
kompleks empedansin gercek ve sanal bilesenlerinin frekansa bagimliliklar1 da
incelenmistir (Sekil 4.8 ve 4.9). Sekil 4.8’de gosterildigi gibi, sentezlenen dort
seramik numune i¢in ¢aligilan tiim sicakliklarda, diisiik ve orta frekans bolgelerinde
artan frekansla birlikte Z' azalmaktadir. Ayrica, en yiiksek Z' degeri, diisiik ve orta
frekans boélgelerini kapsayan bir plato olarak gézlenmektedir. Bu davranis, uzay
ylkii polarizasyonunun (SCP) bir gostergesidir. Ote yandan, artan sicaklikla
birlikte Z" degerleri keskin bir sekilde azalmaktadir. Sicakliga bagl bu diisiis,
seramiklerin direncinin negatif sicaklik katsayisini (NSK) ortaya ¢ikarmaktadir
[97]. NSK’lar, bulunduklar1 ortamin ya da temas ettiklerin yiizeyin sicakliginin
artmasiyla birlikte elektriksel direnglerinin azaldigi devre elemanlaridir [98]. NSK
malzemeleri sicaklik izleme ve kontrol uygulamalarinda kullanilmaktadir [99-101].
Z' kompleks empedansin direng bilesenini tanimladigindan, sabit Z’ degerinin
artan sicaklikla birlikte azalmasi seramiklerin yar1 iletken dogasina isaret

etmektedir.
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Ayrica, NSK ozelliginin  gozlenmesi, seramiklerin sicaklik  sensorii
uygulamalarinda bir algilama malzemesi olarak kullanilma potansiyelini de ortaya
koymaktadir. Bu agidan sicaklik sensorleri i¢in tez ¢alismalari kapsaminda iiretilen

numuneler dnerilebilir.
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Sekil 4. 8 a) EuBa2CusOss, b) (Yo,4Eu0,6)Ba2CusOs s, ) (Yo,6EU04)Ba2CusOss ve
d) YBa2CusOes seramiklerinin kompleks empedansinin ger¢ek bilesenlerinin

frekansa bagimlilig1.

Sekil 4.9°da gosterildigi gibi, tiim seramik ornekler igin Z'' spektrumlari artan
sicaklik ve frekans ile ayni egilimi gostermektedir. Frekansin etkisi tek basina
incelendiginde, kritik bir frekans degerine (f;,,qs.) Kadar |Z"'| artmakta ve ardindan
azalarak en diisiik satiirasyon (doyum) degerine ulagsmaktadir. Bu baglamda, Z"
tepelerinin gozlenmesi bir relaksasyon (gevseme) siirecine isaret etmektedir [102].
Sicakligin etkisi de Z" degerinin frekans bagimliligima eklendiginde, tiim
seramikler igin zirvelerin yiiksekliginin azaldig1 ve f,,qxs. frekansimin daha digiik
frekanslara dogru kaydigi gozlenmistir (Tablo 4.3). Zirvelerin yiiksekligindeki
azalma, seramiklerin hacimsel direncindeki azalma ile iliskilendirilebilir [103]. Bu
ozellikler aym1 zamanda termal olarak aktive edilen bir relaksasyon siirecinin

varligina igaret etmektedir.
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Sekil 4. 9 a) EuBa2CusOes,s, b) (Yo,4Eu0,6)Ba2Cus0s5, €) (Yo,6EU0,4)Ba2CusOs,s ve
d) YBa2CusOs 5 seramiklerinin sanal bilesenlerinin frekansa bagimliligi. Ekli

kiiclik grafikler, diisiik frekans bdlgesinin yakinlagtirilmis halini géstermektedir.

Tablo 4. 3 Farkli sicakliklardaki seramikler i¢in (Hz) biriminde f;,, degerleri.

Ornek 296 K 323K 373 K 423 K 473 K 523 K
EuBa;Cu30s 5 5,64x10° 4,89x10° 3,76x10° 3,18x10° 2,82x10° 2,64x10°
(Yo4EUos)Ba,CusOgs  4,08x10°  2,02x10° 1,30x10° 1,06x10° 9,23x10* 3,43x10*
(YosEUos)BaoCusOgs  4,45x10° 3,00x10° 2,18x10° 1,36x10° 8,22x10* 2,70x10*
YBa,Cu3Os5 4,06x10° 2,78x10° 2,46x10° 2,27x10° 1,84x10° 1,15x10°

Ote yandan, seramiklerin Z''-f grafiklerine bakildiginda, her bir seramigin gecis
frekansini (f,) kapsayan diisiik frekans bolgesine yakinlastiriliginda, f. frekansinda
pozitif Z" degerinden negatif Z"' degerine gegisler gézlenmistir (Sekil 4.9’daki
ekler). Z" =X, — X, oldugundan, Z" >0 ’dan Z"” <0 ’a ge¢is durumu,
orneklerin indiktif karakterden kapasitif karaktere gectigi anlamina gelmektedir

[104]. Bu agidan bakildiginda, kapasitif karakter &' > 0 durumuna karsilik
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gelirken, induktif karakter ¢ < 0 durumu ile ilgilidir. Denklem 2.17’nin varhig: da

bu yorumu dogrulamaktadir.
4.2 (YosEuos)Ba:CuszOgs Seramiginin Yapay Zeka Incelemesi

Uretilen (YosEuos)Ba2CusOss Seramiginin &' ve &' parametrelerini belirlemek
Uzere 1 Hz-20 MHz araliginda ve 296, 323, 373, 423, 473, 523 K sicakliklarinda
dielektrik 6lgctimleri yapilmistir. Ayrica bu seramik i¢in deneysel olarak dlgiimii
yapilmayan 348, 398, 448, 498, 548 ve 598 K sicakliklarinda makine 6grenmesi

algoritmalar1 kullanilarak ¢’ ve " parametre tahminleri yapilmstir.

(YosEU05)Ba2CusOes seramiginin deneysel olarak yapilan Olgiimlerin frekansa

bagh &’ ve €” degisimleri Sekil 4.10°da verilmistir.
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Sekil 4. 10 (YosEuo05)Ba2CusOss seramiginin farkli sicakliklardaki frekansa bagh

a) €' ve b) " spektrumlari.

Sekil 4.10(a)’da gosterildigi gibi, &' degeri hem diisiik hem de orta frekans
bolgesinde giiclii bir frekansa bagimlilik sergilemektedir ve NRP calisilan her
sicaklikta gozlenmektedir. Bilindigi lizere, empedans analizorii ile gerceklestirilen
Ol¢timlerde, seramik malzemeye uygulanan ac elektrik alan1 seramik malzemede
salinimli elektron hareketine yol agmaktadir. Ayrica, sicaklik arttikga seramik
malzeme, hiyerarsik olarak artan gegis frekanslarinda (f;.) €'<0 durumundan &'>0
durumuna bir gegis gosterir. Ek olarak, NRP gozlenen frekans araligina
odaklanildiginda, artan sicaklikla birlikte mutlak deger bakimindan &' degeri
artmaktadir. S6z konusu frekans araligindaki sicakliktaki bu 6nemli artis, tane-tane

sinir arayiizeylerinde biriken yiik tagiyici sayisindaki artis olarak da yorumlanabilir.

€'’ degerinin frekansa bagimliligi, artan frekansla birlikte €" degerlerinin azalmasi

ve diisiik ve orta frekans bolgelerinde artan sicaklikla birlikte kaybin artmasini
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gostermektedir. Temel olarak, bir elektrik alaninin etkisi altindaki enerji kaybi, bir
malzemedeki elektrik iletimi, yonelim ve uzay yiikii polarizasyon islemlerinden
kaynaklanir. Sekil 4.10(b)’ye bakildiginda, &” = f(w) egrileri & = aw®
denklemine gore uyduruldugunda, b parametresi -0,9999 civarinda bulunmustur
(R? = 1 guvenilirlik faktori ile), bu da incelenen seramikte meydana gelen kaybm
cogunlukla elektrik iletiminden kaynaklandigini gostermektedir. Ek olarak, tane
smirlarinda lokalize yiiklerin kutuplagmasi da toplam kayba bir miktar katkida
bulunmaktadir [19]. Bu bilgiler dogrultusunda, (Yo,5Eu05)Ba2CusOs5 seramiginin
Bolim 4.1.1°deki diger seramik ornekler ile deneysel olarak ayni karakteristigi

gosterdigi gorilmektedir.

Uretilen (YosEuos)Ba2CusOss seramiginin 348, 398, 448, 498, 548 ve 598 K
sicakliklarinda makine 6grenmesi algoritmalar1 kullanilarak & ve &’ parametre
tahminleri yapilmistir. Kullanilan algoritmalardan en dogru tahmini veren DTR ve

kNN algoritmasinin sonuglar1 Sekil 4.11 ve Sekil 4.12°de verilmistir.
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-8,0x10°
B
-1,0x10 . 5.0x10"
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¢ 348K = 398 K o 448 K o 498K * 548 K + 598K

Sekil 4. 11 (Yo5Eu05)Ba2Cu3Oe 5 seramiginin DTR algoritmasi kullanilarak elde

edilen farkl sicakliklardaki frekansa bagli a) €' ve b) €" spektrumlari.
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Sekil 4. 12 (Yo,5EU0,5)Ba2Cu3Os 5 seramiginin KNN algoritmasi kullanilarak elde

edilen farkli sicakliklardaki frekansa bagh a) €’ ve b) &" spektrumlari.

Her iki algoritma kullanilarak elde edilen sonuglar, deneysel olarak elde edilen
frekansa bagli € ve €' parametrelerine uygun karakteristik gostermektedir. Gerek
deneysel sicakliklarin arasinda kalan sicakliklarda (296-523 K) gerekse deneysel
Olgtim sicakliklarinin disinda kalan sicakliklarda (548-598 K) gorilen bazi
anomaliler g0z oniine alindiginda kNN algoritmasinin DTR’ye gore daha basarilt

sonuglar verdigi goriilmektedir.

Model performansini degerlendiren metriklere (R?, MSE ve MAE) bakildiginda
DTR algoritmasinin daha basarili sonug¢ elde etmesine ragmen 6zellikle 548K ve
598K tahmin sonuclarinda birbirini tekrar ettigi goriilmektedir. Karar agaci
regresyon algoritmasindaki bu anomali modelin yapisindan kaynaklanmaktadir.
DTR algoritmasi, veri kiimesini kullanarak bir aga¢ yapisi olusturur. Bu agag,
sorularin sirastyla 6zelliklerin degerleriyle yanitlandigi bir dizi diiglimden olusur.
Her i¢ diigiim, bir 6zelligi ve bu 6zelligin degerine gore bir alt diigiim se¢imi yapar.
Yaprak diiglimlerinde ise sonug degerleri bulunur. Regresyon problemlerinde, karar
agac1 her i¢ diigiimde bir 6zelligi secer ve bu 6zelligi kullanarak veri kimesini ikiye
boler. Bolme iglemi, belirli bir 6zellik degerinin altindaki verileri bir alt diiglime ve
bu degerin lizerindeki verileri diger alt diigiime yerlestirerek gergeklestirilir. Bu
bdlme islemi, veri kiimesinin homojenligini artirarak ve hedef degerin tahminini
yaparken hatayr minimize ederek gerceklestirilir. Fakat calisilan problemde,
sicaklik artisina bagli olarak &' degerleri arasindaki fark iistel olarak azalmakta ve
yiliksek sicakliklarda bu fark goreli olarak c¢ok kiiciik hale gelmektedir. Karar

agacglarinda bu fark, modelin minimize edilen hata degerinden daha kiguk bir
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degere ulastiginda, 548K ve 598K tahminlerinde ayni sonucu iiretmektedir. Bu
problemin {iistesinden gelebilmek i¢in kullanilacak olan karar agaci modelindeki
referans hata degerini gerektigi kadar kiiciiltebilecek sekilde aga¢ derinligini
arttirmak ve uygun derinligi tespit etmek i¢in modelin tekrarlar1 gerekmekte, bu da
hem aga¢ derinliginin artmasindan dolayr hem de deneme sayisinin artmasindan
dolay1 hesaplama is giici kullanimin1 iistel olarak arttiracaktir. Bu nedenle bu
seramik i¢in yapilan sicakliga bagli dielektrik parametrelerinin tahmininde kabul
edilebilir ve daha basarili performans degerleri verebilen kNN algoritmasinin

kullanilmas1 daha uygun olacaktir.
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5

SONUC

Bu c¢alismada, kat1 hal reaksiyon yontemiyle hazirlanan dort perovskit seramigin
(EuBa2Cus0s5, (Yo,4Eu0,6)Ba2CusOss, (Yo6EU04)Ba2zCusOss ve YBa2CusOess)
dielektrik, AC iletkenlik ve kompleks empedans oOzellikleri ele alinmustir.
Seramiklerin kristal yapilar1 ortorombik olarak belirlenmistir. Eu ikamesi
nedeniyle, seramiklerin ortorombikligi YBa2CusOss'e gore azalmaktadir.
Seramiklerin frekansa baglh elektriksel 6zellikleri 296K -523 K arali§inda, frekans
1 Hz ile 20 MHz arasinda degisirken incelenmistir. Tiim seramiklerin kompleks
gecirgenliginin gergek bilesenleri, Eu ikamesine ve ¢alisilan sicakliga bagl olarak
farkli gecis frekanslarinda negatif €’ degerinden pozitif €' degerine bir gegis
sergilemistir. Daha yliksek gecis frekanslart x> 6 ve yiiksek sicakliklarda (T >500
K) gozlenmistir. Seramiklerin NRP davranisi, Drude modeli baglaminda sistemdeki
delokalize elektronlarin plazma rezonans salinimlari olarak agiklanmigtir. Ayrica
negatif gercek gecirgenlik (NRP-Negative Real Permittivity), c¢apraz gecis
frekansinda gézlemlenen &' sifira yakin (ENZ) 6zellik baglaminda da tartisilmistir.
Bu ¢alismada hazirlanan seramiklerin ultra diisiik radyo frekans1 araliginda &’
sifira yakin ozellige sahip oldugu ve bunun gelismis iletisim uygulamalar
tasarlamak i¢in umut verici bir fikir saglayabilecegi gosterilmistir. Karmagik
gecirgenligin sanal bileseninin frekansa bagimliligi da kaybin esas olarak bu
seramiklerdeki elektrik iletiminden kaynaklandigin1 gostermektedir. Dahasi, NRP
davranisi, karmasik empedansin sanal bileseninde gozlemlenen indiiktif bir
davranis olarak kendini gdstermektedir. Ote yandan, karmasik gecirgenligin gercek
kismmnin frekans tepkisi, seramiklerin sicaklik sensorlerinde bir algilama
malzemesi olarak olas1 kullanimina isaret etmistir. Ayrica, karmasik empedansin
gercek bileseninin ve dc iletkenligin sicaklik tepkileri seramiklerin yari iletken
dogasin1 ima etmistir. AC iletkenlik analizleri ise, EuBa2Cus3Oss haricindeki

seramiklerde CBH'nin baskin yiik tasima mekanizmas1 oldugunu gostermistir.

Ayrica bu tiir seramiklerin frekansa bagh dielektrik 6zelliklerinin belirlenmesinde
makine 6grenmesi algoritmalariin kullanilabilirligi tiretilen (Yo,5EuUo5)Ba2CusOss
seramigi i¢in test edilmistir. Deneysel verilerin girdi olarak kullanildigi ¢alismada

deneysel olarak Ol¢limii yapilmamis sicakliklar icin farkli makine 6grenmesi
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algoritmalar1 kullanilarak tahminler yapilmis ve kNN algoritmasinin basarili
sonuclar verdigi goriilmistiir. Elde edilen basarili sonuglar, makine 6grenmesinin
bu ve benzeri malzemelerin dielektrik parametrelerinin belirlenmesinde ve
malzeme dizayninda hem zaman hem de iiretim maliyetlerinde tasarruf saglamasi

bakimindan 6nemli bir yontem olarak kullanilabilecegini ortaya koymaktadir.

fleriki ¢aligmalarda, negatif sicaklik bdlgesinde ilgili numunelerin deneysel olarak
dielektrik, empedans ve AC iletkenlik ozellikleri incelenip, makine dgrenmesi
yardimiyla da bu ¢alisma zenginlestirilebilir. Ayrica, ¢alisma boyunca sentezlenen
seramik malzemelerin sliperkapasitor uygulamalarinda kullanilip kullanilmayacagi

incelenebilir.
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