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Mg KATKILI Bi-2223 SUPERILETKENLERIN KARAKTERIZASYONU

0z

Bu c¢alismada Bi-2223 siiperiletken orneklerde Mg katkisinin  etkileri
incelenmistir. Ornekler Bakir (Cu) yerine degisen oranlarda Magnezyum (MgO)
(x=0,00, 0,05, 0,10, 0,15, 0,20) katkis1 yapilarak kati hal tepkime yoOntemi ile

hesaplanmstir.

Bu bilesigin siiperiletkenlik ve diger 6zellikleri direng-sicaklik (R-T), X-1sinlan
difraksiyonu (XRD), taramali elektron mikroskobu (SEM) ve yogunluk ol¢iimleri ile
incelenmistir. Elektriksel diren¢ Olgiimleri standart dort- nokta u¢ metodu ile
manyetik siiseptibilite Olctimleri karsilikli indiiktans yoOntemi ile yapilmistir.
Orneklerin yiizey mikroyapilar1 ve yiizey morfolojilerinin incelenmesinde (SEM)

kullanilmistir.

Mg katkisinin Bi-2212 ve Bi-2223 fazlarinin gelisimini destekledigi saptanmistir.
Bu ol¢iim ve analizlerin 1s181inda; Mg katkisinin  6rneklerin  siiperiletekenlik

ozelliklerine etkileri tartisilmistir.

Anahtar sozciikler: Mg katkisi, BSCCO, Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenleri
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CHARACTERIZATION OF Mg DOPED Bi-2223 SUPERCONDUCTORS

ABSTRACT

In this study, the effects of Mg doping in Bi-2223 superconductor samples were
investigated. The samples were prepared by substituting Magnesium (MgO) (x =
0.00, 0.05, 0.10, 0.15, 0.20) for Copper (Cu) with changing ratios by the solid-state

reaction method.

The superconducting and other properties of these compounds have been
investigated by measuring resistivity-temperature (R-T), the X-ray diffraction
(XRD), scanning electron microscopy (SEM) and the density. The electrical
resistance measurements were made by standard for-probe method. The magnetic
susceptibility measurements were made by mutual inductance method. (SEM) was
employed to investigate the surface microstructure and surface morphology of the

samples considered.

It was determined that effect of Mg supports the development of the Bi-2212 and
Bi-2223 phases. In the light of these measurements and analyses the effects of Mg

dopant on superconducting properties of samples were discussed.

Key words: Mg doped, BSCCO, High Temperature Superconductors
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BOLUM BiR

GIRIS

1.1 Siiperiletkenligin Kesfi

lletkenlerdeki elektrik direncinin 6rneklerin sogutulmasiyla azaldif1 cok eskiden
beri bilinmekteydi. Direncin tamamen yok edilebilecegi ilk kez 1911 yilinda
Hollandali fizik¢i Heike Kamerling Onnes tarafindan Hg’ da kesfedildi. Kamerling
Onnes, helyum gazini sivilastirarak sicaklik derecesini -269 °C (4K) kadar diisiirmiis;
saf civanin (Hg) bu sicakliklardaki direncini 6lgmiis ve 4,19 K’de civanin direncinin
sifira diistiiginii bulmustur (Askerzade, 2005). Daha sonralar1 bu miikkemmel
iletkenlige ani gecisin, baska metal ve alasimlarda da oldugu bulundu ve bu olguya
siiperiletkenlik ad1 verildi. Siiperiletkenin direncinin yok oldugu bu sicakliga kritik
sicaklik ya da gecis sicakligi denir. Kritik sicaklik (T.) her metal icin farkh
degerdedir.

Baslangicta yapilan arastirmalarda, alasimlar ve tek tek maddelerin direng-
sicaklik Olciimlerine yogunluk verildi. Niobyum’un en yiiksek kritik sicakligina
sahip metalik element (9,3K) oldugu bulundu. Daha yiiksek kritik sicakligina sahip
malzemelerin arastirilmasi, alasim ve bilesiklerin de incelenmesine sebep olmustur.
1972’de Niobyum-Germanyum (NbsGe) alasiminin 23K kritik sicakligina sahip
oldugu bulundu. Siiperiletkenlik olayinin kesfinden sonra Periyodik tabloda bircok

metalik elementin siiperiletkenlik 6zelligi gosterdigi anlagildi.
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Sekil 1.1 Civa’nin 6zdirencinin mutlak sicaklikla degisimi

1.2 Siiperiletkenligin Tarihsel Gelisimi

Siiperiletkenlerin manyetik ozellikleri tipki elektriksel 6zellikleri gibi ¢cok yogun
ilgi cekmistir. Siiperiletken malzemelerin bir diger Onemli 6zelligi onlarin
diyamanyetik 0zellik gostermesidir. 1933 yilinda siiperiletkenlerin manyetik
ozelliklerini inceleyen Robert Ochsenfold ve Hans Meissner manyetik alanda
sogutulan bir stiperiletkenin kritik sicaklik altina indiginde manyetik akiy

disarladigini buldular.

1935 yilinda London teorisi siiperiletkenlerin elektrodinamik 6zellikleri agiklayan
ilk teori olmustur. London teorisi diyamanyetizma ve sifir direng durumunu Maxwell
denklemlerine dayali iki denklemle aciklar. ilerideki yillarda siiperiletkenler
manyetik alandaki davraniglarina gore iki ayr1 grupta toplandi. I.Tip siiperiletkenlerin
genellikle element, II. Tip siiperiletkenlerin ise bilesik ya da alasimlar oldugu
anlasildi. London teorisi her iki tipteki siiperiletkenler icin Meissner etkisini

aciklayabilmistir.



Siiperiletkenligin ikinci 6nemli teorisi ise; Ginzburg-Landau teorisidir. Ginzburg
ve Landau 1950°de yaptig1 caligmalarda siiperiletkenlik elektronu davranisini
London’ un teorisiyle birlestirerek bir teori ortaya koydular. G-L teorisi
siiperiletkenligin ilk kuantum teorisidir ve ikinci dereceden faz gegisi yapan bir
sistemin termodinamigini inceler. Bu teori sayesinde II. Tip siiperiletkenler
aciklanmistir. Mikroskobik anlamda siiperiletkenligin teorisini J. Barden, L. Cooper
ve J. R. Schrieffer 1957 yilinda ortaya koydular ve bu teori kisaca BCS teorisi olarak
adlandirildi. Bu teorinin ana temas iki elektron arasinda “Cooper Ciftleri” olarak

bilinen bagli bir durumun olusmasidir.
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Sekil 1.2 Siiperiletkenligin tarihsel gelisimi

1986 yilinin baslarinda J.Georg Bednorz ve Karl Alex Miiller lantanyum, baryum
ve bakirin bir oksidinde (La-Ba-Cu-O) 30 K’nin {izerinde siiperiletkenligin varligini
bildirdiler. O zamana kadar kritik sicaklik i¢in bilinen en yiiksek deger 23 K idi. Bu
bakimdan bu kesif “Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenligi” olarak bilinen bir donemin
baslamasina neden olan carpici bir gelismedir. Kritik sicaklik ( T, ) degerinde hizla

yiikselme gozlenmistir (Sekil 1.2) (Maple, 1998). Daha sonra bunu T.= 90 K’lik Y-



Ba-Cu-O, T.= 110 K’lik Bi-Sr-Ca-Cu-O sistemleri izlemistir. Ayrica 1988 yilinda
Sheng ve Herman tarafindan TI-Ba-Ca-Cu-O sisteminde siiperiletkenlik gecisi
gozlendi. Parkin ve arkadaslar1 TI- tabanl siiperiletkenlerde bilinen en yiiksek gecis
sicakligin1 125 K olarak gozlediler. 1995 de kritik sicaklign 138 K olan Hggg Tl o2
Ba; Ca; Cujz Og 33 seramigi kesfedildi. 2001 yilinda Jun Akimitsu ve ekibi MgB, nin
39 K de siiperiletken oldugunu kesfettiler. Bu kesifle ilk defa metalik bir
siiperiletkenin 39 K gibi yiiksek bir T,’ye sahip oldugu ortaya ¢cikmustir.

1.3 Kritik Sicaklik

Bir iletkende akim, metal i¢inde serbest olarak hareket eden “iletim elektronlar1”
tarafindan tasinir. Elektronlar metal icerisinde ilerleyen bir diizlem dalga tarafindan
temsil edilebilir. Elektronlar diizgiin tekrarlanan orgiilii kristal yapiya sahip bir metal
icerisinde hi¢ momentum kaybetmeden serbestce ilerleyebilirler. Kristal orgiide
yabanci atomlar ve diger kusurlarin rastgele yayilmasi bu periyodik ilerlemeyi
engeller. Isisal titresimler ve iletkenlik elektronlarinin bu ortamda ilerlerken
karsilastiklar1 elektriksel direng artar. Sicaklik diisiiriildiigiinde atomlarin 1sisal

titresimleri ve iletkenlik elektronlarinin sacilma sikliklari diiger.

Baz1 metal ve alasimlarda, sicaklik iyice diisiiriildiigiinde elektrik 6zdirencinin
birden sifira gitmesi durumuna siiperiletkenlik denir. Bu durumda kritik bir T,
civarinda 6rnek normal elektrik direncine sahip bir fazdan sifir diren¢ durumunu
gosteren siiperiletkenlik fazina gecis yapar. Sekil 1.3’te normal metal ve

siiperiletkenin direncinin sicakliga gore degisimi gosterilmistir (Taylor, ¢ev., 1996).
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Sekil 1.3 Normal metal ve siiperiletkenin direncinin sicakliga
gore degisimi.

1.4 Kritik Manyetik Alan

Siiperiletkenlerin hi¢bir enerji kaybina ugramadan elektrigi iletmeleri ancak belli
kosullar altinda gerceklesir. ik olarak; kritik akim yogunlugu akim bu sinir1 asarsa
malzeme siiperiletkenligini kaybederek normal bir direncli malzemeye doniisiir ve
elektrik akimimin  gecmesini  giiclestirir.  Ikinci olarak; bir malzemenin
siiperiletkenligi dis bir manyetik alandan etkilenerek tiimiiyle yok olabilir. Bunun
icin gerekli manyetik alansa sicaklia baghdir. Siiperiletkenligin yalnizca
malzemenin sicakligim artirarak degil, aym1 zamanda zayif bir manyetik alana
yerlestirilerek de ortadan kaldirilabilir. Bu alan, malzemenin kritik alani olarak

isimlendirilir ve yaklasik olarak verilen, asagidaki esitlikle sicakliga baghlik gosterir.

Ho(T)~H(0)[1-(T/Te)*] 1.4.1)

Bir manyetik alana, karsit bir manyetik alanla karsilik veren malzemeler
diyamanyetik olarak adlandirilirlar. Cogu malzeme, ¢cok az da olsa diyamanyetik
ozellik gosterebilir. Ancak siiperiletkenlerde bu 6zellik en siddetli bicimde gozlenir.
Ciinkii siiperiletkenler, dis manyetik alan1 yok edecek kadar siddetli manyetik alan

iiretirler.
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Sekil 1.4 Kritik manyetik alanin sicaklikla degisimi

1.5 Meissner Olay1

1933 yilinda Meissner ve Ochsenfeld; zayif bir manyetik alanda, sogukta, bir
metal siiperiletken oldugunda, madde icinde her noktada B = 0 olacak sekilde alanin
manyetik alam disarladigin1 kesfettiler. Boylece alan, ister madde kritik sicakligin
altina kadar sogutulmadan Once, ister sogutulduktan sonra uygulanmis olsun,

aynt B=0 durumunda oldugu bulunmus oldu.

1945 yilinda V. Arkadiev siiperiletkenlerin bu 6zelligini, ylizeyinin iizerine kii¢iik
bir miknatis1 yerlestirerek gosterdi. Siiperiletken bir malzeme, bu miknatist
yiizeyinden uzaklastinnyordu ve daha sonrasinda bu deney Meissner etkisini gosteren
klasik bir deney haline geldi. Meissner Etkisi olduk¢a onemli bir kesiftir. Sifir
indiiksiyon, B<B.’de siiperiletkenlik halinin ayirt edici bir 6zelligi olarak da

kullanilabilir.
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Sekil 1.5 Stiperiletkenlerin manyetik davranislar:

Sekil 1.5’de 6nce bir malzeme sogutulup siiperiletken hale getirildikten sonra,
manyetik alan uygulandiginda, daha sonrada manyetik alan uygulanan bir ornek
sogutularak siiperiletken hale getirildiginde Ornegin davranis1 gosterilmistir.
Sekildende anlasildigi gibi bu iki durum arasida bir fark yoktur. Her iki durumda da
manyetik aki diglanir. Ayrica ideal normal bir iletkenle, bir siiperiletkenin AC

manyetik alandaki davraniglan birbirine benzerdir.

1.6 Niifuz Derinligi

Siiperiletkenlerde olusan yiizey akimlari, magnetik alanlarin siiperiletkenin igine
girmesine izin vermez. Gergekte bu akimlar yalnizca numunenin yiizeyindeki cok
ince tabakadan olusmazlar, tersine yiizeyde maddeye niifuz ederek; sonlu kalinliktaki
bir et tabakasi iizerine dagilir. Miikemmel diyamanyetizma o6zelliginin, yiizey
akimlar neticesinde malzeme icerisinde tamamen korunmasina karsin; manyetik
alan bu incecik katman igerisine siiziilmektedir. Bu olaya niifuz derinligi
denilmektedir. Siiperiletken yiizeyinden i¢ine dogru gidildiginde manyetik alan

exponansiyel olarak azalmaktadir. Boylece magnetik alan, Meissner Olay1 ile



uyumlu olarak numunenin iginde sifir olmaktadir. B manyetik alani derinlikle

asagidaki sekilde degismektedir.

B(x) = B(0)e™*/* (1.6.1)

Niifuz derinligi degeri sicakliga ve maddenin cinsine bagli olarak degisir. ), O
K’ deki niifuz derinligi olmak iizere, niifuz derinligi sicaklikla asagidaki bagintiya

gore degisir.
Ay = Aoy[1 = (T/T)*] /2 (1.6.2)

AE

L

Sekil 1.6 Manyetik alanin siiperiletkene niifuz etmesi

1.7 I ve Il Tip Siiperiletkenler

Siiperiletkenler manyetik alandaki davranislarina gore; 1. Tip Siiperiletkenler ve
II. Tip siiperiletkenler olmak iizere iki gruba ayrilirlar. 1. Tip siiperiletkenin T,
altinda sifir diren¢ gostermesinin yam sira diger bir 6zelligi de; miikemmel bir
diyamagnet gibi davranmasidir. T 'nin altindaki sicakliklarda uygulanan manyetik
aki, I. Tip siiperiletkenlerin i¢ bolgelerinden uzaklastirilir yani Meissner etkisi
gozlenir. Manyetik alan; kritik manyetik alan H¢'nin iizerine ¢iktiginda malzeme
siiperiletkenlik ©zelligini kaybederek normal hale doniisiir. I. Tip siiperiletkenin
kritik manyetik alan1 ¢ok diisiik oldugundan; siiperiletkenler, miknatis yapiminda

cok kullanigh degillerdir.



II. Tip Siiperiletkenlerde iki tane kritik alan vardir. Alt H¢; ve iist He, alanlari.
Kritik Hc; alam ile iist He, alam arasindaki degerlerde manyetik aki yogunlugu tam
olarak sifira esit degildir ve Meissner etkisi tam olarak olusmamustir. He; ve He,
degerleri arasindaki bir manyetik alan degerinde; siiperiletken malzeme, girdap

(vortex) hali olarak adlandirilan karsik halde bulunur.

Normal Hal H, Mormal Hal

& T

Siiperiletken Ha
Hal Siiperiletken
Hal
(a) T. T (b) T, T

Sekil 1.7 LTip ve IL.Tip siiperiletkenler icin sicakliga bagh kritik manyetik alan degisimi

II. Tip siiperiletkenler, 1. Tip siiperiletkenlerin kritik sicakligina gore ¢ok daha
yiiksek kritik sicakliklara sahiptirler. II. Tip siiperiletkenler iki farkli kritik alana
sahip olmalartyla agiklanirlar. Stiperiletkenligin kesfinden bugiine kadar gecen siire
zarfinda periyodik sistemdeki bir¢ok metalik elementin yani sira bazi ara metal
bilesiklerinde ve bazi yaniletkenlerde belirli bir T, sicakliginda siiperiletkenlige
gecis gozlendi. Bu siiperiletkenlige gecis hem Ozdirencindeki de8isme hemde

Meissner Olayi ile dogrulandi.

Vortex halde madde O dirence sahip olabilir ve aki kismen niifuz
edebilir. Uygulanan alan alt kritik alanm1 gectiginde; girdapli bolgeler normal
kisimlardan olusan fitiller seklinde olur. Uygulanan alanin siddeti arttiginda fitil

sayilar1 artar ve alan tist kritik alana ulastiginda, numune normal hale gecer.



L. Tip II. Tip
! Siiperiletken durum .
41 A | s
Normal Vortex hali | Normal
durum .
! durum
He B, Hey Her Bs
A A
— Vorfex
H<H, H< He Het <H < Heo

Sekil 1.8 LTip ve ILTip siiperiletkenlerin manyetik alan i¢indeki davraniglari
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BOLUM iKi

SUPERILETKENLIK TEORILERI

2.1 London Teorisi

Meissner-Ochsenfeld olaym izah eden ilk teori; iki kardes F.London ve
H.London, tarafindan 1935 yilinda gelistirildi. Onlarin teorisi, siiper akiskan
helyumun iki-akiskan modelinden kaynaklanmaktaydi. Bu modele gore;
siiperiletkenlerdeki elektronlar iki grubun karisimi olarak, siiperiletken grubun
yogunlugu ny ve normal grubun elektron yogunlugu n, seklinde tanimlanir. Bir
siiperiletkendeki toplam elektron yogunlugu n=n, +ns ’dir. Siiperiletkenin sicakligi
T= 0’dan T=T.’ ye kadar arttirildiginda, siiper elektronlarin yogunlugu ny, n’den
sifir degerine diiser (Askerzade, 2005). Bu durumda siiper elektronlar ilerlerken
diren¢ ile karsilagsmazlar. Bu akimlar siiperiletken icinde elektrik alan meydana
getirmezler. Eger getirmis olsalardi, siiper elektronlar malzeme igersine sonsuza
kadar ivmelenirlerdi. Normal elektronlar elektrik alani olmaksizin durgun sistemde

hareketsizdir. Elektrik alani i¢erisinde siiperelektronlarin hareket denklemi,

dv
me
dt

s = ¢eE (2.1.1)

seklinde yazilabilir. Burada m elektronun kiitlesi, e elektronun yiikii, v

siiperakiskanin hizidir. Siiper akimlarin yogunlugunu  J, =n_ev, ifadesi ile

yazabiliriz. Bu ifadenin tiirevini aldigimizda;

aJ, v
s —p e
ot *oot

(2.1.2) nolu esitligi elde ederiz. (2.1.1) nolu esitlikten hizin tiirevini, (2.1.2) nolu

(2.1.2)

esitlikte yerine yazarak 1.London denklemini elde ederiz.
aJ, ne’E
ot m

e

(2.1.3)

11
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Bu ifadenin rotasyonelini alarak 2.L.ondon Denklemi elde edilebilir.

aJ : -
— ”’;: VxE (2.1.4)

V %

e

(2.1.4) nolu esitlikte Maxwell denklemlerinden VXE = %—B ifadesi kullanilarak
t

esitlik asagidaki forma doniisiir.

v x aJ, _nse2 JB
Y m, o (2.1.5)
U J n.e’ -
Bu ifadeyi yeniden diizenlersek > VxJ,+———B|=0 (2.1.6) seklini
m(.’

elde ederiz.

Bu ifadenin sifir olabilmesi i¢in parantez i¢indeki terim bir sabit olmalidir. Meissner
olayiyla, B=0 , tutarli olmas1 i¢in parantez i¢indeki terim sifir olmalidir .Buradan
asagidaki ifade elde edilir.

2
—ne -
—B (2.1.7)

VxJ, =
m

e

Bu ifade 2. London Denklemi olarak bilinir. Ugiincii Maxwell esitligini yeniden
yazacak olursak:

VxB=u,J (2.1.8)
Vx(VxB)=u,(VxJ,) (2.1.9)
2
Vx(VxB)=,u0(—n“e E] (2.1.10)
me
VxVxv=V(Vy)-V? (2.1.11)
) ne’ -
-V*B=pu,|-——B8 (2.1.12)
me
) ne’ -
V2B =y, =——B (2.1.13)
me
d’B ne’ -
—Hy(——B)=0

(2.1.14)
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Meissner etkisi diistiniiliirse sinir sartlart B(0)= By ve B(c0)= 0 dir. Yukaridaki
denklemin ¢oziimii,

B(x) = B(0)e™*/* (2.1.15)

seklindedir. Bu esitlik manyetik alanin siiperiletken yiizeyinden itibaren {istel olarak
azaldigimi gosterir. Manyetik alan tam olarak siiperiletken maddenin igine
giremesede belli bir oranda siiperiletkenin yiizeyinden iceri dogru girebilir. Manyetik

alanin girebildigi bu uzakliga London niifuz derinligi denir ve A ile gosterilir.

A= (—2)1/2 (2.1.16)

nse? o

London Teorisi basarili bir sekilde siiperiletkenlerin sifir diren¢ ve ideal
diyamanyetizma Ozelliklerini aciklamaktadir. Bundan baska London Teorisi A'nin

sicaklikla degisimini de tahmin edebilmistir;

4
T
1=/10[1—(?J ] (2.1.17)

2.2 Ginzburg Landau Teorisi

Ginzburg ve Landau 1950’de yaptig1 calismalarda siiperiletkenlik elektronu
davranisini London’un teorisiyle birlestirerek bir teori ortaya koydu. G-L teorisi
siiperiletkenligin ilk kuantum teorisidir. Bu teori BCS teorisine biiyiik katkida
bulunmustur. Bu teori sayesinde II. Tip siiperiletkenler bulunmustur. Bu teorinin en
onemli oOzelligi esuyum (koherens) uzunlugu kavramini igermesidir. Esuyum
uzunlugu; siiperiletken i¢inde konuma bagl bir manyetik alan oldugunda elektron
yogunlugunun yaklagik sabit kaldig1 uzunluktur. Ayrica iizerinde siiperiletkenligin
yaratilabildigi ve yokedilebildigi en kiigiik boyut olarak da tamimlanabilir. Landau
teorisinin siiperiletkenlere uygulanmasi bir diizen parametresi olarak  dalga
fonksiyonunun isleme konmasimi gerektirir. Diizen parametresi ¥(7) ve n(7)

siiperiletken elektronlarin yerel yogunlugu ise serbest enerji yogunlugu:

1 AY[ =
F.(f)=F,@-afy| +§le4 +E‘(—ih§—%}y - [MaB, @2.1)
0
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Serbest enerji yogunlugu denkleminde ¥, normal durumdaki enerji yogunlugudur.

1
ay’ +E Bv*  terimi serbest enerjinin ikinci dereceden bir geciste sifir olan bir
B[l
diizen parametresi cinsinden seri aciliminin ilk terimi olur. I MdB, siiperiletkenden

disart magnetik aki azalmasiyla serbest enerjide olusan artlsl0 gosterir.

Serbest enerji y diizen parametresine gére minimize edilirse:

2
—aw+,6|y/|2w+ﬁ(—ihV—%J w=0 (2.2.2)

c
sonucu bulunur. Bu Ginzburg-Landau’nun birinci  denklemidir. Serbest enerji
yogunlugu ifadesini bu sefer A vektor potansiyeline gore minimize edersek;

: iqh (. AN 9.
L0 =20l vy vy )y (223)

m

GL teorisinin ikinci esitligi olan akim yogunlugunu ifadesini buluruz.

Birinci GL esitliginde; A=0 ve Sy’ K a olarak kabul edilirse,
h? d*yp
== ayp (2.2.4)

denklemi elde edilir ve bu denklemin ¢6ziimii exp (ix/\/m) dir. Parantez
icindeki terimin paydasi her malzeme icin sabittir ve GL koherens(esuyum) uzunlugu
olarak tamimlanir. London niifuz derinliginin esuyum uzunluguna oram
siiperiletkenler i¢in onemli bir parametre olan GL (Ginzburg-Landau) parametresini

Verir.

K= % = (%.Zﬁnm) 2.2.5)

Bu parametre, siiperiletken malzemenin tipini belirler. Koherens uzunlugu niifuz
derinliginden biiyilkse madde IL.tip, eger kiiciikse madde II. tip siiperiletkendir.
Koherens uzunlugu ve niifuz derinligi, normal bir metalin elektronlarinin ortalama
serbest yoluna baglidir. Bir metale safsizliklar katilarak ortalama serbest yol
kisaltilabilir. Metale safsizliklar eklendikce, niifuz derinligi artar ve koherens
uzunlugu kisalir. Boylece, bir metale baska bir metal ekleyerek I.tip siiperiletkenden

ILtip siiperiletkene doniisiim saglanabilir.
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3.3 BCS Teorisi

1957°de John Bardeen, Leon Cooper, Robert Schrieffer, tarafindan ortaya atilan
mikroskobik teori; siiperiletkenlerin degisik ©Ozelliklerinin anlasilmasinda basarili
olmustur. BCS Teorisi temelde cok diisiik sicakliklarda siiperiletken malzeme
icindeki elektronlarin hareketiyle ilgilenir. Bu teorinin ana temasi; aralarinda bir tiir
cekici etkilesme bulunan iki elektronun Cooper ¢iftleri olarak bilinen bagli durumlar
olusturmasidir. Bu teori ile normalde ayni kutuplarin birbirini itmesi gercegine
karsin, elektronlarin orgii titresimiyle etkileserek birbirlerini cekebilecekleri ve
elektron ciftleri olusturabilecekleri gosterildi. Eksi yiike sahip oldugunu bildigimiz
hareketli bir elektron, pozitif yiike sahip bir iyona yaklastigi anda; ¢ekim etkisiyle
orgiiniin o noktada biiziilmesine sebep olur. Bu anda elektron civarindaki net yiik
pozitiftir. Ardindan yaklagmakta olan ikinci bir elektron o noktadaki biiziilmeyi goriir
ve net pozitif yiikiin cekim etkisiyle o tarafa dogru cekilir. Bu durumda iki elektron

birbirini “elektron-orgii-elektron” mekanizmasiyla dolayli olarak ¢cekmis olur.

Kuantumlanmis orgii titresimleri “fonon” oldugundan, sistem “fonon etkilegimli
mekanizma” olarak da adlandirir. Sekil 2.1°de Cooper ciftleri olarak adlandirilan iki

elektronun nasil birlikte kenetlenmis oldugunu gostermektedir. ikisinin ciftlenmesi

ile, elektronlar siiperiletkenler icinden daha diizgiin sekilde gecerler.

Sekil 2.1 Iki elektron arasinda orgii bozulmasindan ortaya ¢ikan gekici etkilesimin sematik gosterimi

Eger bir Cooper cifti bir fononla ¢arpisirsa, siiperiletken ozellik kaybolabilir
ancak bunun i¢in fononun enerjisinin elektronlarin karsilikli etkilesimlerini
asabilecek derecede yeterli enerjiye sahip olmasi gerekir. Mutlak sicakligin

yakinlarinda, Cooper ciftlerini kirmaya yetecek enerjiye sahip fonon bulunmaz.
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Ancak sicaklik kritik sicakliga dogru yiikseldik¢e, fononlarin kristal 6rgii i¢indeki
titresimleri artar. Kritik sicakliga ulasildiginda da Cooper ciftleri kirilir ve malzeme
siiperiletken 6zelligini kaybeder. BCS teorisi mitkkemmel diamagnet ve miikemmel
iletken olan Ltip siiperiletkenlerin davramisimi agiklar. II. tip siiperiletkenlerin ise;
diisiik kritik sicakliga sahip olanlarin davramigim agiklarken, yiiksek kritik sicakliga
sahip bazi seramik siiperiletken malzemelerin davramiglarin1 aciklamada yetersiz

kalir.



BOLUM UC

YUKSEK SICAKLIK SUPERILETKENLERI

3.1 Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenlerinin Zamana Bagh Degisimi

1986 yilinda IBM Ziirich Arastirma laboratuarinda Bednorz ve Miiller, La-Ba-Cu-
O (LBCO) sisteminde [(La,Ba),CuQ4], 30K T.lik kritik bir sicaklikta yeni bir
onemli siiperiletken buldular. Bu bulus, Tokyo Universitesi’ndeki Tanaka’nin
grubunun ilgisini klasik Bardeen-Cooper-Shrieffer (BCS) teorisinden tahmin
edilebilecek yeni daha yiiksek T.'ye ¢ekmistir. 1986 nin sonlarinda, Ba icin Sr’nin
yerine konmasmin T yi 42.5 K’e yiikseltmede ise yaradigini dogruladilar. Bu
gelismeden sonra, daha yiiksek kritik sicaklikta bilesikler bulabilmek icin ¢alismalar

yogunlasti. Kisa siire sonra T, La oksit serilerinde 57 K’lik bir maksimuma ulasti.

Yiiksek T, bilgisinde bir aylik bir sessizlikten sonra Subat 1987°de, Wue ve ekibi
Y-Ba-Cu-O (YBCO) sisteminde (YBa;CuszO7.5) 90K’lik sivi-nitrojen sicakliginin
tizerinde siiperiletkenlik buldu. Ayrica, YBCO’nun T, degeri ne Y icin diger
yeryliziinde az bulunan elementlerin yerine konmasiyla, ne de yaklasik bir yil igin
oksijen igeriginin kontroliiyle gecilememistir. Yiiksek T, siiperiletkenlerini bulmak
icin, yeryiiziinde az bulunan elementleri igermeyen oksitlerin diger siniflarim
aragtirmanin onemli olduguna inanilir. Bu, arastirmacilart diger ii¢ degerli iyonlari
iceren siiperiletken oksit sistemini c¢alismaya yonlendirmistir. Yeryiiziinde az
bulunan elementler icermeyen Bi-Sr-Ca-Cu-O (BSCCO) sisteminde yeni bir siif
yiiksek T, siiperiletkenleri, 24 Aralik 1987’de bulundu ve 21 Ocak 1988’de bildirildi.
Oksit, YBCO sisteminkinden 15 K daha yiiksek yaklasik 105 K’lik bir T, ye sahiptir.
Tek yiiksek T, fazim izole etmek 4 ay stirdii. Bu
olay, Bi’ nin bir boliimii i¢in Pb’nin yerine konmasiyla Takana ve ekibi tarafindan
basarilmistir. 1986 yilmidan once kesfedilen biitiin siiperiletkenler, alcak sicaklik
siiperiletkenleri (LTSC) olarak adlandirilir ve bakir-oksit tabakasi icermezler. 1986
yilindan sonraki kesiflerde siiperiletkenler yiiksek sicaklik siiperiletkenleri (HTSC)

olarak adlandirilir ve hepsi bakir-oksit tabakasi icerir. Bakir-oksit tabakalar1 kendini

17
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tekrarladik¢a stiperiletkenlik gecis sicakligt (T.) artar. HTSC’ ler son derece
anizotropik, yani yone bagimh 6zelliklere sahiptirler. Bu 6zellik direncin bakir-oksit
dizleminde cok kiigiik, diizleme dik dogrultuda ise c¢ok biiyilkk olmasiyla
gozlemlenebilir. Mekanik ozellik agisindan bakilacak olursa; esnek olmayan yani
kirilgan bir yapiya sahiptirler. Taneler arasindaki zayif bag etkisinden dolayr diisiik

kritik akim yogunluguna sahiptirler.

Ayrica, BSCCO polikristal maddelerinde yiiksek kritik akim yogunlugu, J. tasiyan
parcacik siralamasim gelistirmek i¢in uygun metotlar gelistirildi. Bu metodlar:
yiikksek T, fazi i¢in, soguk basinglama gibi mekaniksel bir yontem ya da son 1s1
davranisi boyunca arada bulunan soguk dondiirme ve diisiik T, fazi i¢in, kismi eritme
ve yavas sogutma kristal gelistirme yontemi. Bu basarilar Bi-oksit siiperiletkenlerin
gelecek uygulamalarina 1s1k tuttu. Uygun seviyede J. gosteren 1 km uzunlugunda Bi-

oksit tellerli ve bantlart hazirlanmustir.

3.2 Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenlerinin Genel Yapisi

Yiiksek sicaklik siiperiletken bilesiklerin tamami CuO diizlemleri iceren
“perovskit” yapilara sahiptir. Oksijen atomlari; zincirler icinde, metal-oksit
diizlemleri icinde ve bakir oksit diizlemleri i¢inde olmak iizere ti¢ farkli sekilde
diizenlenir. Cu-O diizlemlerini ayiran nadir toprak elementlerinin olusturdugu metal-
oksit diizlemleri yiikk deposu olarak gorev yaparlar ve Cu-O diizlemlerine yiik
tagiyicilarim verirler. Elektron ciftlerinin olusturdugu direngsiz siiperakimlar bakir-

oksit diizlemleri i¢inden akmaktadir.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri Cu-O diizlemlerinin {iist iiste siralanmasi ile
olusmaktadir. Siiperiletkenligin iki boyutlu iyi iletken olan bu diizlemlerden
meydana geldigine inanilmaktadir. Ideal bir perovskit yapt ABX3 yapisina sahiptir.
A ve B atomlarn1 metalik katyonlar (pozitif yiiklii), X atomlar1 anyonlardir (negatif
yiiklii). A atomu B atomlarindan daha agir ve biiyiiktiir, kiibiin merkezinde bulunur.
Daha kii¢iik olan B metalik katyonlar, kiibiin 8 kdsesinde bulunur. X anyonlart ise;

12 kenarin orta noktalarina yayilmislardir. A atomu yerine 20 element, B atomu
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yerine yaklasik 50 element bulunmustur ve X atomlar1 cogunlukla oksijen atomudur.
CuO diizlemlerindeki tasiyict yilk yogunlugu ara tabakalar tarafindan

denetlenmektedir. Bu ara tabakalar yiik deposu gibi davranmaktadirlar.

Sekil 3.1 Perovskit yap1 (Askerzade, 2005)

3.3 Bizmut Tabanh Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenleri

Bi-tabanl cupratelerin ¢ok benzer kristal yapilarda olan en az ii¢ siiperiletkenlik
fazindan meydana geldigi bilinmektedir. Bu fazlar i¢in genel kimyasal formiil soyle

yazilabilir;

Bi,Sr,Ca, Cu,0,,,,., (3.3.1)

Bi (bizmut), Sr (stronsiyum), Ca (kalsiyum), Cu (bakir) ve O (oksijen)’den olusan
yiiksek-sicaklik siiperiletkenine Bizmut siiperiletkeni denir. Burada n=1, 2 ve 3
sirastyla 2201 (Tc=10K), 2212 (Tc=80K) ve 2223 (Tc=110K) fazlarina karsilik gelir.
2223 ve 2212 kritik sicakliklar1 sivi nitrojen sicakliginin iizerindedir. Bunun yam
sira BSCCO, nadir toprak elementi icermedigi kesfedilmis ilk yiiksek sicaklik
stiperiletkenidir. BSCCO-2212 tel yapiminda kullamlan ilk yiiksek sicaklik
stiperiletkenidir. BSCCO-2212 yapis1 diger bizmut ailesi iiyeleri ile ¢ok benzer bir
yapiya sahiptir. 2201, en iist kisminda birden az CuO, igerir ve en altta yarim Ca
tabakas1 yoktur. 2223, heryarimda extra CuQO, ve Ca igerir. BSCCO; YBCO gibi

kristal tanecik sinirlarinda zayif baglanti problemlerine sahip olmasina ragmen,
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sertlik devrimi (texture evolation) ile bunun iistesinden gelmistir. BiO katmanlar
YBCO’da mevcut degildir. BSCCO’nun yiikseltilmis derecelerdeki manyetik alan
icindeki kritik akim yogunlugu, YBCO’ dan 10 kat daha azdir. BSCCO ve YBCO
siiperiletkenleri Perovskite yapilar1 da dahil olmak iizere bircok agidan benzerdir.
Fakat onlarin elektronik 6zelliklerinde sasirtici farkliliklar gozlenir. Karisik kristal
bizmut yapist Sekil 3.2°de oldugu gibi birbirinden farkli olarak degisen iki tabakay1
gostermektedir. CuO tabakasi (mor bakir-kahverengi oksijen) ve bizmut oksit
tabakasi (yesil bizmut) arasina kalsiyum atomu serpistirilmis (pembe) ve stronyum

(turuncu).

Sekil 3.2 Karisik bizmut kristal yapist

Kiritik sicakliklar1 sirasiyla 10, 80 ve 110 K olan n=1,2,3 fazlar1 manyetik akim
disarlamas1 ve elektrik akim oOlctimlerinde kararlidir. Bizmut iceren siiperiletkenler
diger temel yapilarla karsilastirllamayacak kadar siiper yapilardir. Oksijen icerikli
yapisal modiilasyonlarin ve onlarin siiperiletkenlik o6zellikleri tizerindeki rolleri
onemlidir. Bu modiilasyonlar ilk olarak yiiksek coziiniirliikli elektron mikroskobisi
ile ortaya cikarilmistir. Bir seramik yiiksek sicaklik siiperiletkeni aslinda cok zayif
bir metaldir. Oda sicakliginda hemen hemen bir yalitkandir. Ciinkii elektronlar
sadece kat1 orgiiyle temas halindedir. Kristal ¢rgiide gosterildigi gibi; seramik kritik
sicakligin altinda sogutuldugunda elektronlar bir araya gelir ve birbirlerini

dengeleyerek titresen orgii ile hareket edebilirlerler.
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Sekil 3.3 Bizmut tabanl: siiperiletkenlerin birim hiicre yapilar

3.4 BSCCO da Katkilamanmn Etkileri

Bi-Sr-Ca-Cu-O sisteminde yiiksek T, siiperiletkenlik bulundugundan bu yana;
hazirlanisi, siiperiletkenlik 6zellikleri ve bu bilesenlerin yapisi hakkinda bircok
calisma yayimlanmigtir. Bi-tabanli cupratelerin ¢ok benzer kristal yapilarda olan en
az ¢ siiperiletkenlik fazindan meydana geldigi bilinmektedir. Bu fazlar icin genel
kimyasal formiil soyle yazilabilir: Bi>SroCay.1CuyO2ni44y, burada n=1, 2 ve 3 sirasiyla
2201 (T.=10K), 2212 (T.=80K) ve 2223 (T.=110K) fazlarina karsilik gelir (Poole,
2000). Bunlar arasinda en yiiksek T, ile yiiksek T.(2223) fazinin tek bir fazda
hazirlanmasi1 ¢ok giigtiir. Bi icin Pb’nin kismi yerine konmasinin, 2223 fazinin
biiylimesine destegi kanitlanmis ve yabanci atom katkilamasina yonelik ilgi artmigtir
(Sykorova ve diger., 2002). (Bi,Pb)-Sr-Ca-Cu-O maddelerinin 6zelliklerinin farkli
iyonik yaricaplar ve farkli baglama karakterine sahip elementlerin eklenmesi ya da
yerine konmasiyla degistirilebildigi bulunmustur. Siiperiletkenlik 6zellikleri, kristal

yapida katkinin karakteristiklerine bagl olarak gelistirilir ya da yok edilebilir.
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Alkalin metal (Li, Na, K, Rb ve Cs) ’in Bi-tabanlh siiperiletkenlerde,
siiperiletkenlige eklenmesi/yerine konmasinin etkileri iizerine bir¢cok calisma vardir.
Kawai ve ekibi oncelikle Bi,Sr,CaCu,Oy *de Bi, Sr, Ca ve C alkalin metallerin yerine
konmasinin etkilerini ¢alismistir. Onlar, alkalin metallerin siddetli bir sekilde Bi—
2212 fazinin olusum sicakligimi diisiirdiigiinii, bulmuslardir. Li ve Na katkist ile T,
arttirllmistir, K ve Rb katkisi ile ise T, diisiiriilmiistiir. Bi-tabanli sisteminde alkalin
metal ekleme/yerine koyma iizerinde ¢ok calisma olmasina ragmen, 2212 fazina
odaklanilmigtir. Sadece birka¢ arastirmaci alkalin metal katkilarinin Bi-2223
sisteminin siiperiletkenlik 6zellikleri ve yapisi lizerindeki etkilerini ¢alismistir. K, Rb
ve Cs 'nin 30% mol seviyesinde katki yapildiginda T, de kritik akim yogunlugunda
J’de artis olur ve normal durum direncinde azalma olur. Dou ve ekibi
Bi,Sr,CaCu,0x in siiperiletkenlik 6zelliklerinde Li, Na ve K alkalin elementlerinin
etkilerini caligmustir. Alkalin metal katkisinin T, arttirdigim ve sivi fazin olusum
sicakligin1 diisiirdiigiinii belirtmislerdir. Farkli iyonik yarigapa ve farkli baglanma
karakterine sahip elementlerin eklenmesi/yerine konmasi ile siiperiletkenlerin
ozellikleri kontrol edilebilir. Bi-tabanl siiperiletkenlerin 6zelliklerinde (V, Nb, Ta,
Mn) gecis metallerinin etkisi aragtinlmistir. Geg¢is metallerinden kiigiik bir miktar
eklenmesi Bi-2223 fazinin icerigini arttirmig ve tasima 6zelliklerini gellistirmistir.
Fakat daha biiyilk miktarda yerine konan maddeler orneklerdeki zayif baglantilar

bozmustur.

Bi-tabanli siiperiletkenlerde  3A elementlerinin (B, Al, Ga, In) etkisi de
calisilmistir (Smrckova ve diger., 2002). Tiim ornekler Bi-2212 ve Bi-2223 fazlarinin
karistmidir. Stiperiletkenlik fazlarinin 6rgii parametreleri elde edilmistir. Boron Bi—
2223 fazinin olusumunu gelistirmistir, T.=108 K ile oOrnekler smirli bir hal
degisimine sahiptir. Bi—2223 fazinin miktar1 Al ve In ’in kiiciik konsantrasyonu ile
arttirllmistir. Fakat Ga, Bi-2223 fazim1 bozmustur ve Bi-2212 fazi baskin hale

gelmistir (Sykorova ve diger., 2004).

Bi,Sr,Ca;, 1Cu,yOopiar §  genel formiilityle  siiperiletkenlerin - BSSCO  sistemi
arasinda ii¢ boliimlii tabakali cuprate (Bi, Pb),Sr,CaCu3Oi¢: & (n=3), daha yiiksek

T’ ye sahip; bulk araglar ve uzun boydaki iletkenlerin islemi i¢in uygun oldugundan,
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hem kuramsal hem de teknolojik ilgi ¢cekmektedir. Kapsamli arastirma ¢alismasi bu
sistemin akis igneleme(pinning) Ozellikleri, yapisi ve iletkenligini gelistirmek igin
yapilmistir. Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri; giiclii anizotropik 6zellikleri, ¢cok diisiik
yiik yogunlugu, ¢ok kisa es uyum uzunlugu( &) ve genis niifuz derinligi( A ) ile
bilinir. Bu dogal 6zellikler beklenmedik hizla olusan akisin goreli olarak diisiik alan
kuvvetlerine ve yiiksek sicakliklara niifuz etmesi ile sonuglanir. Bu, enerji
dagilimina, normal duruma ve siiperiletkenlerin sonraki hal degisimine neden olur.
Bu sonug, yiiksek alan ve sicakliklarda akim yogunlugunu aym tutmak igin etkili
igneleme (pinning) merkezlerini ele alarak kati durumda gobek orgiisiinii ilistirmek
icin ¢ok Onemlidir. Diisiik-ac1lt ¢izgi sinrlar, istif hatalari, cift sinirlar, saf olmayan
fazlar, hizlandiricilar, farkli fazlarin hesaba katilmasi, gelisme bozukluklari, oksijen
bosluklari, yapisal diizensizlikler ve farkli boyutlulugun diger maddeleri potansiyel
igneleme (pinning) merkezleri gibi hareket edebilirler. Agir iyon aydinlatmas: ile
yaratilan siitun hatalarinin, (Bi, Pb)-2223/Ag bantlarinda; yapay igneleme (pinning)
merkezleri liretmede etkili oldugu raporlanmistir. Fakat bu metot genis derece
uygulamalari i¢in uygun degildir. islem kosullarini diizenleyerek sistemde ¢ok kiiciik
boyutlarda hatalar yaratmak ya da cok kiiciik katkilarla sisteme katki yapmak
alternatif bir yaklasgimdir. Dis katkilarin se¢imi Oyle yapilmahdir ki; bu
siiperiletkenlik ©zelliklerini bozmamalidir ve katki yiizdesi kritik bir sekilde
ayarlanmalidir. (Bi, Pb)-2223 icin literatiirde bircok durum raporlanmistir. Ornegin:
karbon nanotiipler, SiC nanoparcaciklar, nanosize MgO parcaciklar1 ya da ¢ubuklar
gibi. Ayrica hem Bi-2212, hem de Bi-2223’de fazla Pb katkisinin bu sistemlerin

igneleme (pinning) giiciinii gelistirdigi bulunmustur.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin kesfi fizik ve miihendislik alanlarinda biiyiik
bir heyecanla karsilanmasina ragmen; bu malzemelerin giincel uygulamalarn yavas
ilerlemektedir. Buna en temel engel dis bir manyetik alan varlifinda siiperiletkenlik
ozelliklerin bozulmasidir. Ornegin; manyetik alan yokken 100 K civarinda off set
sicakliga sahip olan bir siiperiletkene manyetik alan uygulandiginda off set sicaklik
hizla diismeye bagliyor. Bu bozulmanin kaynag: tip II siiperiletkenlerdeki asir1 aki
cizgilerinin (flux lines) olusumunun sebep oldugu termal degisimdir. Manyetik alan

varliginda bu malzemelerin performansini gelistirmede en ©nemli unsur termal
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degisimleri yakalamaktir. Bu da aki cizgilerine etki eden ve onlarin vortex

enerjilerini azaltan yapay kristal kusurlan yaratilarak basarilmistir.

Tip I siiperiletkenleri manyetik alami disarlar, Tip II siiperiletkenleri ise; aki
tiipleri (flux tubes) olarak adlandirilan ufak, siiperiletken olmayan deliklerden
manyetik alanin ge¢mesine izin verirler. Tip II siiperiletkenleri aki tiipii basina bir
birim manyetik alana izin verirler. Bilindigi gibi siiperiletkenler elektrik akimim
neredeyse hi¢ direncle karsilasmadan iletirler. Buda siiperiletken kablolarin yiiksek
seviyelerde ve verimli bir sekilde akim tasiyabilmesine olanak saglar. Burada
problem motorlar ve giic hatlarinda meydana gelen gii¢lii manyetik alanlarin var
oldugu durumlarda siiperiletken kablolarin sik sik siiperiletkenlik durumunun
bozulmasidir. Bilyiik manyetik alanlarin varliginda bir siiperiletken iizerinden gecen
akim elektrik direnci sonucu olarak manyetik vortex hareketlerine neden olur. Goyal
ve ekibi, sadece 10 nanometre boyutunda olan nokta siitunlarin (columns of dots)
siiperiletken olmayan seramik olarak bilinen baryum zirkonatin bu duruma engel
olabildigini kesfetti. Arastirmacilar esnek metallerin en basinda gelen YBCO
filmlerden kendi kablolarin1 yarattilar. YBCO ile beraber baryum zirkonat
nanonoktalarin  (nanodots) da bir arada oldugu bir kansim elde edildi. Baryum
zirkonat ve siiperiletken arasindaki etkilesme sonucu nanonoktalar otomatik olarak
kolonlara dizildi. Siiperiletkenlerdeki kolon bozuklugu manyetik alanin hareketine
bir engel olusturuyormus gibi calisir ve siiperiletkenlerin yiiksek manyetik alanda
akim tasiyabilmesine izin verir. Bu noktalarin nano 6l¢gegi manyetik akiy1 azaltmada
cok Onemlidir. Siiperiletkenlerin bir¢ok teknolojik uygulamasinin saglanmasi, bu
malzemenin biiylikk manyetik alanlarda varligim siirdiirebilmesine baghdir. Giigli
manyetik alanlarda cok yiiksek akim tasiyabilmesi vortexlerin hareketini
engellemeyle saglanabilir. Bunu yapmanin tek yolu vortex hareketlerini engelleyen
siiperiletken olmayan bolgelere sahip olmaktir. Siiperiletken olmayan bolgeler
yaratmak ise, nano boyutta yapilabilir. Buda, siiperiletkenlikle nanoteknolojinin

giizel bir uyumudur. Nanoteknolojinin ilerlemesiyle bu gerceklestirilebilir.
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2008 yilinda Bozovic ve ekibi, katmanlardan meydana gelmis biri metalik digeri
yalitkan; kendi iclerinde siiperiletken olmayan fakat, aralarindaki ara yiizeyle
siiperiletkenlik gosterebilen alisilmadik iki malzemeyle calistilar. Katman, ara
yiizeyden uzak ikinci bakir oksit fazi olarak temsil edilen Zink katkili deneyle asil
iletkenlik olarak tanimlanir. Bilim adamlari; siiperiletkenlik setleri 32 K civarinda
iken, Zink varliginin siiperiletkenlik gecis sicakligina — belirli katmanlara yerlestigi
durumlar hari¢ — higbir etkisi olamadigim buldular. Ikinci durumda ise gecis
sicakliginin 18 K’e dikkat cekici diisiisiinii gézlemlediler. Siiperiletkenligin normalde
setli oldugu, yiiksek sicakligin nispeten sorumlu oldugu tabakali malzemedeki gegis
sicakligindaki diisiis, arastirmacilar i¢in net bir belirti sagladi. Calisilan malzemede
siiperiletkenlik i¢in elektron gereksinimi aslinda metalik malzemenin altindaki ara
yiizeyden gelir. Elektronlar ara yiizeyin tistiindeki yalitkan malzemenin i¢ine sizar ve
ikinci bakir oksit katmaninda kritik seviye olustururlar. Fakat prensipte, tek
katmanda aym elektron konsantrasyonu olusturmanin farkli yollar1 vardir. Ornegin;

elektrik alan1 uygulamayla.

Elektrik kullaniminin biiyiik bir boliimiinii elektronik cihazlar kapsamaktadir ve
bu tiikketim giiniimiizde hizla artmaktadir. Net olarak anlagilmalidirki; ileride mutlaka
daha az enerji tiiketen cihazlara ihtiyacimiz olacaktir. Eger diisiinecek olursak;
siiperverimli ¢evreyle dost motorlar, yer alt1 iletim hatlari, gii¢ sebekelerinde devrim
yaratabilecek niteliktedir. Cok kalabalik sehirlerde gii¢ gereksinimi giinden giine
artmaktadir. Belkide siiperiletken kablolar bu sorunu asmanin ilerideki yolu

olacaktir.



BOLUM DORT

DENEYSEL YONTEMLER

Bu calismada kontrollii Mg katkilamasinin Bi; 7Pbg 3Sr,CarCus.(Mg,Oy bilesigine
siiperiletkenlik ve yapisal 6zellikler agisindan getirdigi sonuclar incelendi. Ornekler
ara Ogiitme ve presleme yapilarak kati hal reaksiyon yontemine gore hazirlandi.
Direng sicaklik ol¢iimleriyle elde edilen verilerde katkilamanin siiperiletkenlik gecis
sicakligina etkileri incelendi. Orneklerin yiizey mikro yapis1 ve yiizey morfolojilerini
incelemek amaciyla taramali elektron mikroskobu (SEM) goriintiileri ¢ekildi. X-151m
toz kirmmim desenleri (XRD) yardimiyla oOrnekteki farkli siiperiletken fazlar

belirlendi.

4.1 BPSCCO Siiperiletken Ornek Hazirlanmasi

Kontrollii Mg katkilamas1 yapilacak malzeme yapis1 Bi; 7Pbg 3Sr,Ca,Cusz Mg, Oy
sekildedir. Buradaki x degeri Mg elementinden yapilmis olan katkilamayi
gostermektedir. Mg elementinden katkilandigi oranda Cu elementinden ¢ikarilmistir.
x degeri sirasiyla 0,00, 0,05, 0,10, 0,15, 0,20 seklinde alinmisir. Bu malzeme
geleneksel katihal reaksiyonu yontemiyle hazirlanmistir. Ornekler A(x=0,00),

B(x=0,05), C(x=0,10), D(x=0,15), E(x=0,20) olarak adlandirilmustir.

Her bir 6rnek belirlenen degerlerde hassas terazide olgiildii. Biitiin 6rnekler agat
tavaninda ogiitiilerek sematik olarak kodlandi. Orneklere iki kez kalsinasyon islemi
uygulandi. ilk kalsinasyon isleminde firmin sicakhigi iki saat icerisinde 800 °C’ye
cikacak sekilde ayarlandi. Ornekler aliimina kaplarla firma yerlestirildi ve 20 saatlik

ilk 1s1itma baglatild1.
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Tablo 4.1 Hazirlanan siiperiletken malzemenin katki miktarlari

Ornek X Bi,0; PbO SrCO; CaCoO; CuO MgO
A 0,00 3,9606 0,6699 2,9526 2,0018 2,3864 0,0000

B 0,05 3,9606 0,6699 2,9526 2,0018 2,3466 0,0201
C 0,10 3,9606 0,6699 2,9526 2,0018 2,3068 0,0403
D 0,15 3,9606 0,6699 2,9526 2,0018 2,2670 0,0604
E 0,20 3,9606 0,6699 2,9526 2,0018 2,2273 0,0806
Toplam 19,8030 3,3480 14,7630 | 10,0090 | 11,5341 | 0,2014

Kalsinasyon islemi yardimiyla; toz karisimui icerisinden oksit, karbondioksit ve
yabanci maddelerin sicaklik yardimiyla ayrilmasi saglanmistir. {1k 1sitmadan sonra
ornekler tekrar ogiitiiliir ve ikinci kalsinasyona hazirlanir. Ikinci kalsinasyon; 820
C’de 20 saat olarak uygulandi. islem sonunda ornekler firm igerisinde sogumaya
birakildi. Kalsinasyon islemi tamamlanmis ornekler tekrar ogiitillerek homojen hale
getirildi. Ornekler Graseby Specac marka presleme aleti kullanilarak, 450-500 MPa’
Iik basing altinda pelletler haline getirildi. Pellet halindeki 6rneklere sinterizasyon
islemi uygulandi. Bu islemde, firin iki saat icerisinde 850 °C’ye ¢ikacak ve 150 saat
850 °C’ de kalacak sekilde ayarlandi. Sinterlemeden sonra siiperiletken malzeme

olusturma agamasi sonlanir.
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Bi1,7Pb0,3Sr2CaZCu3_ngxOy
(Bi,03,PbO, Cu0O,SrC0O;,Mg0,CaCOs;)

Frrghrma ve b difma

Ealsinasyon x2
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Sinfarlama
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d V

| Xismiamalizi | | Olgimier |

Sekil 4.1 BPSCCO malzemesini iiretmek i¢in uygulanan katihal
reaksiyon yontemi basamaklari

4.2 Direnc Sicakhik Olciim Yontemi

Bu o6l¢ctimiin amaci; hazirlanan bulk malzemelerin direncinin sicaklikla degisimini
incelemek ve Orneklerin siiperiletkenlige gectigi kritik sicakligr olcebilmektir. Ayni
zamanda  siiperiletken = Ornegimizin  kalitesini de belirlememizi saglar.
Orrneklerimizin dire¢ 6lciimii 20-300 K sicaklik degerleri arasinda dort nokta ug

yontemiyle gerceklestirilmistir.

Ornek iizerine kontaklar1 yapmak igin cok ince bakir teller ve kontaklarin 6rnek
yiizeyine tutturulmasi i¢in cok iyi bir iletken olan giimiis pasta kullanilmustir.

Siiperiletken malzemenin tizerindeki akim uglarina sinyal iireteci tarafindan frekansi



29

10 Hz olan altanetif akim uygulanir. Ornek iizerindeki potansiyel uglar ise, Lock-in
yiikseltece baglanir. Lock-in yiikseltec, rnegin potansiyel uglarinda olusan gerilim
farkinin referans sinyali ile aym fazli olan kisminin etkin degerini Olgerek gerilimi
yiikseltir ve ¢ikisa iletir. Sicakligi 6lgmek icin kullanilan termometreye Kiethley 220
programlanabilir akim kaynagi kullanilarak 1mA lik akim uygulanir ve potansiyel
degisimler voltmetreden takip edilir. Ornek iizerinden gecirilen alternatif akimin
etkin degeri grafik iizerindeki potansiyel degerine boliinerek y ekseni R(€2) olarak

kalibre edilir.

Sekil 4.2 TYTE malzeme laboratuvari, R-T 6l¢iimlerinde kullamlan deney seti



BOLUM BES

DENEYSEL SONUCLAR

5.1 XRD Olciim Sonuclar

Bilesigimizin icerdigi siiperiltken ve safsizlik fazlarmi belirleyebilmek igin;
orneklerin toz XRD desenleri Hacettepe Universitesi Fizik Miihendisligi Boliimiinde
elde edilmistir. X-1s1m kirmim desenleri 20= 5 - 60 ®arasinda, CuK, radyasyonu ile

incelenmistir. Yiksek-T_ve alcak-T_fazlarinin pikleri Bansal ve diger., 1991, Pandey

ve diger., 1991 tarafindan verilen tablo yardimiyla belirlendi. Tiim 6rneklerde yiiksek
sicaklik ve alcak sicaklik pikleri birlikte gozlenmektedir. Orneklerde Bi-2223
yiiksek-T_fazinin baskin oldugu gozlendi. Desenlerde Mg katkist arttikea, safsizlik

fazlarinin ve bu fazlarin siddetlerinin arttigr gdzlenmistir.

BSCCO sisteminin karakteristik piki olan 20=5,7 derecede L(002) piki tiim
orneklerde gozlenmistir. L(002) pikinin siddeti A, B ve C orneklerinde 1470, 1286,
1420 degerlerinde iken; D 6rneginde 823’e diiserek en diisiik degerine, E 6rneginde
ise; 2000’ e yiikselerek en yiiksek degerine ulasmistir. En belirgin pikler 26=23-35
derece aras1 gozlenmistir. Belirgin piklerden 20=23.28 derece olan H(111) pikinin en
yiiksek siddeti E 6rneginde gozlenmistir, B ve D orneklerinde ise siddeti azalmstir.
20=27,74 derece olan H(0010) pikide aymi sekilde en yiiksek degere E Orneginde
ulasmisgtir. B ve D orneklerinde diisiis vardir. Her iki piktede C 6rnegi siddeti
artirmaktadir. Simdiye kadar baktigimiz 3 pikte de aym katkiya bagli aym
degisiklikler gozlenmistir. Buna gore katki oraminin arttirtlmasinin bu ii¢ belirgin

pikte ayn1 etkiyi gosterdigi sonucuna varabiliriz.
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20=29,20 derece olan L(0010) pikinde katki B ve D orneklerinde siddeti

azaltirken E ve C orneklerinde arttimis E 6rneginde en yiiksek degere gelmistir, fakat

20=31,20 derece olan L(117) pikinde ise; siddette katkiya bagh olarak siirekli bir

artis gézlenmistir.

20= 33,44 derece olan H(020) pikinde ise; A ve B Orneklerinde siddet
degismezken, C ve E de artip, D’de ise azalmistir. 26=35,20 derece olan L.(0012)

pikinde ise yine B ve D de azalma buna karsilik, C ve E’de artig gozlenmistir.

Desenlerde Mg katkis1 disinda 26=30,02 derecede gozlenen CuO safsizlik fazi A

orneginde gozlenmezken; B Orneginde birden belirginlesmis, C ve E’de siddeti

yiikselirken, D 6rneginde yine diisiis gozlenmistir. Son olarak; 26=17,88 derecede

gozlenen Ca,PbO,4 safsizlik fazi B, C ve E orneklerinde siddeti artmig, D’de ise

azalmastir.

Tablo 5.1 Katkilamaya bagh pik siddetlerinin degisimi

X L(002) | Ca,PbO, | H(111) | H(0010) | L(0010) | L(117) | H(020) | L(0012)
0,00 1470 206 2053 1956 1820 1603 1263 1496
0,05 1286 246 1533 1786 1456 1820 1266 1070
0,10 1420 290 1996 2013 1853 1856 1440 1533
0,15 823 250 1470 1683 1366 1440 1190 1246
0,20 2000 316 2380 2163 2126 2070 1470 1596
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Sekil 5.3 Bi; 7Pbg3S1,Ca,Cus Mg, O, (x=0,05) icin XRD deseni
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Sekil 5.4 Bi; 7Pbg35r,Ca,Cus Mg, O, (x=0,10) icin XRD deseni
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Bi, 7Pby3S1,Ca,Cus Mg, O, (x=0,15) icin XRD deseni
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Sekil 5.6 Bi, 7Pby3Sr,Ca,Cuz Mg, O, (x=0,20) i¢in XRD deseni
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Tiim oOrneklerin XRD desenlerindeki piklerden yararlanarak a, b, c orgi

parametreleri hesaplanmistir. Elde ettigimiz sonuglar Bi-2223 sisteminin teorik

sonuclar1 (a=b=5,4, c=37) ile uyum igerisinde olan tetragonal yapidadir. a=b=5,4063

ve ¢=37,072 PDP programindan buldugumuz sonuclardir. Abbasi ve ekibi (Bi,
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Pb),Sr,Ca,Cuz0y bilesigine MgCO3 ilavesinin etkilerini ¢alismis ve XRD sonuglari
incelendiginde Ca yerine Mg yerdegistirmesi gozlenmis ve ana faz Bi2223 faz
olarak tesbit edilmistir. Ornekler ortorombik yapidadir. Pik siddetlerine gore
incelendiginde; Bi-2223 faz1 katkilamayla azalirken, Bi-2212 fazi artmaktadir.
Katkilamayla birlikte a ve b Orgii parametrelerinde degisiklik olmazken, c orgii
parametresinin uzunlugu azalmistir (37,30, 37,18, 37,09 AO) ( Abbasi ve diger.,
2009). Lu ve ekibi Bijg Pbg4SrioCa,Cus 50y bilesigine (x=0, 0,5, 2, 5, 10 ve 15)
oranlarinda MgO katkilamis ve MgO miktan arttikca Bi2223 faz siddeti (0< x <

0,5) araliginda artmis, (0,5< x < 15) aralignda azalmistir.

x=0,5 katkih ornek Bi2212 fazinin Bi2223 fazina en yiiksek doniisiimii
gozlenmistir ( Lu ve diger., 2000). Kameli ve ekibi Bijgs Pbg34Sr2Cas<CuszOy
bilesigine (x= 0, 0,2 and 0,4) oranlarinda Mg katkilamig yapilan XRD analizlerinde
ana faz Bi2223 faz, ikincil faz ise; Bi2212 bulunmustur. Katkilamayla c orgii
parametresi azalmistir. Birim hiicredeki yiiksek elektronegatiflige sahip magnezyum
daha fazla oksijen alminmi tesvik eder ve tanecik simirlar1 asin katkilanmig
durumdadir. Bu asir1 katkili bolgeler tanecikler arasi baglantiy1 azaltirken, Mg katkil
orneklerin zayif bag davranisini arttirir (Kameli ve diger., 2007). Najafpour ve ekibi
Bijgs Pbg34SrrCayCu,O4 bilesigine (% 5, 10, 20, 30) oranlarinda AgNO;
katkilamiglardir. Katkilamanin Bi-2223 fazina etkilerini incelemislerdir. XRD
sonuglarian gore; Bi-2223 ve Bi2212 fazlarinin hacim kesirleri Ag katkilamasiyla
dogrusal olmayan sekilde degismektedir. Bi-2223 fazi hacim kesri katkilama
miktarina gore % 85, 78, 74, 58 olarak azalmaktadir. Bi-2212 fazi1 hacim kesri ise; %
15, 22, 26, 42 olarak artis gostermektedir. 20= 27,5’te gozlenen Bi-2212 fazinin
siddeti Ag katkisiyla azalmakta ve en diisik degerine %10 katkili Ornekte
ulagmaktadir. XRD sonuglarina gore, %10 katkili 6rnekte Bi-2223 fazi hacim kesri
en ideal durumdadir ( Najafpour ve diger., 2009). Kocabas ve ekibi, BiPbSrCaCuO
siiperiletken bilesiginde 830 °C sinterleme sicakhginda Ca yerine (0,00-0,20)
oranlarinda Zn katkilamanin etkilerini incelemis ve T.ofser Sicaklign yalnizca 0,15
katkili ornekte goriilmiistiir ve diger Ornekler sifir dirence ulasamamistir. XRD
sonuclarina gore tiim Orneklerde 2212 fazi1 goriilmektedir ve bu sonug diisiik

sinterleme sicakliginin etkisi olarak diisiiniilmektedir (Kocabas ve diger., 2009).
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Kocabas ve ekibi, Bij; Pbg>Sbg 1SrCarCusOy bilesigine sinterleme sicakliginin
etkilerini ¢alismistir. Sinterleme sicakligi 800, 820, 840, 845, 855 °C sinterleme
sicakliklart i¢in ornekler sirasiyla A, B, C, D ve E olarak isimlendirilmistir. XRD
sonuclarina gore, en iyi sinterleme sicakhigi 845°C’dir. Hacim kesri degerlerine
bakildiginda en iyi sonuglar yine 845 OC’ deki sinterleme sicakliginda elde edilmistir.
Bi-2223 faz1 hacim kesirleri sirasiyla A, B, C, D ve E ornekleri i¢in % 65, 67, 70, 72,
68’ dir. Safsizlik fazinin en diisiik pik siddeti yine 845 C’ dedir (Kocabas ve diger.,
2009). Bilgili ve ekibinin, Bi; 7Pbg 3Sr2Ca,CusLiOy sistemine Cu yerine (0,00-0,20)
araliginda Li katkilama calismasinda Bi-2223 fazi1 hacim kesirleri 0,05 ve 0,20 katkili
orneklerde %81°e yiikselmistir. Orgii parametrelerine bakildifinda a=5,419 A",
b=5,376 AO, ¢=37,06 A° seklinde hesaplanmistir (Bilgili ve diger., 2008).

Tablo 5.2 A, B, C, D, E orneklerine ait 6rgii parametreleri

Omek | Mg(x) @ B Y V(em?) c(AY) | a=b (A"

A 0,00 90 90 90 | 1083,56100 | 37,0725100 | 5,4063070

0,05 90 90 90 | 1083,56100 | 37,0725100 | 5,4063070

C 0,10 90 90 90 | 1083,56100 | 37,0725100 | 5,4063070

D 0,15 90 90 90 | 1083,56100 | 37,0725100 | 5,4063070

E 0,20 90 90 90 | 1083,56100 | 37,0725100 | 5,4063070

Tablo 5.3 Bi-2223 ve Bi-2212 Mg katkil1 6rneklerin hacim kesri

x 0,00 0.05 0,10 0.15 0,20
Bi-2223(%) 50 53 51 54 55
Bi-2212(%) 50 47 49 46 45

Orneklerin XRD spekturumuna bakildiginda, belirgin olan piklerin siddetlerinden

yilkksek T.(2223 faz1) ve diisiik T.(2212faz1) fazlarininin hacim kesirleri
hesaplanabilir. Hacim kesri, temel olarak sistemdeki T.(2223 fazi) ve T.(2212faz1)
fazlarinin hangi oranlarda olustugunu gosterir. Burada istenilen 2223 fazinin

miimkiin oldugunca yiiksek oranda ¢ikmasidir. Hacim kesri asagidaki formiillerle
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hesaplanir. Burada 1(2223) ve 1(2212) sirasiyla yiiksek T, ve diisiik T, piklerinin
siddetleridir (Gul ve diger., 2005).

2(12223)
2(12212)+Z(12223) (5.1.1)

z (I 1)
2(12212)""2(12223) (5.1.2)

s =

Ly =

Sonug olarak; katkisiz ornekte 2223 ve 2212 fazi oranlar1 esitken, katkiya bagh
olarak 2223 fazi oraninda lineer olmasada artig gozlenmistir. B orneginde %53, C

orneginde % 51, D 6rneginde % 54 ve E orneginde % 55 oranla 2223 fazi baskindir.

100
SR
]
860
> l¢.¢.
g ——Bi-2223(%)
& —B—Bi-2212(%)
a 20
N
0 T T T T 1
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20
x(katki orani)

Sekil 5.7 Yiiksek T, -2223 ve diisiik T, - 2212 fazlarinin hacim kesirleri

Guilmeau ve ekibinin yaptig1 calismada; (Bi, Pb),Sr,Ca,Cu30,045 bilesigine (x= 0,
0,3, 1, 3, 5 ) oranlarinda toz MgO katkis1 yapilarak 850 OC sinterleme sonucunda
Bi2223 fazi i¢in (%75,72, %75,02, %76,95, %78,86, %82,2), Bi-2212 faz1 i¢in
(%21,62, %21,41, %20,32, %17,82, %14,04) ylizdeleri elde edilmistir. Katkilama ile
Bi-2223 faz orani arttirilmistir. 850 °C’nin altindaki sinterlemede toz MgO katkist
yapilsa bile Bi-2223 faz oram diisiiktiir. Ciinkii diisiik sicakliklarda difiizyon siireci
cok yavastir. Bi-2223 faz yiizdesi sicaklikla artarken Bi-2212 faz yiizdesi sicaklikla
azalmaktadir (Guilmeau ve diger., 2002).
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5.2 R-T Ol¢iim Sonuclar

Katkisiz ve Mg katkili 6rneklerin elektriksel direnclerinin sicaklik ile degisimi
gosterilmektedir. Sekil 5.8, 5.9, 5.10, 5.11, 5.12° de goriilecegi gibi; Mg katkisinin
hem siiperiletkenlik, hem de normal hal &zelliklerine etki yaptigi gozlenmistir.
Goriilen direng sicaklik egrisine gore biitiin Ornekler onset sicaklifinin iistiinde

metalik karakterdedir.

Onset sicakligl, direng-sicaklik egrisinde lineerligin bozuldugu sicaklik olarak
tanimlanir. A, B, C, D ve E oOrneklerinin onset sicakliklart sirasiyla 112 K, 108K,
112K, 110K, 104K’ dir. Onset sicaklign katkisiz A Orne8inde yaklasgik 112 K
civarindadir. Onset sicakliginin en yiiksek oldugu 6rnegin C (x=0,10) 6rnegi oldugu
gozlendi. x=0,10 katkist arttirlldikca Mg katkis1 onset sicakligimi olumsuz

etkilemektedir. Mg katki orani ile AT, T T sicakliginin degisimi

c,onset VE c,offset

sekil 5.13” de verilmektedir.

Tablo 5.4 Mg katkili 6rneklerin kritik sicakliklar

Ornek Mg(x) T onset (K) Te oftcet (K) AT, (K)
A 0,00 112 67 45
0,05 108 88 20
C 0,10 112 94 18
D 0,15 110 90 20
E 0,20 104 78 26
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Sekil 5.12 Bi,; 7Pby 3Sr,Ca,Cuz.Mg,O, (x=0,20) 6rnegi direng-sicaklik egrisi

Direncin yaklasik sifir oldugu sicaklik olarak tanimlanan off set sicakligi, A
(x=0,00) orneginde 67K, B (x=0,05) orneginde 88K, C (x=0,10) oérneginde 94K, D
(x=0,15) orneginde 90K ve E (x=0,20) orneginde 78K olarak gozlendi. Katki
oraniin artmasi kritik sicakligi B, C ve D drneklerinde olumlu yonde etkilemektedir.
E orneginde ise; yine olumlu bir degisim fakat digerlerine nazaran daha diisiik bir
deger gozlenmistir. Bu da katki oranmnin artmasiyla yiiksek sicaklik fazlarinin
azaldig1 ya da safsizlik fazlarinin arttiginin bir gostergesi olabilir. Bu diisiincemiz
XRD desenleri ile de desteklenmektedir. Siiperiletken karakteristigi belirten diger

T _ olarak

bir fiziksel nicelik ise, AT gecis sicaklik araligidir ve AT = TC(OH) - T

tanimlanir. Kaliteli bir 6rnekte bu araligin dar olmasi beklenir. Katkisiz 6rnek A ve

Mg katkili drnekler B, C, D ve E’nin AT gecis sicakliklar sirastyla 45K, 20K, 18K,
20K, 26K olarak belirlenmistir. Sekil 5.13" de AT _geg¢is sicakliginin x katki oranina

gore degisimi gosterilmistir. Katkiyla birlikte gecis araliginda daralma gozlenmistir.

Grafikler incelendiginde x= 0,10 Mg katkili olan C 6rneginde AT gecis araliginin

minimum oldugu ve buna karsilik onset sicakliginin maksimum oldugu

gozlenmektedir. Ayrica maksimum Mg katkili E 6rneginde de, AT >nin maksimum
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oldugu ve onset sicakliginin da minimum degerde oldugu goriilmektedir. Bu da onset
sicakligr ile gecis araliginin birbiri ile yakindan ilintili oldugunun gostergesidir.

Onset sicakliginin artmasinin AT gegis aralifini azaltabilecegi sGylenebilir.

12{!. ‘Iﬂlﬂl:
1 Bi-2223 3‘54 Bi-2223
g 115 g w0
= ' = 85
] 1 w
= 1104 & B
[=] 1 [=]
- : ., 75
= | =
105+ 704
. 65
100+ . : : 60 . . :
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,00 0,05 0,10 0,15 0,20
X X
45
Bi-2223
40
35 —
3 AT = Tetomy - Ty
=, 30
=
< 2
20+
15 - -
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20

X
Sekil 5.13 ATC kritik sicaklik, T onsec V€ Teofrser Sicakliklarinin Mg katkist ile degisimi

Abbasi ve ekibi, (Bi, Pb),Sr,CayCu30, bilesigine MgCO; ilavesinde katkilama ile
onset sicakligin diistiigiinii tesbit etmistir. Artan manyetik alan uygulamakla normal
durum direngleri degismemistir. Fakat diren¢ gecis araligi, artan manyetik alan ve
artan  katkilamayla beraber genislemistir. Genisleme miktar1 arttikca offset
sicakliklart diismiistiir. Bu da igneleme kuvvetine ya da manyetik alanin
biiyiikliigiine baghdir (Abbasi ve diger., 2009). Najafpour ve ekibi, Bijgs
Pby 3451,Ca,Cu,Ox bilesigine ( % 35, 10, 20, 30 ) oranlarinda AgNOs; katkilamislardir.
R-T sonuglarina gore; katkilamayla beraber T.onser sicakliklarn 123.5, 124, 119,5,
115,9 K degerlerine diismiistiir.

Bilesigin icerisindeki herhangi bir degisiklik direnci cok hassas olarak
degistirebilmektedir. Orneklerdeki artan Ag icerigi Bi-2223 faz yapisin1 bozmaktadir
(Najafpour ve diger., 2009). Bilgili ve ekibi, Bi; 7Pbg 3Sr,CarCus.Li Oy sistemine Cu
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yerine (0,00-0,20) araligindaki miktarlarla Li eklenmesiyle Tconset Stcakligi
degismemis tiim Orneklerde 110K’de gecis gozlenmistir. Katkilamayla Tk offser
sicakligr 0,00 katkili 6rnekte 70K iken 0,20 katkili 6rnekte 98 K olarak dogrusal bir
artig gostermis; bununla baraber gecis araligi katkiya baglh olarak daralmistir (Bilgili
ve diger., 2008).

5.3 SEM Sonuclari

Seramik siiperiletkenlerdeki yiiksek gecis sicakligi ve diistik kritik akim
yogunlugunun en Onemli nedeni tanecikli yapilardir. Bu tanecikli yapilar SEM
fotograflar1 ile agikca gozlenebilir. Bu kiiciik tanecikler arasindaki zayif baglar,
kiriklar, catlaklar, tortular, siiperiletken olmayan farkli safsizliklar ve daha diisiik
gecis sicakligina sahip siiperiletken fazlar olabilir. Bu zayif baglarin meydana gelme
sebepleri; kiiciik tanecik smirlarindaki diizgiin olmayan yonelimler, bosluklar,

oksijen eksikligi ve bilesimdeki degisimler olabilir (Salamati ve Kameli,2004).

Orneklerde tiim tanecikler rastgele yonelmis ve tanecik smirlari birbirleri ile zayif
baglar olusturacak sekilde temas halinde goziikmektedir. Bu da yiiksek sicaklik
siiperiletkenlerinin en karakteristik Ozelliklerinden biridir. Katkisiz A 6rneginde

tabakali ve homojen bir yap1 olusmustur.

Biiyiik parcalarin (~15 pum boyutunda tanecikler gozlenmekte) olusturdugu
grainlerin rastgele yoneldigi ve bosluklarin varhigi goriilmektedir. A 6rnegine gore;
katkili B 0Orneginde homojenligin biraz daha bozuldugu gozlenmektedir. Katki
oranmn arttigit C Orneginde uzun ince yapilar ve daha acik renk bazi kiimelenmis
yapilar dikkati cekmektedir. D 6rneginde bu kiimeler kaybolmus fakat uzun ince
yapilar devam etmektedir. XRD sonuclarinda da ortaya cikan safsizliklarin bu
kiimelere neden oldugunu diisiinebiliriz. Katkili 6rneklerde tabakali yap1 giderek
bozulmus ve tanecik boyutlar1 da oldukg¢a kiiciilmiistir. A Orneginde biiyiik
tanecikler gozlenirken maksimum Mg katkili E 6rneginde taneciklerin kiiciildiigii

gbzlenmistir.
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Sekil 5.15 Bi,; sPbg 3Sr,Ca,Cuz.,Mg,O, (x=0,05) SEM goriintiisii
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Sekil 5.18 Bi; sPbg 3Sr,Ca,Cus Mg,O, (x=0,20) SEM goriintiisii

5.4 Yogunluk

Farkli magnezyum katkilar ile olusturulmus orneklerin yogunluklarint Arsimed
prensibinden saf sudaki ve hava ortamdaki agirlik farkina gore belirledik. Saf su
icine konan ornege bir kaldirma kuvveti etki eder. Bu kuvvetin degeri, ornek ile yer
degistiren saf suyun agirligina esittir. Her iki ortamda da Ornegin agirligim
Olcebilmek icin; Sartorius marka yogunluk Olctim kiti, Scaltec marka hassa terazi

iizerine kuruldu ve esitligi kullanilarak hesaplandi.

o= Wlp(s) = ph)
0.99983W (s)—W (h)

] + p(h) (5.4.1)

Bu esitlikte gosterilen p(h), W(h) ve p(s), W(s) terimleri sirayla; hava ve saf su
yogunluklari1 ve bu ortamlardaki agirliklarimi gostermektedir. Sekil 5.19°da
yogunlugun x katki oranina gore degisimi gosterilmektedir. Yogunluk katkiya bagh
olarak lineer bir artis gostermemektedir. Arsimed yontemi kullanilarak yapilan

olciimlerde A drnegi i¢in yogunluk Slciimii 5,3326 g/cm’, B 6rnegi icin 5,1025 g/em’,
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C ornegi icin 5,4177 g/em®, D 6rnegi icin 4,9847 g/em® ve E ornegi icin 53,2841
g/lem’® olarak hesaplanmistir. BPSCCO sisteminin teorik yogunlugu o6rgii

parametrelerinden 6,3 g/cm’ olarak hesaplanmustir (Yang X. & Chaki T.K., 1993).

BSCCO sisteme Sb katkisi incelenmis baska bir calismada, Arsimed metodu ile
bulunan yogunluklarin 5,1-5,4 g/cm® arahginda oldugu rapor edilmistir (Kocabas ve
Cift¢ioglu, 2000). Kocabas ve ekibi Bi; 7 Pbg»Sbg 1Sr,CarCuzOy bilesigine sinterleme
sicakliginin etkilerini ¢alismasinda, yogunluk sonuglar1 sinterleme sicakligindaki
artisa bagl olarak 5,1431, 5,1934, 5,1032, 5,4304, 5,4323 g/cm3 degerlerindedir. En
iyi yogunluk sonucu 845 °C’de elde edilmistir (Kocabas ve diger., 2009).

Bilgili ve ekibi, Bi;7Pb3SrCarCus4LiOy sistemine Cu yerine, (0,00-0,20)
araligindaki miktarlarla Li eklenmesinin sonuclarini arastirmiglardir. Yogunluk
degerleri; katkilama oram arttikca, azalmistir. 5,4881, 5,4529, 5,4377, 5,1934,
5,1482 g/cm3 degerleri elde edilmistir (Bilgili ve diger., 2008).
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X

Sekil 5.19 Bi, 7Pb 3Sr,Ca,Cu;.,Mg,Oy (0,00-0,20) orneklerin yogunluklarinin katkilama

orani ile degisimi



BOLUM ALTI

SONUC

6.1 Genel Sonuc¢

Bu ¢alismada  Bi; 7Pbg3SrCa,CusMg,O, bilesigi degisen oranlarda (x=0,0-
0,20) Mg katkilanarak katihal reaksiyon yontemiyle hazirlandi. Mg katkisinin
siiperiletkenlik iizerindeki etkileri yapilan deneylerle incelendi. Orneklerin
siiperiletkenlik fazina gectikleri kritik sicakligi belirlemek ig¢in, direng-sicaklik
Olctimleri yapildi. Elde edilen verilerle direng-sicaklik grafikleri cizilerek T. gecis
sicakligi ve AT, gecis aralig1 tespit edildi. Siiperiletken malzemenin faz 6zelliklerini
ve katkilamaya bagli faz siddetlerindeki degisimleri belirleyebilmek igin; CuK,
1simimi kullanilarak elde edilen XRD desenleri incelendi. Katkilamanin, siiperiletken
bilesigin tanecikli yapisinda meydana getirdigi degisiklikler SEM goriintiilerinden

incelendi.

Orneklerimizin XRD sonuglarina gore Bi-2223 fazi ana faz, Bi-2212 faz1 ise
ikincil faz durumundadir. Katkilamaya bagli olarak yiiksek-T. pik siddetlerinde
genel olarak artis goriilmektedir. XRD analizlerinden elde edilen Bi-2223 ve Bi-
2212 fazlarina ait piklerden faydalanarak a, b, ¢ 6rgii parametreleri hesaplanmustir.
Sonuglar daha once yapilan caligmalarda elde edilen degerlerle ortiismektedir.
Orneklerin direnc-sicaklik egrilerinden elde edilen verilere goére kritik sicakliklart
110 K civarindadir. Direncin yaklasik sifir oldugu kritik sicakliklar, A (x=0,00)
orneginde 67K, B (x=0,05) ¢rneginde 88K, C (x=0,10) érneginde 94K, D (x=0,15)
orneginde 90K ve E (x=0,20) 6rneginde 78K olarak gozlendi.
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Onset sicakliginin en yiiksek degeri C Orneginde (x=0,10) gozlendi. x=0,10
katkis1 arttinldikca Mg katkis1 onset sicakligim olumsuz etkilemektedir. XRD
sonuclarindaki  safsizliklar; SEM  goriintiilerindeki  kiimelenmis  yapilarla

desteklenmektedir.

Katkilama oram arttikca, tabakali yap1 giderek bozulmus ve tanecik boyutlari
olduk¢a Kkiiciilmiistiir. Tanecik smnirlarinin birbirleri ile zayif baglar olusturacak

sekildeki temasi gozlemlenebilmektedir. AT gecis sicaklik araligmin katkilamaya

bagli olarak daralmasi; bize, magnezyum katkilamanin siiperiletkenlik o6zellikleri

iyilestirmede olumlu bir etkisi oldugunu diisiindiirebilir.
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