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MANYETIK ALINGANLIK OLCUMLERI iLE BIZMUT TABANLI
SERAMIK SUPERILETKENLERIN KARAKTERIZASYONU

0z

Bil,7-xPb0,3GdxSr2Ca2Cu30y ve Bil,7-xPb0,3NbxSr2Ca2Cu30y siiperiletken
orneklere Niyobyum ve Gadolinyum eklenmesinin yapisal, manyetik ve siiperiletken
ozellikler tizerindeki etkileri incelenmistir. Siiperiletken 6rnekler geleneksel katihal
reaksiyon yontemi ile hazirlanmigtir. Niyobyum ve Gadolinyum katkili siiperiletken
orneklerin gegis sicakligini, kritik akim yogunlugunu ve bosluk konsantrasyonunu
belirlemek icin ac alinganlik 6l¢iimleri ve drneklerin yapisal karakterizasyonu, ylizey
morfolojisi ve faz analizi i¢in X-1s11 kirtnimi (XRD), taramali elektron mikroskobu

(SEM) ve yogunluk olgiimleri yapilmistir.

AC alinganlik 6lgtimlerinden Niyobyum katkisi ile kritik baslangi¢ sicakliklarinin
NbO, Nb1, Nb2, Nb3, Nb4 6rnekleri i¢in sirasiyla 108, 105, 104, 105, 100 K ve
Gadolinyum katkis1 ile Kritik baslangi¢ sicakliklarmin Gd0, Gd1, Gd2, Gd3, Gd4
ornekleri i¢in sirasiyla 108, 77, 77, 72, 70 K oldugu gozlenmistir. XRD 06l¢iimleri,
Niyobyum katkisi ile yiiksek-Tc fazinin hacim kesri artarken diisiik-Tc fazinin hacim
kesrinin azaldigini ve Gd katkisinin artmasiyla ise yiiksek-Tc fazinin hacim kesrinin
azaldigi1 ve disik-Tc fazmm hacim kesrinin sisteme hakim oldugunu
gostermektedir. SEM fotograflarindan Niyobyum katki miktar arttik¢a porozitenin
azaldig1 ve tanecikler arasi baglantilarin iyilestigi, Gd katki orani arttirildiginda ise,
orneklerin yiizey morfolojisinin ve tanecik bagliliginin bozuldugu goézlenmistir.

Yogunluk dl¢timleri de SEM sonuglarini desteklemektedir.

Anahtar sozciikler: AC alinganlik, XRD, SEM



THE CHARACTERIZATION OF Bi-BASED CERAMIC
SUPERCONDUCTORS BY MAGNETIC SUSCEPTIBILITY
MEASUREMENTS

ABSTRACT

The effects of addition of Niobium and Gadolinium on structural, magnetic and
superconducting properties in  Bil,7-xPb0,3GdxSr2Ca2Cu30y and Bil,7-
XxPb0,3NbxSr2Ca2Cu30y superconducting samples were investigated. The
superconducting samples were prepared by conventional solid state reaction method.
The investigation consisted of X-ray diffraction (XRD), scanning electron
microscope (SEM), density measurements for structural characterization, surface
morphology and phase analysis and ac susceptibility to determine the critical current
density and hole concentration of the samples.

In ac susceptibility measurements with Niobium addition, the critical onset
temperatures were observed to be about 108, 105, 104, 105 and 100 K for samples
NbO, Nbl, Nb2, Nb3 and Nb4, and with Gadolinium addition, the critical onset
temperatures were observed to be about 108, 77, 77, 72, and 70 K for samples Gdo,
Gd1, Gd2, Gd3 and Gd4, respectively. XRD measurements show that high-Tc phase
increases and low-Tc phase decreases with the Niobium substitution whereas high-
Tc phase volume fraction decreases and low-Tc phase volume fraction dominates the
system with increasing Gd addition. When Niobium addition was increased, the
porosity decreases and grain connectivity of the samples were observed to improve
and when Gd addition ratio was increased, surface morphology and grain
connectivity of the samples were observed to degrade from SEM investigations.

Density measurements are in line with SEM results.

Keywords: AC susceptibility, XRD, SEM
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BOLUM BiR
GIRIS

1.1 Siiperiletkenligin Kesfi

Hollandali Fizik¢i Heike Kamerlingh Onnes’ in 1908 yilinda Helyum’ u siv1 hale
dontistiirmeyi basarmasiyla 4,2 K’ e kadar olan distik sicakliklarda sicakliga baglh
fiziksel 6zelliklerin arastirilmasi miimkiin hale gelmistir. Sivi Helyum’ un kesfinden
3 yil sonra Kamerlingh Onnes, Leiden Universitesinde, civa metalinin direncinin
4,19 K’ de sifira distiigiinii gozlemlemistir (Sekil 1.1). Bu gozlem siiperiletkenligin
kesfi olarak bilinmektedir. Bu calismasindan dolayr Kamerlingh Onnes 1913 yilinda
Nobel Fizik 6diilii kazanmistir. Siiperiletkenlik durumunda kritik bir T, civarinda
ornek normal elektrik direncine sahip bir fazdan sifir direng durumunu gdsteren
stiperiletkenlik fazina gecis yapmaktadir. Malzemenin fiziksel goriintiistiniin
degismemesine ragmen, normal metal durumundan siiperiletken duruma gegcisi, bir
faz degisimini gosterir. Bu faz degisiminin gerceklestigi sicakliga “kritik sicaklik™
denir ve T ile gosterilir. Civanin siiperiletkenligi kesfedildikten sonra, yapilan
caligmalarda baska elementlerin ve bilesiklerinde Kursun’ un (Pb) 7,2 K’ de (1913),
Niyobyum’ un (Nb) 9,2 K’ de (1930) siiperiletken oldugu anlasildi.

Sifir dirence ek olarak siiperiletken bir malzeme ayni1 zamanda kusursuz
diyamanyetik 6zellik gosterir. Siiperiletkenligin H. K. Onnes tarafindan 1911 yilinda
kesfinden 1933 yilina kadar siiperiletkenin bir ideal iletken oldugu yani sadece sifir
dirence sahip oldugu disiiniiliiyordu. Kusursuz diyamanyetizma ozelligi kesiften
yaklasik 22 y1l sonra W. Hans Meissner ve R. Ochsenfeld tarafindan gézlenmistir.
W. Hans Meissner ve R. Ochsenfeld 1933 yilinda siiperiletkenlerin manyetik
Ozelliklerini incelediler ve manyetik alanda sogutulan bir siiperiletkenin, kritik

sicaklik altinda manyetik akty1 digarladigini buldular (Askerzade, 2005).

Stiperiletkenler, sifir elektriksel diren¢ ve miikemmel diyamanyetizma gibi iki

temel Ozellige sahiptirler. Siiperiletkenin sifir dirence sahip olmasi indiiklenen


http://tr.wikipedia.org/wiki/Leiden_%C3%9Cniversitesi

akimlarin kayipsiz bir sekilde akmasina yol acar. Milkemmel diyamanyetizma

ozelligi ise siiperiletkenin uygulanan manyetik akiy1 digarlamasina neden olur.

0.15

0.125 A
-

0.10

G 0075

0.05

0.025
10°0

0.00 M

400 410 420 430 4°40

Sekil 1.1 1911 yilinda Civa metalinde siiperiletkenligi kesfettiginde Kamerlingh Onnes tarafindan

elde edilen direng-sicaklik grafigi (Poole, Farach ve Creswick, 1995).

Bilim insanlari, yillarca, daha yiiksek sicakliklarda siiperiletkenlik gdsteren yeni
malzemeleri bulmaya calistilar. 1986 yilina kadar, bilinen en yiiksek kritik sicakliga
sahip olan malzeme, T.’ si 23,2 K olan Nb3Ge alasimiydi. 1986’ nin baslarinda,
Zirich IBM Arastirma Laboratuvarinda J. George Bednorz ve Karl Alex Miiller,
lantanyum, baryum ve bakir oksit bilesiginde seramiginin yaklagik 30 K’ de
stiperiletken oldugunu buldular. 1986 yili, yiiksek sicaklik siiperiletkenligi {izerine
yapilan caligmalarin baslangic1 sayildi. 1986 da LaBaCuO’ de yiiksek sicaklik
stiperiletkenliginin kesfinden sonra, bir cok bakir oksit tabakali (cuprate) yiiksek
sicaklik stiperiletkenleri sirasiyla kesfedilmistir. 1987’ nin baglarinda, Alabama ve
Houston Universitesindeki arastirma gruplari; yitriyum, baryum, bakir ve oksijenden
(YBCO) olusan kanisik bir fazda 92 K’ e yakin bir sicaklikta siiperiletkenlik
gozlendigi haberini verdiler. Bu bilesigin gecis sicakligi, kolayca bulunabilen ve bir

sogutucu olan sivi azotun kaynama sicakligi olan 77 K’ in {izerindedir. Bu bulus



yiiksek sicaklik stiperiletkenligi i¢in bir donliim noktasi olmustur. Siiperiletkenligin
meydana geldigi CuO; diizlemlerinden olugan tabakali bir yapiya sahip olan diger
tabakali siiperiletkenler sirasiyla, Y-Ba-Cu-O, Bi-Ca-Sr-Cu-O, TI-Ba-Ca-Cu-O ve
Hg-Ba-Ca-Cu-O’ dir. Bu siiperiletkenlerin hepsi “Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenleri
(HTSC)” wveya “Yiiksek-T. Siiperiletkenleri” olarak adlandirilirlar. Sekil 1.2
stiperiletken gecis sicakliginin  tarihsel gelisimini gostermektedir. Metalik
stiperiletken MgB,, T.= 39 K ile 2001 yilinda kesfedilmis ve son yillarda ¢okca
caligilan bir malzeme olmustur. 2008 yilinda ise T¢=56 K’ de bakir ve oksijen yerine
demir ve arsenik igeren yeni bir grup kesfedilmistir ve bu gelisme yiiksek-T¢

stiperiletkenlerine olan ilgiyi yenilemistir.

T, [K]

Room Temperature

140
HgBaCaCuO
TiBaCaCuO Apr. 1993
Jun. 1991

TiBaCaCuO
Fob . Mac 1983

120

Jan 19858

YBaCuO
Feb. 1987

BiCaSrCuO
100 I

80

60

40

20

1910 1930 1950 1970 1990 2010

Sekil 1.2 Siiperiletken gegis sicakliginin tarihsel gelisimi (Das, 2012)



Siiperiletkenler; yapilarina, siiperiletkenlik 6zelliklerine ve gegis sicakliklari T¢’
ye gore bir¢ok sinifa ayrilabilirler. Bazi siiperiletken materyallerin siniflart ve T¢’ leri
tablo 1.1’ de verilmistir. Geleneksel siiperiletkenler saf metaller Pb, Al, Ru ve Nb;Ge
gibi alagimlardir. Bu grubun T;’ si 2001 de 39 K’ lik T, ile MgB;’ nin kesfine kadar
23 K’ den daha azdi. Geleneksel siiperiletkenlerinin siiperiletkenligin mikroskopik
mekanizmast BCS teorisi ile aciklanabilir. Demir tabanli siiperiletkenler, en yiliksek
ikinci kritik sicakliga sahip siniftir. Demir tabanli siiperiletkenlerine olan ilgi 2006’

da 4K’ de LaFePO’ da siiperiletkenligin kesfi ile basladi.

Tablo 1.1 Siiperiletken materyallerin siniflar1 ve gecis sicakliklar

Materyal Gegis sicakhig T (K) Simif
H.g BayCa,CusOy 133 Bakir oksit
Bi;SraCa;CusOn 110 Stiperiletkenleri
YBa,Cuz0O; 92
SmFeAs (O,F) 55 .
Cerers 0) 1 Dot
LaFeAs (O,F) 26 P
MgB; 39
NbzSn 18 Geleneksel
NbTi 9,3 Siiperiletkenler
Nb 9,2 (Metal ve Alasimlar)
Hg 42

1.2 Miikemmel Diyamanyetizma

Bir maddenin manyetik durumu, manyetizasyon vektorii (M) denen bir nicelikle
betimlenir. Manyetizasyon, maddenin birim hacmindeki net manyetik momentine
esittir. SI biriminde M birim hacimdeki manyetik moment olduguna gore, (Manyetik
momentin birimi  A.m?> dir) birimi A/m’ dir. Manyetik alinganlik (y) ile
manyetizasyon (M) ve uygulanan dis alan (H) arasinda
x=M/H=m/VH (1.1)
seklinde bir iligki vardir (Youssif, Bahgat ve Ali, 2000). Denklemde M

manyetizasyonu, H ise uygulanan manyetik alan1 ifade eder.



Alinganligin y=-1 olmasi1 anlamina gelen milkemmel diyamanyetizma o6zelligi,
manyetizasyon M, H alanina ters yonde alani etkisiz hale getirdigi i¢in kusursuz bir

diyamiknatis i¢inde B alani olamayacagi anlamina gelmektedir.

B =p H(1+ ) (1.2)
= 1, (H + M) (L.3)
M= -H (1.4)

Bir miknatisin kutuplar1 arasina bir siiperiletken yerlestirildiginde, miknatistan B

alan ¢izgileri i¢ine girmek yerine etrafindan gecer ve kendi i¢ alani sifir olarak kalir.

Stiperiletkenlerde mitkemmel diyamanyetizmanin iki durumu vardir. Birincisi aki
disarlamasidir (flux exclusion). Eger normal durumdaki bir materyal sifir alaninda
sogutulursa (ZFC), yani, hicbir manyetik alan olmadan siiperiletken duruma T¢
seviyesinin altina kadar sogutulursa ve sonra dis bir manyetik alana yerlestirilirse,
alan siiperiletkenden digarlanir. Ikinci durum ise aki ¢ikarilmasidir (flux expulsion).
Eger ayn1 madde normal durumunda manyetik bir alana yerlestirilirse, gecirgenlik
(n) serbest alan degerine (uo) ¢ok yakin oldugundan alan niifuz eder ve igerde ve
disarida hemen hemen ayni degeri alir. Sonra bu madde alan sogutuldugunda (FC),
yani, bu alanin varliginda T, in altina sogutulursa, alan materyalden cikarilacaktir,
bu olay Meissner etkisi olarak bilinir. ZFC ve FC nin ayni sonucu (T¢’ nin altinda
ornegin i¢inde manyetik akinin yoklugu) getirmesine ragmen, bu siiregler birbirine

denk degildir (Poole ve diger., 1995).

1.3 Meissner Etkisi

Stiperiletkenligin kesfinden sonra, 22 yil boyunca, genel olarak siiperiletkenin
ideal bir iletken olduguna yani sifir direngli bir metal pargasi olduguna inanilirdi.
Ancak W. Meissner ve R. Ochsenfeld (1933) tarafindan yapilan deney bir baska
onemli 6zelligi ortaya ¢ikarmistir. T<T.’ de siiperiletken &rnegin i¢inde alanin, bir

dis alanin varliginda, her zaman sifir (B= 0) oldugunu bulmuslardir.



Siiperiletken durum asagidaki denklemlerle tanimlanir,
p=0 (1.5)
B=0 (1.6)
Hans Meissner ve R. Ochsenfeld tarafindan ilk kez gbzlenen bu olayda, manyetik
alan igindeki bir siiperiletken kritik gecis sicakhigmin (T;) altina kadar
sogutuldugunda, manyetik alan ¢izgileri disar1 atilmistir. Manyetik alanin bu sekilde

disarlanmas1 Meissner etkisi olarak bilinir (Sekil 1.3).

Baslangigta siiperiletken sifir dig alanda kritik sicakligin altina kadar sogutulsun.
Daha sonra dig bir alan uygulansin. Alan siiperiletkenin yiizey tabakasina niifuz
ettikten hemen sonra, Lenz yasasina gore, dis alanin tersi yoniinde bir manyetik alan
olusturan indiiklenen bir akima neden olur. Buna bagli olarak, 6rnegin i¢ kisminda
toplam manyetik alan sifirdir. Bu durum Maxwell denklemleri yardimi ile

kanitlanabilir. Manyetik alandaki bir degisim 6rnekte bir elektrik alan indiikler.

VxE = ——— (1.7)

Direngleri sifir oldugundan siiperiletken iginde elektrik alan sifirdir. Elektrik alan
sifir olduguna gdére manyetik alan degismez, yani siiperiletken i¢inde manyetik alan
sabit olmalidir. Baslangicta siiperiletken iginde manyetik alan sifir olduguna gore

manyetik alan yine sifir olmalidir (Miiller, Ustinov ve Schmidt, 1997).

Meissner etkisinin en iyi gosterimi siiperiletken iizerinde havada asili duran
miknatis deneyidir. Bir miknatis T¢ sicakligindan yukarida bir siiperiletken madde
tizerine birakilir ve daha sonra madde T, sicaklifinin altina sogutulursa, i¢indeki
manyetik alani sifirlamak tizere siiperiletken i¢inde akimlar olusur ve bu akimlar
miknatis1 havaya kaldirict yonde kuvvet uygular (Sekil 1.4). Siiperiletkenin direnci

olmadigindan akimlar hi¢ azalmaz ve miknatis siirekli havada durur.



T}Tc T{TC

Sekil 1.3 Meissner etkisi: siiperiletken icerisindeki manyetik alanin digarlanmasi (a) Normal sartlarda
(stiperiletkenlige gecis sicakliginin iizerinde) manyetik alan uygulandiginda olusan durum. (b)

Stiperiletkenlige gecis sicakliginin altinda manyetik alan uygulandiginda olusan durum

.
m

Sekil 1.4 Siiperiletken iizerinde havada duran bir miknatis (Levitation) (Abd-Shukor, 2009)
1.4 Siiperiletkenlerin Manyetik Ozellikleri

Stiperiletkenler bir manyetik alanin varligindaki karakteristik davraniglarina gore
|. tip siiperiletkenler ve II. tip siiperiletkenler olmak iizere iki tipe ayrilir. I. tip ve II.
tip siiperiletkenler i¢in miknatislanma egrileri sekil 1.5° de gosterilmistir. 1. tip
stiperiletkenler titanyum (Ti), aliiminyum (Al), kalay (Sn), civa (Hg), kursun (Pb),
vb. gibi saf metallerden olusurken, II. tip siiperiletkenler Niyobyum (Nb), Vanadyum

(V) gibi saf metaller, alasimlardan ya da iki ya da daha fazla metalin birlesmesinden



olusmus bilesiklerden olusmaktadir. Her iki tipin ortak 6zelligi kritik sicakligin T,

altinda, direngleri ortadan kaybolur.

A Iy
H.[_
Siiperiletkenlik
L Tip durmm
- —_
® C
-
+ Girdap durumu
“ #-<+—Normal durm
H. H..
Uygnlanan magnenk alan —m Uvgulanan magnetik alan —w

Sekil 1.5 I. tip ve Il. tip siiperiletkenlerin miknatislanma egrileri (Askerzade, 2005).

1.4.1 I Tip Siiperiletkenler

Titanyum (Ti), aliminyum (Al), kalay (Sn), civa (Hg), kursun (Pb) vb. gibi belli
metaller kritik sicakliklarinin altindaki sicakliklara kadar sogutulduklarinda,
elektriksel direngleri tamamen ortadan kalkarak siiperiletken olurlar. Bu metaller ilk
kesfedilen siiperiletkenlerdi ve daha sonra I. tip siiperiletkenler diye
isimlendirilmislerdir. 1. tip siiperiletken H, kritik manyetik alan olarak nitelenen
belli bir miktar manyetik alan degerine kadar manyetik alan1 digarlayarak tamamen
diyamanyetik olur. H,> den biiyiik bir alanin varliginda ise siiperiletkenlik durum
aniden ve tamamen ortadan kalkar. I. tip siiperiletkenler H kritik alan degerine kadar
uygulanan alan1 disarlarlar. I. tip siiperiletkenlerin bir¢ogu icin kritik alan 0,1
tesladir. Tablo 1.2’ de bazi L. tip siiperiletkenlere ait kritik sicaklik ve kritik manyetik

alan degerleri verilmistir.
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Sekil 1.6 I. tip siiperiletkende kritik alanin sicaklik ile degisimi

Tablo 1.2 Baz1 1. tip siiperiletkenlerin kritik sicaklik ve kritik manyetik alan degerleri

Metal T: (K) H¢ (T)
Aliiminyum (Al) 1,2 0,0105
Kalay (Sn) 3,7 0,0305
Civa (Hg) 4,2 0,0411
Kursun (Pb) 7,2 0,0803
Niyobyum (Nb) 9,2 0,1991

1.4.2 I1. Tip Siiperiletkenler

Abrikosov, L. tip stiperiletkenlerin davranigindan oldukga farkli, Ginzburg-Landau
teorisiyle iliskilendirdigi yeni birtakim olaylar1 tanimlayan bir makale yaymlamigtir
(Abrikosov, 1957). Abrikosov, 1957 yilinda manyetik alanin II. tip siiperiletkenler
icin Hy<H<H, araliginda manyetik akinin kuantize olmus aki ¢izgileri (vorteks)
seklinde Ornek igerisine girmesi gerektigini ifade etmistir. Abrikosov, bu yeni tiir
stiperiletkenlere B=poH bi¢iminde bir manyetik alan uygulandiginda, Hc; alt kritik
alan degerinden itibaren Hc, iist kritik alan degerine kadar siirekli artan bir bigimde
stiperiletken 6rnege akinin niifuz edecegini gostermistir. Tablo 1.3’ de bazi Il. tip

stiperiletkenlere ait kritik sicaklik ve kritik manyetik alan degerleri verilmistir.

I1. tip siiperiletkenlerinde I. tip siiperiletkenlerinden farkli olarak H¢; ve He, olarak
gosterilen iki kritik alan vardir. Uygulanan alan, H¢; alt kritik alanindan kiigiikse,
madde tam olarak siiperiletkendir ve 1. tip siiperiletkenlerde oldugu gibi Ornege

manyetik alan giremez. Hc; ile Hg, kritik manyetik alan degerleri arasindaki alan



degerlerinde 6rnek karisik halde bulunur. Karisik halde siiperiletken madde sifir
dirence sahip olabilir ve manyetik alan kismen niifuz edebilir. He” den biiyiik
alanlarda manyetik alan kismen disarlanir, fakat malzeme elektriksel olarak
stiperiletken olma Ozelligini siirdiiriir. Uygulanan alan, alt kritik alan1 gectiginde,
normal kisimlardan olusan vorteksler olusur. Uygulanan alanin siddeti arttikga
vorteks sayilari artar ve alan st kritik alana ulastiginda, 6rnek tamamen normal hale
gecger. Bu vorteksler Abrikosov vorteks oOrgii olarak adlandirilan bir Orgii tipini

olusturur. Her bir vorteks bir manyetik aki kuantumu tasir (Tinkham, 1996).

h
®, = 5= 2,067x107°> Wb (1.8)

Burada h Planck sabitidir ve e elektronun yiikiidiir. He,’ den yiiksek alanlarda,

stiperiletken normal duruma geri doner.

Uygulanan manyetik alan H karisik durumunda Hg<H<Hc, bir siiperiletkene
niifuz eder. Niifuz etme, vorteksler olarak adlandirilan, tiipler formunda meydana
gelir ve akiy1 hapseder. Cekirdekteki en yiiksek alan, esuyum uzunlugunda (&)
yarigapa sahiptir. Cekirdek sekil 1.10” da gosterildigi gibi ¢ekirdegin etrafinda akan
manyetik aki ve perdeleme akimlarmin birlikte bulundugu ve daha genis niifuz
derinligi (A) yarigapli bir bolge tarafindan sarilmistir. Bu koruma akimlarinin akim
yogunlugu Js, cekirdege uzaklik ile yaklasik olarak {iissel bir sekilde azalmaktadir.
Abrikosov vorteks Orglistinde her bir vorteks diger vorteksler tarafindan hekzagonal

bir dizi seklinde ¢evrelenmistir.

Tablo 1.3 Baz1 II. tip siiperiletkenlerin kritik sicaklik ve kritik manyetik alan degerleri

Bilesik T(K) He (T)
NbTi 9,3 15
NbsSn 18 24,5
NbsGe 23 38
NbzAl 18,7 32,4
PbM0sSs 14,4 60

10




-
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T.; T

Sekil 1.7 Hc; ve Hc, arasinda bulunan vorteks kristalinin faz diyagrami

Sekil 1.9 Il. tip siiperiletkenlerin vorteks durumu. Siiperiletken vorteksler diizenli liggensel orgii

formundadir. Vorteks merkezleri normal durumdadir (Miiller ve digerleri, 1997).
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Sekil 1.10 Bir vorteks ¢ekirdeginin etrafinda donen perdeleme akimlarinin gizimi (Poole ve digerleri,
1995).

1.4.3 Niifuz Derinligi

Siiperiletkenlerin 6zelligini belirlemede kullanilan boyutsal temel parametrelerden
biri niifuz derinligidir (A). Disaridan uygulanan manyetik alan siiperiletkenin igine
girdiginde manyetik aki aniden sifira diigmez, fakat iistel olarak azalir. Yani
siiperiletken {iizerine manyetik alan uygulandiginda, igteki akiyr sifirlamak igin
yiizeyinde perdeleme akimlart olusturur. Bu yiizey akimlari, niifuz derinligi olarak
adlandirilan ¢ok ince bir kalinliktaki tabakada akar. Perdeleme akimlar1 siiperiletken
yiizeyinde aniden sifir olmaz, yiizeyden igeriye dogru azalarak sifira diiser. Bu

uzakliga niifuz derinligi (1) denir.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde niifuz derinligi yone bagimlidir (anizotropi).
YBCO’ da Agp yaklasik 145 nm iken, A; 600 nm’ dir. ab diizlemindeki niifuz
derinligi, CuO diizlemine dik olan ¢ yoniinden daha kiigiiktiir. Tablo 1.4’ de baz

stiperiletkenler i¢in niifuz derinligi degerleri verilmektedir.

Tablo 1.4 Baz siiperiletkenler i¢in niifuz derinligi (Miiller ve digerleri, 1997)

Siiperiletken | Hg Al Nb Pb YBaCuO | MgB,
M0), A° 380-450 500 470 390 | 250-1250 | 250-1400
(Anizotrop) (anizotrop) | (anizotrop)

12



1.4.4 Esuyum Uzunlugu

Stiperiletkenlikle ilgili Onemli boyutsal parametrelerden biri de esuyum
uzunlugudur. Esuyum uzunlugu (§), iizerinde siiperiletkenligin olusturulabildigi veya
yok edilebildigi en kiigiik boyut olarak diigiiniilebilir. Bir baska tanimla, bir Cooper
ciftindeki iki elektron arasindaki ortalama uzaklik, esuyum uzunlugu olarak
adlandirilir. BCS teorisinin ¢ergevesinde, esuyum uzunlugu ve enerji araligi T= 0’ da
asagidaki sekilde birbiri ile iligkilidir;
_ hop

mA(0)

Burada 9 fermi hizidir (Fermi yiizeyinde), & i¢ esuyum uzunlugudur ve sicakliktan

$o (1.9)

bagimsizdir. Esuyum uzunlugu metal siiperiletkenlerde genistir: A’ da &= 16000 A°
ve Nb’ da & =380 A° dur.

Yiiksek-T. Siiperiletkenlerinde, bir cooper ¢iftindeki iki elektron arasindaki
ortalama uzaklik, yani esuyum uzunlugu, geleneksel siiperiletkenlerdeki esuyum
uzunluguna kiyasla ¢ok kisadir. Yiiksek-T. Siiperiletkenlerindeki kisa esuyum
uzunlugu genis enerji araligmmin ve kiiclik Fermi hizinin bir sonucudur. Esuyum

uzunlugunun ki¢iikliigii Yiiksek-T, Siiperiletkenlerinin 6nemli bir 6zelligidir.

Ayrica, Yiksek-T. Siiperiletkenlerinin iki boyutlu yapisindan Otiirii, esuyum
uzunlugu kristal yoniine gore degisir, ¢ ekseni boyunca esuyum uzunlugu, &, diizlem
ici esuyum uzunlugundan &y, ¢cok daha kiiciiktlir. Farkli bosluk katkili Yiiksek-T,
Siiperiletkenlerde, diizlem igi esuyum uzunlugu 10-35 A° arasinda degisirken,
diizlem dis1 esuyum uzunlugu ise yalmzca 1-5 A% dur. Genelde diisiik-T,
stiperiletkenlerinde diizlem i¢i esuyum uzunlugu yiiksek-T, siiperiletkenlerinkinden
daha genistir (Mourachkine, 2002). Bazi siiperiletkenler igin kritik sicaklik T,

esuyum uzunlugu, &, niifuz derinligi, A degerleri Tablo 1.5’ de verilmektedir.
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Tablo 1.5 Baz siiperiletkenler i¢in kritik sicaklik T, esuyum uzunlugu, &, niifuz derinligi A
(Mourachkine, 2002)

Bilesik T(K) Eap (A°) g (A° hap (A0) e (A°)
LSCO |38 33 25 2000 20000
YBCO |93 13 2 1450 6000
Bi-2212 | 95 15 1 1800 7000
Bi-2223 | 110 13 1 2000 10000

1.4.5 Ak Siiriiklenmesi ve Akt Akist

Miikemmel derecede saf olan materyalde, aki cizgileri kolaylikla hareket edebilir
ve uygulanan alana gore yogunluklarini diizenleyebilir. Aki akisi, tim aki
cizgilerinin hareketli oldugu, ignelemenin olmadigi bir durumdur. Bu nedenle tiim
aki ¢izgileri, uygulanan akim altinda hareket ederler. Ak gizgilerinin bu hareketi, bir
elektromotor kuvvet (emk) tiretir. Bu emk, aki ¢izgisi ¢ekirdegi igerisindeki normal

elektronlar1 ivmelendirir ve enerji kaybina sebep olur.

II. tip siiperiletkenlerdeki safsizliklar ve homojen olmayan bolgeler nedeni ile
vorteksler ignelenir ve onlar1 hareket ettirebilmek i¢in asilmasi gereken bir enerji
engeli meydana gelir. Aki ignelemesi, vortekslerin Fy (igneleme kuvveti)
derinliginde igneleme kuyularina yerlestirilmis gibi ele alinabilir. Vortekslerin bir

kuyudan digerine hareket edebilmesi i¢in sigramasi gerekir (Sekil 1.11).

J yogunlugunda bir elektrik akimi II. tip bir siiperiletken tarafindan tasindiginda,

elektrik akimi aki ¢izgilerini geger ve her bir vorteks iizerinde F,=JxB bir Lorentz
kuvveti olusturur. igneleme kuvveti Fo, Lorentz kuvvetinden F biiyiik oldugu siirece
igneleme kuyularnin derinligi artan J ile kiigiilmesine ragmen vorteksler yerinde
kalacaktir. Belli bir J; degerinde, Lorentz kuvveti igneleme kuvvetinden daha biiyiik
olacak ve biitiin vorteksler harekete gececektir (Sekil 1.11). Bu hareket “aki akig1”
olarak isimlendirilir. J;, kritik akim yogunlugudur ve ¢ok Onemli karakteristiktir;
clinkii stiperiletkenin tasiyabilecegi maksimum akimi verir ve bunun {izerinde
materyal yeniden normal hale gecer. Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde, belli bir
oranda aki hareketi, vorteks orgiisiiniin 1s1l dalgalanmalar1 vasitasiyla gergeklesir.

Ak ¢izgilerinin 1sisal enerjisi onlarin bulunduklar1 denge konumlarinin etrafinda
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titresim yapmalarina sebep olur. Bu hareket daha yavas ve genelde ara sira ortaya

¢ikan bir harekettir ve “aki siirtiklenmesi” olarak isimlendirilir (Sheahan, 1994).

—_
Il
<

Sekil 1.11 Aki akist mekanizmasi. Manyetik alanda akimin varligi Lorentz kuvvetinin olugmasina
neden olur. Bu kuvvet merdiveni eger ve aki ¢izgilerinin igneleme kuyularindan daha kolay bir

sekilde ¢ikmasina izin verir (Sheahan, 1994).

1.4.6 Akt Ignelenmesi

Cok fazla kristal kusur icermeyen bir II. tip siiperiletkeni karisik durumda iken ve
siperiletkene bir akim uygulandiginda, vorteks akist Lorentz kuvveti tarafindan
indiiklenir. Ancak, stiperiletken materyallerde bulunan bazi kristal kusurlari,
vortekslerin tizerindeki Lorentz kuvvetlerine karsi vorteks akisin1 yavaslatan
igneleme kuvvetlerini uygular. Bu vorteks ignelemesidir ve bu kusurlar igneleme

merkezleri olarak adlandirilir.

II. tip siiperiletkenlerde alt kritik manyetik alan degerine kadar uygulanan

manyetik alanlarda Meissner etkisi tam olarak gecerlidir, yani siiperiletken iginde
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manyetik aki sabittir ve bu sabit sifirdir. Ak1 hareketi olmadig1 i¢in de herhangi bir
enerji harcanmamakta ve boylelikle de direng olusmamaktadir. Ancak alt kritik
manyetik alandan daha biiyilk manyetik alan uygulandiginda manyetik aki
siiperiletken malzeme igerisine manyetik aki tiipleri seklinde niifuz etmeye baglar.
Manyetik alan siiperiletken igine rastgele giremez. Her bir aki tiipi,
®=h/2e=2,067x10"> Wb kadar manyetik aki tasir. Uygulanan alan arttirnldiginda
malzeme igerisindeki aki artar, aki tiipleri arasindaki mesafe azalir ve st kritik

manyetik alan degerinden daha biiylik oldugunda malzeme tamamen normal hale

geger.

Karisik haldeki bir siiperiletkenden akim gegirilirse aki tiipleri {izerine Lorentz
Kuvveti etki eder.
F, =]xB (1.10)
Bu kuvvet aki vortekslerinin merkezindeki normal haldeki elektronlarin hareket
etmesine neden olacaktir. Manyetik aki tiiplerinin hareket etmeye baslamasi (aki
hareketi) sistemden enerji ¢ekecek ve akima dik bir elektrik alan indiikleyecektir, bu
nedenle akim bir direncgle karsilasacaktir. Bu direng siiperiletkenligin bozulmasinin
normal duruma gecisin bir gostergesidir. Boylece, hareket eden aki vorteksleri
Maxwell denklemine uygun olarak bir elektrik alan meydana getirecektir.
do
dt
Bu nedenle uygulanan dis manyetik alan H¢;’ i1 astiginda, J akim yogunlugu enerji

.
§=—

(1.11)

kaybina neden olur. Bu enerji kayb siiperiletkende olusan dirence esittir. Buradan
karisik durumdaki bir siiperiletkenin kayipsiz olarak yiiksek akim tasiyamacagi
anlasilmaktadir. Dolayisiyla siiperiletken bir malzemeden yiiksek akim geg¢irmek icin
aki hareketini engellemek gerekir. Diren¢ olusmamast 6rnek igerisindeki akinin
hareketsiz olmasi ile saglanabilmektedir. Bu amagla siiperiletkenlerde igneleme
merkezleri ad1 verilen aki sabitleme merkezleri olusturulmaya c¢alisilir. Bu merkezler
hem aki tiipleri olusurken daha az enerji harcanmasini saglayacak hem de tiiplerin
hareketini minimuma indirerek daha az diren¢ ve daha yiiksek akim yogunlugu
saglayacaktir. Dolayisiyla pratik uygulamalarin  olabilmesi i¢in II. tip

stiperiletkenlerinde aki ¢izgilerinin hareketini engelleyen bir mekanizma olmalidir.
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Boyle bir mekanizma 6rnekteki aki ¢izgilerini belirli bolgelere sabitledigi i¢in “aki
igneleme kuvveti” (Fp) olarak adlandirilir. igneleme kuvvetinin varliginda
o _,

dt

olur. Akt igneleme Kuvveti (F,), Lorentz Kuvvetine (F.) esit veya daha biiyiik oldugu

,
£=—

(1.12)

siirece akim siiperiletkenden direngsiz olarak akacaktir. Maksimum aki igneleme
Kuvveti

Fpr =].xB (1.13)
olmalidir. Burada J, 1l. tip siiperiletkenler i¢in aki ¢izgilerinin (vortekslerin) Lorentz
kuvvetinin etkisiyle sabitlendikleri yerden kopmaya basladiklar1 kritik akim
yogunlugu olarak adlandirilmaktadir. Dolayistyla J>J; oldugunda 6rnek direncli hale
gececektir. Lorentz kuvveti igneleme kuvveti Fp’ yi yenerek aki ¢izgilerini hareket
ettirdigi zaman enerji kayb1 meydana gelir. Igneleme kuvveti arttikca kritik akim

yogunlugu artmaktadir.

Aki igneleme merkezleri II. Tip siiperiletkenlerinde oksijen bosluklari, orgii
kusurlari, dislokasyonlar, yabanci atomlar, tanecik sinirlari veya normal bdlgeler gibi
kusurlu bolgelerdir. Siiperiletken iginde elverigsiz bolgeler olusturularak aki
sabitlenmesi saglanabilir. Siiperiletken malzemeye yapilan katkilamalarin igneleme
merkezleri olusturarak kritik sicakligi ve kritik akim yogunlugunu yiikseltmek ve
yiiksek manyetik alan altinda daha iy1 performans gostermelerini saglamak miimkiin
olabilir. Ancak, yapilan katkilamalar (igneleme merkezi olarak olusturulan normal
bolgeler) her zaman olumlu sonuglar vermeyebilmektedir. Ciinkii esuyum
uzunlugundan (&) biiyilk olan kusurlar siiperiletken fazin hacmini azaltarak
materyalin stiperiletken oOzelliklerini azaltabilmektedirler. Esuyum uzunlugundan
biiylik olan kusurlar aki igneleme merkezleri olarak degil zayif bag olarak
davranirlar. Boyle biiylik kusurlar stiper akimin akisina karsi bir engel olarak
davranacak ve madde igindeki siiperiletken fazin hacmini azaltacaktir. Ak1 ¢izgileri
icin igneleme merkezleri olarak gorev yapan, siiperiletken olmayan bu bolgeler
mikroyapisal olarak homojen degildir. Farkli her siiperiletken i¢in esuyum uzunlugu
(&) farkli oldugu i¢in igneleme merkezi boyutlar1 farklidir. Ancak genel olarak II. tip
siiperiletkenler i¢cin esuyum uzunlugu birka¢ nanometre mertebesindedir. Diisiik

sicakliklarda ve kii¢iik manyetik alanlarda aki igneleme mekanizmasi gii¢lenir.
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Sekil 1.12 Karisik durumdaki siiperiletken igerisine giren aki ¢izgilerinin sematik gosterimi

1.5 Manyetik Alinganhk

Bir maddedeki toplam manyetik alan hem uygulanan dis alana hem de maddenin
manyetizasyonuna baglidir. Toplam alan B=B,+Bp, olur. B, manyetik maddenin
olusturdugu alandir. Bn,=poM seklinde ifade edilir. Dis alan Ba=poH seklinde

yazilacak olursa

B= po(H +M) (1.14)
seklinde olur.

M=yH (1.15)
seklinde yazabiliriz. Bu durumda (1.14) denklemi

B = po(1 +y)H (1.16)

seklinde ifade edilebilir.

B ve H alanlar i¢in genel ifadeler,

B =po(H+M)=puH = pH(1+ ) (1.17)
elde edilir. Bir siiperiletken 6rnegin hem i¢inde hem disinda gegerlidir. Burada M

birim hacim bagina manyetizasyon ya da manyetik moment, po, M=0 ve y=0 iken bos
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bolgenin gegirgenligidir ve p = py(1+x) bir ortamin gegirgenligidir. Dis bir
manyetik alan B,=Ha/po uygulandiginda, manyetizasyon 6rnegin disinda bos bolgede
M=0" dir. Ornegin i¢inde B ve H alanlari manyetizasyon M ile denklemdeki gibi
iligkilidir, boylelikle

Bi = u Hi(1+ ) (1.18)
Burada alinganlik

M
X= H, (1.19)
. tip siiperiletken i¢in y=-1" dir.
B;=0 (1.20)
M = —H; = =By /o (1.21)
Bc1 ve Be, olmak tizere iki kritik alana sahip olan Il. tip stiperiletken igin denk

ifadeler asagidaki sekli alir.

B;=0 (1.22)
0<B;<Bc1

M = —H; = —Bq/ o (1.23)
Bc1<B.<Bc>

HoM = —(By — By) (1.24)

Degisen bir ac alani, H(t)=Hocoswt 0rnek iizerine uygulandiginda, Manyetizasyon
H(t)=Hee™ (1.25)
M(t)= yHoe™ (1.26)
Burada alinganlik y=y'-ix” seklinde gercek ve sanal kisimlardan olusan ac
alinganliktir.  Denklemde verildigi gibi, uygulanan alana bagli olarak
manyetizasyonun genel bigimi
M(t)=Ho[(x-ix")(coswt+sinmt)] (1.27)
M(t)=Ho(y'cosmt+y"sinwt) (1.28)
seklinde ifade edilebilir (Poole ve digerleri, 1995).
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Alinganlik bilesenleri ters Fourier doniistimlerinden bulunur.

x' = niHofOZHM(wt) cos(wt) d(wt) (1.29)

x' = niHo fozn M (wt) sin(wt) d(wt) (1.30)

Burada y ve y alinganhigin reel ve sanal bilesenleridir. Alinganlhigin reel bileseni
taneler ve taneler arasi etkilesmeler ile iliskilidir. Sanal bilesen ise enerji kayiplart ile

iliskilidir.

Degisen bir ac alani, H=Hgcoswt, 6rnek iizerine uygulansin. AC alan H’ ya tepki
olarak, ornekte ortalama yerel aki yogunlugu <B>
(B) = poHo =1ty cos(nwt) + py, sin(nwt)] (1.31)
seklindedir. Burada ' ve " kompleks bagil gecirgenligin g, gergek ve sanal
kisimlaridir. Asagidaki denklemi elde etmek igin her iki tarafi cos(owt) ile carpip, ve

0’ dan 2n/®’ ye integralini alalim.

21
J(B)coswtdt = poH, (g) Uy (1.32)
Benzer sekilde, asagidaki denklemi elde etmek i¢in denklem (1.31)’ in iki tarafi da

sin(wt) ile carpalim.

fo%r(B)sinwtdt = uoH, (g) uy (1.33)
Kompleks bagil gecirgenlik, g, kompleks manyetik alinganlik, y terimleri ile
tanimlanir.

u=1+y (1.34)
Boylelikle, asagidaki denklemler elde edilebilir.

X1 = —1 (1.35)
X1 =ty (1.36)

Denklem (1.31)-(1.36) yardimu ile yerel ortalama manyetik indiiksiyon <B> terimleri

ile alinganligin gercek ve sanal kisimlari tanimlanabilir:

1l = (W‘ZHO [“(B)cos(wt)dt) — 1 (1.37)
y = W‘:HO [ (B)sin(wt)dt (1.38)

Boylece, drnegin igine niifuz eden manyetik aki igin y; in sayisal bir ifade verdigi

goriilebilir. Denklemdeki integral biitiin bir Meissner disarlama i¢in kaybolur ve
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y1'=-1 ve tam bir aki niifuzu igin integral 1’ dir ve y1'= 0’ dir. Benzer sekilde y1”

"—

i¢in, biitlinliyle siiperiletken durumda, %1"= 0’ dir ve karisik siiperiletken durumda

y1" ac kayiplarini yansitan kiigiik bir pozitif sayidir.

AC alinganlik dl¢tim prensibi 6rnege degisen kiiciik bir manyetik alan uygulamay1
icerir. Ornege bagl olarak agia ¢ikan aki degisimi drnegi saran algilayict bir bobin
ile belirlenir ve bobinde indiiklenen voltaj saptanir. Bu voltaj Ornegin
manyetizasyonun zaman tirevine orantilidir (Nikolo, 1994). Alinganlik o6lgiim
sisteminde iki es algilama bobini, birincil bobin i¢inde simetrik olarak
konumlandirilmistir ve devrede ikincil bobin olarak islev goriir (Sekil 1.13). Iki
algilama bobini istenmeyen dis kaynaklar tarafindan indiiklenen voltajlar ya da ac
alaninin kendisi tarafindan indiiklenen voltajlar1 etkisiz hale getirmek i¢in zit olarak

birlestirilmistir.

1.5.1 AC Manyetik Alinganlik Olciim Yontemi

AC alinganlik o6l¢iimii, deneysel bir teknik olarak materyallerin manyetik
Ozelliklerini incelemek icin oldukg¢a kullanishdir. Siiperiletken drneklerin manyetik
alinganliklarinin sicaklik ile degisimleri ac karsilikli indiiktans yontemi ile
Ol¢iilmiistiir. Manyetik alinganligin gergek ve sanal kisimlarini sicakligin, uygulanan
ac alanmin genliginin ve frekansinin fonksiyonu olarak Olgebilecek sekilde
tasarlanmistir. Yontem iki bobinin karsilikli indiiktansinin (ve boylelikle indiiklenen

voltajin) manyetik 6rnek igerlerine yerlestirildiginde degistigi gercegine dayandirilir.

AC karsilikli indiiktans yontemine gore ol¢lim yapabilmek i¢in bir birincil bobin
ile bu bobin i¢ine yerlestirilmis iki adet ikincil bobin kullanilir. AC alinganlik dlger,
genel olarak, birincil bobin ve birbirine ters bagli, boylelikle 6rnek olmadiginda,
indiiklenen voltaj sifir olmas1 gereken, ikincil bobinden olusur (Youssif ve digerleri,
2000). AC alinganlik Slglimlerinde kullanilan bobinlerin sematik gosterimi sekil
1.13° de gosterilmistir. Birincil bobin alternatif akim ile beslenirse, ikincil
bobinlerde bir gerilim indiiklenir. ikincil bobinler birbirleri ile esit ve ters yonde

sarildigindan ikincil bobinlerden biri i¢inde 6rnek yokken ikincil bobinlerin uglari
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arasindaki gerilim sifirdir. Ikincil sargilarindan biri igine &rnek yerlestirildiginde,
denge bozularak ¢ikista 6rnegin alinganligina orantili bir gerilim ikincil bobinlerin

uglar1 arasindan 6Sl¢iilebilir.

Ornek Meissner haline ulastiginda yani, siiperiletken hale gectiginde, y=-1 ve
dolayisiyla sekilde goriilen V,=0 olacak ve c¢ikista V,=V}, seklinde maksimum
gerilim belirecektir. Bu gerilim, 6rnegin manyetik alinganligi ile dogrudan iliskilidir.
Ikincil bobin boyunca &lgiilen voltaj
v(t) = —do/dt (1.39)
M(t) ortalama V hacimli 6rnegin i¢indeki manyetik indiiksiyondur, a yarigapl ters
sartlmig N sariml1 bobinler boyunca manyetik aki;

@ = poma’NM(t) (1.40)
olur. Boylelikle, 6lgiilen voltaj

v(t) = —pugma’NdM(t)/dt (1.41)
Kompleks manyetik alinganlik x," ve y»" i¢in M(t)’” nin asagidaki acilimi1 yapilabilir:
M(t) = Y—; Hy(xncosnwt + xnsinnwt) (1.42)
Manyetizasyonun zamana gore tlirevi alinirsa,

v(t) = poma’?wNHy Yo n(xpsinnwt — y,cosnwt) (1.43)
poma’wNH, = v, olsun bdylece

v(t) = v Xyeq n(Ynsinnwt — y,cosnwt) (1.44)
Burada lock-in yiikseltici temel v1 i 6lgmek i¢in ayarlanabilir.

v; = vo(yySinnwt — y,cosnwt) (1.45)
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Ornek

Sekil 1.13 Birincil ve ikincil bobin sistemi (Nikolo, 1994).

Vo=V +V,
O

Sekil 1.14 Bobin sisteminin sematik gosterimi
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1.5.2 AC Manyetik Alinganlik Olgiim Sistemi

AC manyetik alinganlik olgtimleri sekil 1.15° de gosterilen sistem kullanilarak
yapilmistir. Bu sistem karsilikli indiiktans 6l¢iim yontemi ile manyetik alinganligin
faz i¢i ve faz dis1 bilesenini sicakliin, uygulanan ac alanin genliginin ve frekansinin

fonksiyonu olarak 6lgebilecek sekilde tasarlanmustir.

AC manyetik alinganlik 6l¢tim sisteminin ¢alisma prensibi, ornegin kiigiik bir
alternatif manyetik alan ile etkilesmesi esasina dayanir. Malzemeden kaynaklanan
aki degisimi, 6rnegi saran bobin tarafindan GSl¢iiliir ve bunun sonucunda bobinde
indiiklenen voltaj kaydedilir. Bu voltaj, 6rnegin manyetik alinganlig ile dogrudan

iliskilidir.

AC manyetik alinganlik Ol¢im sistemi, kapali devre sogutma sistemi (8200
Compressor), kriyostat, 6rnek tutucu (sekil 1.16), bobin sistemi, vakum sistemi,
Lock-in Yiikseltici (Model SR830 DSP), sicaklik kontrol sistemi, bilgisayar kontrol

sisteminden olusmustur.

Kapali devre sivi helyum kullanan bir sogutma sistemi ile 10-325 K arasinda
sicaklik kontrolii saglanabilmektedir. Bu sogutma birimi helyum gazinin sikistirilip
genisletilmesi prensibi ile sogutma yapmaktadir. Sistemin sicaklik kontrolii ise Lake
Shore 331 Temperature Controller {initesi ile saglanmaktadir. Olgiim alinan
malzemenin istenilen sicakliklarda kararli olarak kalabilmesi igin 1s1 kaybinin
onlenmesi gerekir. Bunun i¢in yliksek diizeyde vakum yapilmasi gerekir. Sistemdeki
vakum Pfeiffer Vacuum Hi Cube cihazi yardimiyla yapilmaktadir. AC alinganlik
olgiim sistemi, sematik olarak sekil 1.17° de gdsterilmektedir. Orneklerin manyetik

alinganliklarinin sicaklikla degisimi LabVIEW programi yardimiyla incelenmistir.
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Sekil 1.15 AC alinganlik 6l¢iim sistemi (DEU Fizik Boliimii Stiperiletkenlik Arastirma Laboratuvari)

Sekil 1.16 AC alinganlik 6l¢iim sistemindeki 6rnek tutucu
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BILGISAYAR

SICAKLIK LOCK-IN

YUKSELTICI

KONTROL UNITESI

SOGUTMA SISTEMI
KRIYOSTAT

VAKUM SISTEMI

Sekil 1.17 AC alinganlik 6l¢iim sisteminin sematik gosterimi

Stiperiletken orneklerin manyetik 6zelliklerini belirlemede ac alinganlik 6l¢iim
sistemi kullanilmustir. Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde ac manyetik alinganlik
y(H,T)= y'(H,T)+ix"(H,T) (1.46)
seklinde ifade edilir. Burada, y'(H,T) ac manyetik alinganligin gercek kismidir. Reel
bilesen (y') taneler ve taneler arasi etkilesmeler ile iliskilidir ve 6rnegin diyamanyetik
gecisini temsil eder. ¥"(H,T) ac manyetik alinganligin sanal kismidir. Sanal bilesen
(x") ise enerji kayiplar1 (malzemeye uygulanan alandan sogrulan enerji) ile iliskilidir.
¥'(T,H) reel bilesen manyetik akinin tanelere ve taneler arasina girmesinden
kaynaklanan iki asamali bir gegis gosterir. Birincisi taneciklerin siiperiletken faza
gectigini gosteren gecis sicakhigidir (T¢y). Daha distik sicakliklarda gozlenen kritik
sicaklik ise tanecikler aras1 diyamanyetik gegis sicakligidir (T¢p). Ornek kritik gegis
sicaklik degerinin altinda bir sicakliga sogutuldugunda uygulanan alan ilk o6nce
taneler tarafindan diglanir. Malzeme daha diisiik sicakliklara sogutuldugunda ise
tanecikten tanecige kayipsiz bir sekilde siiper akimlarin aktigi soylenebilir ve

malzemenin tiim hacminin manyetik alan1 dislamasi beklenir.
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AC alinganligin sanal kismi kayiplara iligkilidir. Manyetik alan arttiginda ve kritik
akim yogunlugunun azalmasi sebebiyle y"(T,H) egrisinin diisiik sicakliklara dogru
kaymas1 ve genislemesi beklenir. Alan genliginin fonksiyonu olarak kayma miktari
igneleme kuvvetinin siddeti ile orantiidir. " nin maksimum degerindeki genis
kaymalar, ignelemenin zayiflamasini ve kritik akim yogunlugunun kiigiilmesini ifade

eder.

1.6 Kritik Durum Bean Modeli

Karisik durumda olan 1. tip siiperiletkene vortekslere dik yonde aki uygulanirsa,
vortekslere Lorentz kuvveti etki eder ve Lorentz kuvveti vorteksleri harekete gegirir.
Faraday elektromanyetik indiksiyon yasasina gore elektrik alan olusacaktir. Bu ise
vortekslerin normal halde olan ¢ekirdegindeki elektronlarin hareketine ve dolasiyla

enerji kaybina neden olacaktir.

Homojen olmayan I1. tip siiperiletkenlerde 6rgii kusurlari, dislokasyonlar, yabanci
atomlar, tanecik smirlari veya normal bolgeler igneleme merkezlerini olusturur.
Boylece vortekslerin hareketi icin belli degerde akiya ihtiya¢ olacaktir. Akinin
olusturdugu Lorentz kuvveti vortekslerin igneleme merkezlerinden kopmasina neden
olur. Vortekslerin igneleme merkezlerinden kopmaya basladigi aki yogunlugu II. tip
stiperiletkenlerin kritik aki yogunlugu J. olarak belirlenir.

Bean Modeli (Bean, 1962, Bean, 1964) Il. tip siiperiletkenlerin manyetik
ozelliklerinin incelenmesi ic¢in kullanilmaktadir. Uygulanan manyetik alan 6rnek
igine sizarken bir manyetik alanin gradiyentini olusturdugu esasina dayanmaktadir.
Maxwell denklemleri ile uyumlu bir sekilde alan rotasyoneli kritik akim

yogunluguna esittir.

VxH = p,J (1.47)
Levha seklindeki 6rnege dis bir manyetik alan uygulandiginda olusan akim

d

dx Hy(x) = polc (1.48)
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seklinde olur. Ornege disaridan manyetik alan uygulanmasi sonucu drnekte olusan

manyetik alan ve kritik akim yogunlugu grafigi sekil 1.18” de gésterilmistir.

Bean modeline gore, uygulanan manyetik alanin 6rnek igerisine girdigi bolgelerde
kritik akim dolagsmaktadir. Dis manyetik alanin 6rnegin merkezine kadar ulastigi
duruma karsilik gelen manyetik alan, Hp=Jca bagintisi ile verilir. Burada a 6rnegin
ylizeyinden merkezine olan uzakliktir. Manyetik alan Hp’ den biiylik oldugunda,
kritik durum modeline gore yiizey akimi siiperiletken icerisinden gegen siiperiletken
akim yogunluguna esittir ve alanin artan degerleri i¢in akim yogunlugunda degisme
gbzlenmez. Manyetik alanin malzemeye xq degerine kadar niifuz ettigini disiiniirsek

H=J:(a-Xp) olacaktir.

Ornek igerisinde olusan manyetik ak1 yogunlugu,

_ [Hadv
=T

integrali ile hesaplanabilir. Sonsuz uzunlukta 2a genigligindeki ince bir levhada, dis

B (1.49)

alan (H<Hp) 6rnegin xo konumuna kadar ulastig1 durum i¢in integral,

1 1
B =~ [ " Hdx +- fx“o Jo(a —xp)dx (1.50)
seklinde olacaktir. Integral almirsa sonug olarak;

_Jegy N2 — HE
B = ” (a—xp)° = T (1.51)

elde edilir. B i¢in bulunan bu ifadede 6rnegin igerisinde baslangigta hi¢bir manyetik
alan olmadigin1 ve herhangi bir anda H gibi bir manyetik alanin uygulandig

varsayilir.

Alinganlik terimlerini belirlemek i¢in dis manyetik alanin degisimi H=Hycoswt
olarak belirlenebilir. Sonsuz uzunlukta 2a genisligindeki ince bir levha i¢in Ho n Hy’
den kiiciik olmast durumunda manyetizasyon degerleri asagidaki sekilde bulunur. Bu

durumda Hy>Ho i¢in, drnek igerisindeki manyetik alan,

M=-H+(H?+2HH,-Ho?)/4H, -Ho<H< Hy (1.52)
M=-H+(Ho*+2HH,-H?)/4H, Ho<H< -Ho (1.53)
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Alinganlik bilesenleri

¥ = ,TLHOIOZH Mcoswtdwt (1.54)
¥ = ,TLHOIOZH Msinwtdwt (1.55)
seklindedir.

Bean modeline gore, sonsuz uzunlukta levha i¢in alinganlik bilesenleri yukaridaki

denklemler kullanilarak analitik olarak tiiretilirse,

Hp>H0
 _H
w _ 2H

seklinde bulunur.

=2Hre H=1Hp
[ T BeHe
3 H-Hy'2
H-Hp | =
1 H-Hg'2
H
| =0
e

Sekil 1.18 Manyetizasyonun uygulanan alanla degisimi. Bean modeline gore levha seklindeki 6rnek
yiizeyine paralel uygulanan alanlar i¢in manyetizasyon egrileri, akim yogunlugu grafigi, (Kritik akim

yogunlugu J;’ nin alandan bagimsiz oldugu varsayilir (Bean, 1964).
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Bean modelinde, siiperiletken i¢inde yalnizca iki durumun olmasi miimkiindiir,
manyetik aki niifuzu olmayan bdlgeler icin sifir akim ve kismi ve tam aki niifuzu
olan bolgelerde J yogunlugu ile tam akim vardir. Siiperiletken 6rnegin eni boyunca,
akim yogunlugu asagidaki gibidir,

(0, H(x) =0
JG) = {i]c H(x) #0

Deneyler, kritik akim yogunlugunun manyetik alanin fonksiyonu oldugunu

(1.58)

gostermistir. Bean J¢’ nin B’ den bagimsiz oldugunu varsaymuistir.

Levha seklindeki bir 6rnege dis bir manyetik alan uygulandigini ve dig alanin H,
biiyiikliigiine sahip oldugunu ve arttigini ele alalim. Lenz yasasina gore, perdelenen
akimlar levhanin kenarlarinda indiiklenecektir. Bu indiiklenen akimlar alanin
degisimine kars1 koyacak sekilde bir yone sahip olacaktir ve levhanin igini kapamaya
calisacaktir. Alan yalnizca z bilesenine sahip oldugundan ve akim Yy yoniinde
aktigindan, Ampere yasasinda H’ nin rotasyoneli bir terime indirgenir. Alan niifuz
porfili diiz bir ¢izgidir, egimi J ile tanimlanir.

cH,
ox

— 7, (1.59)

Bu tezde, Bean modelini kullanarak teorik kritik akim yogulugu hesaplandi. Bu
teoriye gore, pik sicakliginin fonksiyonu (Tp) olarak kritik akim yogunlugu, pik
sicakliginda (Tp) kritik akim yogunlugu,
Jo(T,) = \/% (1.60)
seklinde yazilabilir. Burada dikdoértgen sekilli 6rneklerin kesit yiizeyi 2ax2b ve a<b’
dir (Celebi, Karaca, Aksu, ve Gencer, 1998).
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BOLUM iKi
SUPERILETKENLIK TEORILERI

2.1 London Teorisi

Siiperiletkenligin  elektrodinamik &zelliklerini agiklayan ilk teori London
teorisidir. London teorisi, Siiperiletkenligin temel 6zellikleri olan diyamanyetizma

sifir direng olayini iki denklem ile agikladi.

London teorisine gore, stiperiletkendeki elektronlar iki grubun karigimi olarak,
siiper elektron grubunun yogunlugu ns ve normal elektron grubunun yogunlugu n,
seklinde tanimlanir. Bir siiperiletkendeki toplam elektron yogunlugu n= ns+n,’ dir.
Siiperiletkenin sicakligi T= 0’ dan T= T¢’ ye kadar artirildiginda, siiperelektronlarin
yogunlugu ns, n’den sifir degerine diiser. Bu model iki akiskan modeli olarak bilinir.
Hareketli siiperelektronlar direng ile karsilasmazlar. Bu akimlar siiperiletken
icerisinde elektrik alam1 olusturmazlar. Eger olusturmus olsalardi, siiperiletken
igerisindeki elektronlar sonsuza kadar ivmelenirlerdi. Bu yiizden durgun sistemde

elektrik alan1 olmaksizin normal elektronlar hareketsizdir (Askerzade, 2005).

T. T

Sekil 2.1 iki akiskan modeli
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Elektrik alan1 igerisindeki siiperelektronlarin hareket denklemi:

v, R
nsmﬁ = ngeE (2.1)

seklinde yazilabilir. Burada m elektronun kiitlesi, e elektronun yiiki, vs stiperakiskan

hizi, ng siiper stvinin elektron yogunlugudur. Siiperakimlarin yogunlugu fs = ngev

olmak tizere denklem

eE = m%(ﬁ) (2.2)
E=g(r]) (=12 (23)

elde edilir ve (2.3) denklemi 1. London denklemi olarak bilinir. Buradan hareketle,
“Kararl1 halde dJs/dt = 0 oldugu zaman, siiperiletken icerisinde elektrik alan yoktur”
yargisina varilir.

Maxwell denklemlerini kullanarak, islemler adim adim ilerletilirse,

= 10B
VxE = v (2.4)
nse?E _ djs
m  dt (2:5)
Vxﬂ = Vx i (2.6)
m dt
nse?dB d_fs
T a = g (2.7)
- 2
= |vxis + ==B| =0 (2.8)
2
S nge’ -,
Vi, = ———8 (2.9)

elde edilir. Bu denklem 2. London denklemi olarak bilinir ve manyetik alan ile siiper
akim arasindaki iligkiyi ortaya koymaktadir. Yani, 2. London denklemi, manyetik
alanin stiperiletken bir 6rnek igersine niifuz etmesiyle ilgilidir. Dolayisiyla, A niifuz
derinligine sahip siiperiletken bir 6rnek igersine manyetik alanin, yiizeyden itibaren

iistel olarak azalarak niifuz ettigi vurgulanmaktadir (Tinkham, 1996).

VxB = J (2.10)
VXVxB = MOVXT (2.11)
V(V.B) - V2B = —, 2> B (2.12)
V2B = B B (2.13)
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Yukaridaki denklemin ¢oziimii,

B(z) = Bye~ /2 (2.14)
bulunur. Siiperiletkenin yiizeyinden uzaklastikca manyetik alan azalir. Niifuz
derinligi (A), manyetik alanin siiperiletken igerisine niifuz etmesini tanimlayan

karakteristik uzunluktur. Bu uzunluk

/1:( m )1/2 (2.15)

fonse?

seklinde tanimlanir. Siiperelektronlarin yogunluguna baghidir. Sicaklik bagimliligs,

A(T) ~ A(0) [1 - (%)4]_1/2

seklinde ampirik olarak tanimlanir. Bu bagintidan, T sicakliginin kritik sicaklik T¢’

(2.16)

ye yaklasmasi halinde, A’ nin sonsuz olacag1 goriilmektedir. Yani 6rnek, siiperiletken
durumda iken; T, T’ ye yaklastikga uygulanan alan madde iginde daha derin
bolgelere niifuz eder. Sonugta alanin bu niifuzu, 6rnegin tamamini kapsayarak onun
normal hale gelmesini saglar. Manyetik alanin siiperiletken i¢ine sizmasi sekil 2.1’

de sematik olarak gosterilmistir.

Bixj=Byexp (-x /)

e e

x=0

Sekil 2.2 Siiperiletken i¢ine manyetik alanin sizmasi

Her bir aki tiipi, (1)0=h/2e=2,067X10'15 Wb kadar manyetik aki tasir. Bu aki

kuantumu “Fluxoid” olarak adlandirilir. ®¢ degerini kuantum mekaniginin temel
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yasalarin1 ve London teorisini kullanarak kolayca elde etmek miimkiindiir. B = VxA
ve Stokes teoremini kullanarak

® = [B.dA = [(VxA).dA = [A.dI (2.17)
elde edilir. Bu denklem manyetik akiyr vektor potansiyelin halka boyunca yol
integrali cinsinden verir.

1. London denklemini ve asagidaki denklemleri kullanirsak denklem:

E— _l% (2.18)
Js = nged; (2.19)
VaE =222 (2.20)
VE=—12E B =Ux(-12 (2.21)
=i wGml) =15 2.22)
O = —%fﬁ.dlz%mnr (2.23)

seklinde yazilabilir. Basit sekilde genisligi 2zr olan sonsuz derin kuyuda hareket

eden kuantum pargaciginin enerji seviyeleri:

Po’® _MPKE 1 hn o, 1
2m ~ 2m Zm(me") - van (224)

E, =

seklinde verilir. Burada, k kesikli degerler alir;

nm n
k= —=_ (2.25)
Enerjisinin kuantumlu olmasi pargacigin hizinin da kuantumlu olmasini saglar.
ch
o= n— (2.26)
D = n% = nd, ~ n.2,07.10770e. cm? (2.27)

Burada n = 1, 2, 3,... tamsay1 degerlerini almaktadir, h, Planck sabiti, ¢ 1sik hizidir.
Bagka bir ifadeyle halkada tuzaklanan manyetik aki temel aki @ = nz—:

bliyiikliigliniin tamsay1 katlar1 olabilmektedir.
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2.2 Ginzburg-Landau Teorisi

1937 yilinda Landau, 2. mertebeden faz gecislerini betimleyen bir teori
gelistirmistir. G-L  teorisinin temelinde, elektron ¢iftlerinin kiitle merkezinin
hareketini tarif eden y(r), diizen parametresi kavrami bulunmaktadir. Teoride diizen
parametresi, kritik gecis sicakligi tizerindeki sicakliklarda (T>T;) yok olan; T
altindaki sicakliklarda (T<T. ) ise sifirdan farkli bir degere sahip olan bir nicelik

olarak tanitilmaktadir.

London teorisinin agiklayamadigi sorulardan biri NS yiizeyinin enerjisinin
isaretidir. London teorisinde her zaman bu enerji negatiftir. Bu sorun Ginzburg
Landau teorisi ile ortadan kaldirildi. Stiperiletkenligin ilk kuantum teorisi, Ginzburg

Landau teorisidir.

Kuantum teorisi, siliperiletkenligin manyetik alan yoklugunda normal duruma
gore daha diizenli bir durum olan siiperiletkenlik fazina gegisi ikinci dereceden faz
doniisiimii oldugunu sdyler. ikinci derece faz gecisi, siireksiz olarak sistemin
simetrisinin bozulmasi olayidir. Bu, bir siiperiletken i¢in diizen parametresinin T<T,
durumunda sifirdan farkli ve T>T: durumunda sifir olacagini sdyler. Kuantum
teorisini  gelistirmek igin sliperiletken elektronun etkin dalga fonksiyonu
tanimlanmalidir. Genel olarak bir metaldeki n tane elektronu tanmimlamak igin
Y(ry,.....ry) olarak alimir. Ginzburg-Landau teorisinde biitiin elektronlar 6zdes
davrandig1 kabul edilir ve biitiin siiperelektronlar tek koordinath dalga fonksiyonu
Y(r) ile tanimlanir. Bu sekilde biitlin elektron toplulugunun tek parametreli dalga
fonksiyonu ile temsil edilmesi miimkiindiir. Boéylece, Ginzburg-Landau teorisi
stiperiletkenin makroskobik 06zelliklerinin anlasilmasimi saglar. Ginzburg-Landau
teorisi, gecis sicakligi (T¢) yakinlarinda ¢ok kiiclik olan diizen parametresi ile serbest
enerjinin seriye acgilmasii Onerir. Teori, kritik sicakliga ¢ok yakin (Tc-T<<T),

sicakliklarda gegerlidir (Askerzade, 2005).

Siiperelektronun etkin dalga fonksiyonu “(r), diizen parametresi olarak

tanimlanir. Bu, dalga fonksiyonun normalizasyonu Cooper ¢iftlerinin yogunlugunu,
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[P =3 (228)
verir. Manyetik alan olmaksizin homojen bir siiperiletken igin serbest enerjinin [¥|
cisinden seriye agilimi,

Foo = Fn + al¥|> + L (2.29)

seklindedir. F¢ manyetik alan yokken serbest enerji yogunlugu, F,, normal

durumdaki 6rnegin serbest enerji yogunludur.

Eger 6rnege manyetik alan uygulanirsa,

HZ  HH,

— 2  Brpt g LMy 222\ wl® LB
Fo =Fy +al¥|? + 19| +2m|(iv CA)‘P| +o— -2 (2.30)

seklinde yazilir. Hy dis manyetik alandir. H siiperiletkendeki mikroskobik alandir.

Kuantum mekaniginde, m kiitleli bir parcacigin kinetik enerji yogunlugu,
2 2
4mI ihVY| (2.31)
dir. Manyetik alan altinda hareket eden pargacik i¢in A vektor potansiyeli olmak

lizere momentum,

—ihV— —ihV —~A = mv (2.32)
ile verilir. Pargacigin hizi ise,
ih e
v=—(2)v-(Z)a (2.33)
H=VxA
(vx4)*  (vad)Ho (2.34)
8w 4T '
Siiperiletkenin tamami diisiiniiliirse Ginzburg Landau denklemi
Fo = Fo+ [(®? + 2 19]* + |3V - 2]) lp| (‘7’“‘) (V’“‘) 204y (2.35)
olur. Denklemdeki integral siiperiletkenin hacmi iizerindendir.
Manyetik alan ve gradyentlerin olmadig: bir ortamda (2.35) denklemi
F, = F, + a|¥|? + g |4 (2.36)

seklinde basitlesir.
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Termodinamik denge nedeniyle, B> 0 olmalidir. Ancak, a pozitif ya da negatif isarete
de sahip olabilir. Eger, >0 ise denkleminin minimumu [¥[*=0’da, o< 0 oldugunda

ise minimum |[¥|* # 0 da meydana gelir. Bu ilgili iki durum sirasiyla sekil 2.2° de

gosterilmektedir.
oF
IE 0 (2.37)
ifadesi yardimiyla
() + 21w 12| 112 = 0 (2.38)
elde edilir. Bu denklem iki ¢oziime sahiptir.
a>0 ¥|*=0 (T>To) (2.39)
a<0 WP=-alp  (T<TY) (2.40)
fs - fn fs - fn
a>0 a<0
Ve
v \L/ \l/ ! v
3
H:
k23

Sekil 2.3 a) T>T, (yani a>0) ve b) T<T, (yani 0<0) i¢in G-L serbest enerji fonksiyonlari. Koyu renkli
noktalar, denge konumlarini belirtmektedir (Tinkham, 1996).

Denklem (2.35)’ de yerine kondugunda Fs’ nin minimum degerini veren, ¥(r) ve
A(r) fonksiyonlari i¢in denklemleri ve ¢éziimleri bulmak igin, dnce W(r) ve A(r)’ nin
bagimsiz degiskenler oldugunu varsaymaliyiz ve daha sonra 8% ve 6A’ nin W(r) ve
A(r)’ nin kigik varyasyonlar1 oldugu 6G/6¥=0 ve 06G/6¥=0 iki varyasyon
problemini ¢ozmeliyiz. Serbest Enerji denkleminin ¥ a gére varyasyonu
6p.F, =0
So.Fo = [ [alpaw* +pYIYI2YT + (ihvasv* - 27"’254/*) (—ithP -

zfﬁsv)] dv (2.41)
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elde edilir. Bu denklemde ihV8¥" ifadesindeki 8% parantezin disma cikabilmesi
igin,

¢ =—ilV¥—2A% (2.42)
olarak tanimlanirsa 6zdeslik ifadesinden

V(57 9) = pVS ¥ + 6 PVg (2.43)
esitligi yazilir. Bu ifadenin hacim iizerinden integrali alinirsa,

[dVV W = — [ 8W* VedV + [V(6¥* @) dV (2.44)
Gauss teoreminden hacim integrali yiizey integraline doniistiirtiliirse,

[V(s¥ p)dV = $ 5 ¥ pdS (2.45)

bulunur.

Sy Fy = [aV |a¥ + BYIWI + — (—ihV - ZA)2w| 59" + § | -invy —

zf,cfsv] SW*dS =0 (2.46)
olur. Bu ifadenin sifir olmasi igin parantez i¢indeki terimlerin sifir olmasi gerekir.

Buradan Ginzburg-Landau teorisinin birinci denklemi

a + BP|WI? +— (ihV + = A)29 = 0 (2.47)
seklinde elde edilir.

Stiperiletkenin yiizeyindeki bu sinir kosulu:

(ihw +24y)i=0 (2.48)

Denklemdeki n siiperiletkenin yiizeyinin normal vektoriidiir.

Ginzburg-Landu serbest enerji denklemi A’ ya gore minimize edilirse,
5:F, =0 (2.49)
§;F, = [ dv {-8a|(invw" = 2w ) (—invw — 2 4w)| + — (Vxd). (VxA) -
. (Vxo )] (2.50)
0= [av{—|(-2ws4)(-inve - 2iw)| + (- ZwsA) (invy" -
ZAP*) + - (VxA - Ho)(Vx64)} (2.51)

a[Vxb] = b[Vxa] — V[axb] esitligini kullanarak (2.52)
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J AV (VXA — Ho)(Vx84) = [ dVSA(VxVxSA) — [ dVV [6Ax(VxA —H,y)]  (2.53)
bulunur. Gauss teoremini kullanarak hacim integrali yiizey integraline gevrilirse;

[ dvv|s4x(VxA — Hy)| = ¢ dS[5Ax(VxA — Hy)] (2.54)
olur. Siiperiletkenin yiizeyinde manyetik alan sabit oldugundan 8A=0 bu integral

sifira esit olur. Bu sartlar altinda denklem (2.53) denklem (2.51)’ de yerine yazilirsa

8:F, = [lh—e(tp VY — pyy )+—A|qu|2 + L vaXA] SAdV = 0 (2.55)
elde edilir. Esitligin sifir olmasi parantezin sifir olmast ile saglanir.
H = Vx4

=22 (VYW - YY) + 2 AI‘I/IZ +— UxH (2.56)

elde edilir. Maxwell denklemi VxH = 7]5 esitliginden akim yogunlugu,

]S=——(stv— WW)——AMZ (2.57)

olarak bulunur. m kiitleli, 2e yiiklii ve y dalga fonksiyonuna sahip parcaciklar igin
akim yogunlugunu tarif eden kuantum mekaniksel bir ifadedir. Bu denklem

Ginzburg-Landau teorisinin ikinci denklemi olarak adlandirilir.

Asagida verilen boyutsuz parametreler tanimlanirsa,

'P(r)

Y(7) = (2.58)
p = '%' = % (2.59)

e
&= #m (2.61)

Denklem (2.47) ve (2.57) birinci ve ikinci Ginzburg-Landau denklemlerinin yeni

formu asagidaki gibi yazilabilir.

g(v+ A)ZHV Y+ P2 =0 (2.62)
VXVXA = —i—% (¥'VY — YVY°) — ﬁA (2.63)

Denklemde, ®y = % manyetik aki kuantumudur (Tinkham, 1996).
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2.3 BCS Teorisi

Stiperiletkenligin mikroskobik mekanizmasini agiklayan BCS Teorisi, J. Bardeen,
L. N. Cooper ve J. R. Schrieffer tarafindan 1959 yilinda gelistirilmistir. BCS teorisi
fononlar yardimiyla iki elektron arasinda ortaya g¢ikan etkilesmenin bu elektronlar
arasinda c¢ekici bir kuvvet olusturacagi esasina dayanir. Elektron fonon elektron
etkilesmesi sonucu olusan ¢ekici kuvvet, Cooper ¢ifti olarak bilinen elektron ¢ifti
olusumuna yol acar. BCS teorisi siiperiletkenin iki temel 6zelligi olan sifir direng ve
mitkemmel diyamanyetizmay1 agiklamaktadir. BCS teorisi diisik sicaklik

stiperiletkenleri i¢in iyi sonuglar vermektedir.

Bir kristal i¢inde hareket eden ki dalga vektoriine sahip bir serbest elektron
diisiinelim. Bu elektron bir fonon (Kuantum mekaniginde 6rgii titresimi fonon olarak
tanimlanmaktadir) salar ve yeni bir konum alir (kif). Momentumunun korunumu
yasasindan
ki =ky —k (2.64)
olur. Burada k fononun dalga vektoriidiir. Fonon bagka bir elektron Ky tarafindan
sogrulur ve elektron ko konumunu alir.

Ko =Ky +k (2.65)
Kip + ko =Ky + ko (2.66)
Cooper giftlerinin toplam kristal momentumu da korunur:

Kk, + k, = sabit (2.67)
Bir Cooper c¢ifti hizli bicimde bir¢ok fonon degisimi yaptigindan, ciftin dalga
fonksiyonu soyle ifade edilmektedir:

¥ =T Ay kw2 (k) (2:68)
Burada w(k;), ki durumundaki birinci elektron i¢in Bloch fonksiyonu; w(k;j), K;
durumundaki ikinci elektron i¢in Bloch fonksiyonu ve Aij’ de birinci elektron k;
ikinci elektronda kj durumunda bulundugundaki y’ nin genligidir. Toplam tiim k; ve

K; ciftleri elektronda k; ¢iftleri iizerinden alinmaktadir ve ki+K; sabit bir degere esittir.
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Serbest elektron modeli goz oniine alindiginda, kg Fermi kiiresinin yaricap1 olmak
tizere normal metalde T= 0 K’ de tim k<kg durumlar1 dolu, k>kr durumlar1 da
bostur. Doldurulmus durumlarin bu dagiliminda higbir elektron ¢ifti (bu ¢iftler halen
Fermi vyiizeyi igerisindedirler) arasinda fonon degisimi olmamaktadir. Diger
elektronlar tarafindan isgal edilmis bu durumlara giris, Pauli ilkesi uyarinca

yasaklanmistir.

Bununla birlikte, eger elektron ¢iftleri Fermi yiizeyi disindaki (k>kg) durumlar
icerisinde hareket ettirilirse, fonon degisimi miimkiin olacaktir. Olusan ¢ekim, ¢ifti
Fermi yiizeyi disina ¢ikarmak igin gereken kinetik enerji miktarindaki (h?k*/2m)
artistan daha biiyiiktiir. Bu ¢ift boylece E<Eg enerjisi ile kararli durum formunda
olur. Iki elektron ki ve kj durumlarmin g¢ift sayilart maksimum sekilde
modellenebildiginden giiglii ¢ekime sahip olur ve net enerji en diisiik formdadir. k; ve
K¢ durumlarinin her ikisi de Fermi yilizeyi yakininda yer almalidir. Buradan kinetik

enerjinin miimkiin oldugunca kii¢iik oldugu sonucuna varilir.

ki kit

o k2t

(a) (b)

Sekil 2.4 Daire Fermi yiizeyini belirtmek iizere, fonon degisiminin oldugu elektron ¢iftinin (a)

baslangigtaki ve (b) sonraki durumlart

Sekil 2.4 incelendiginde, Fermi yiizeyinin zit taraflarindaki (kzi=- ky;) iki durumun
ele alindig1 goriilmektedir. Bu ¢ift i¢in toplam momentum (ki + Kpi) sifirdir. Eger
kii” de ki elektron bir fonon salarsa, elektron kit (b) durumuna geri doner. Ky de ki
elektron bu fononu vyakalar ve ky (b) durumuna gider. (elektronun toplam
momentumu halen sifirdir). Bu olayda ki durumu Fermi yiizeyi yakininda
oldugundan, bu durumda fonon degisimi enerji agisindan uygundur. Fermi yiizeyi

yakinindaki tiim durumlar da bdyle bir elektron ¢ifti ile modellenebilmektedir.
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Cooper ciftleri, daima zit yonlerde dalga vektorleri ile temsil edilen elektronlar
igerir ve ¢iftlerin toplam kristal momentumu sifir olmaktadir. Toplam spini ve
momentumu sifir oldugundan Cooper ¢iftleri bozon gibi davranir ve Bose-Einstein
istatistigine uyar. Bu Ozelliklerinden dolayr Pauli disarlama ilkesine uymazlar ve
Fermi enerjisinde bir yasak enerji araligi olustururlar. Siiperiletken gegis sicakliginin
altinda olusabilen ve Cooper Ciftleri olarak bilinen elektron ¢iftleri bozon
parcaciklar1 gibi davranirlar. BCS teorisine gore; spinleri ve momentumlar1 esit
biiyiikliikte fakat zit yonlii iki elektron fonon etkilesimi araciligi ile bir sistem
olustururlar. iki elektrondan olusan bu sistem Cooper ciftidir. BCS teorisinde Fermi
yiizeyine sadece 2A kadar yakin elektronlar fononlarla etkilesirler (BCS modelinde
sadece Fermi yiizeyi yakininda dar kiiresel tabakada yer alan elektronlar karsilikli

etkilesirler.).

2A

E l EF l
Cooper Eirk
ciftleri ciftler

Sekil 2.5 Siiperiletkende, Er Fermi enerjisi civarinda g(E) durumlarin yogunlugu

Sekil 2.5 incelendiginde, tiim Cooper ¢iftlerinin Eg-A degerinden daha az bir
enerjiye sahip olduklar1 goriilmektedir. Cooper c¢iftlerini kirmak i¢in, 2A kadar bir
enerji gerekmektedir. Bu kirik cift, E>EF+A enerjisindeki durumda yer alir. Boylece
Er merkezindeki aralik 2A genisligindedir ve bu aralilk T= 0 K’ de 102 ev
mertebesindedir. Bu yaklasik 1 eV olan yariiletken enerji araligt ve 5 eV

mertebesindeki metal Fermi enerjisine gore ¢ok kiigtiktiir.
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BCS Teorisi, bu enerji aralifinin Eg (2A) kritik sicaklik ile orantili oldugunu
tahmin etmektedir. Bir siiperiletkenin Eg enerji araligi, Cooper ¢iftlerinden birinin
kirilmasi i¢in gereken enerji araligini temsil eder. BCS teorisi, enerji araliginin kritik
sicakliga T=0 K’ de
2A~ 3,5kpT, (2.69)
seklinde bagl oldugunu belirtmektedir (Miiller ve digerleri, 1997). Sifirin tizerindeki
sicakliklarda, baz1 Cooper ciftleri termal enerji nedeniyle kirilir ve E¢” nin iizerindeki
bazi durumlar dolar. Her ¢ift olusturmamis elektron, bir k durumunu isgal eder.
Cooper ¢iftlerinin bu durumu ve bunun sonucu olarak, c¢ekici kuvvetteki azalig, 2A
enerji araliginin genisliginin azalmasina neden olur. T= T¢’ de 2A aralik genisligi
sifira gider ve siiperiletken normal duruma doéner.

Elektrik alan siiperiletkene uygulandiginda, her bir Cooper ¢ifti hizlanir. Dolayisiyla

her ¢iftin toplam kristal momentumu sifirdan farkli olur:

ki + ky=Ak (2.70)
Ak degeri her bir ¢ift icin aymidir. Her c¢iftin kiitle merkezi, ayn1 hizla hareket
etmektedir. Sistemin kuantum mekaniksel durumunun dogasindan, yalnizca bir
Cooper ¢iftinin hizini, her biri i¢in degistirmeden, degistiremedigimizi buluruz.
Cunki siiperiletken durumda, Cooper ciftleri bagimsiz hareket yerine birlikte bir
davranis sergiler. Boylelikle, normal metallerde elektronlarin sa¢ilmasinda etkili olan
orgii kusurlar (safsizliklar ve fononlar gibi) Cooper ciftleri iizerinde etkili degildir.

Sacilma olmadiginda direng sifir olur.
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BOLUM UC
YUKSEK SICAKLIK SUPERILETKENLERI

3.1 Yiiksek Sicakhk Siiperiletkenlerinin Ozellikleri

Yiiksek-T, siiperiletkenligin tarihi 1986’ da Bednorz ve Miiller’ in La-Ba-Cu-O
seramiklerinde ~30 K’ de siiperiletkenlik bulduklarinda baslamistir. Yiksek-T,
stiperiletkenleri “kuprat” siiperiletkenleri olarak da adlandirilir. La-Ba-Cu-O
seramiklerinde siiperiletkenligin bulunmasi diger yiiksek-T siiperiletken kesiflerinin
onciisii olmustur. 1987 de Alabama ve Houston tiniversitelerinde M.K. Wu ve P. W.
Chu yonetiminde olan gruplar 93 K’ de YBCO siiperiletkenin kesfini ilan
etmislerdir. Hemen bir yil sonra, 1988’ in basinda, Bi ve Tl-tabanli siiperiletkenler
strastyla Te=110 ve 125 K’ de bulunmustur. Son olarak, Hg-tabanli siiperiletkenler
en yuksek T¢ 135 K ile 1993° de bulunmustur (yiiksek basingta T, 164 K’ e kadar
yiikselir) (Mourachkine, 2002). Yiiksek-T, siiperiletkenleri kimyasal formiillerine

gore kisaltmalari tablo 3.1° de 6zetlenmistir.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri “perovskit” olarak bilinen kristal yapidir.
Perovskit yapinin kimyasal formiili ABXj3 seklindedir. Bu nedenle, perovskitler
1:1:3 oraninda 3 element igerir. A atomlari pozitif yiiklii metal katyonlardir, B ve X
atomlar1 negatif yiiklii metallik olmayan anyonlardir. X elementi ¢cogunlukla oksijen

ile gosterilir (sekil 3.1).

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri bazi ortak oOzelliklere sahiptir. Tiim yiiksek
sicaklik siiperiletkenleri tabakali kristal bir yapiya ve tabakali kristal yapilarindan
kaynaklanan anizotropik fiziksel o0zelliklere sahiptirler. Anizotropik fiziksel
ozellikleri onlarin akim tasima kapasitelerini sinirlayabilir. CuO; tabakalarindaki
iletkenlik, birim hiicrenin a-b tabakalarinda oldukca iyidir (direng, bakir oksit
diizlemlerine paralel dogrultuda ¢ok kiigiiktiir). Ancak c-ekseni yoniinde iletkenlik
zayiftir (direng, bakir oksit diizlemlerine dik dogrultuda biiyiiktiir). Sekil 3.2 yiiksek

sicaklik siiperiletkenlerinin tabakali kristal yapisini gostermektedir.
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Stiperiletkenlik CuO, tabakalarinda meydana gelmektedir. Yiiksek sicaklik
stiperiletkenlerinin kritik gecis sicakliklar: birim hiicredeki CuO; tabakalarinin sayisi
ile ilskilidir. Yiksek sicaklik siiperiletkenlerinin birim hiicrelerinde, bir ya da daha
fazla sayida bakir oksit tabakasi CuO, ve yalitkan tabaka olmak tizere iki farkli yap1
mevcuttur. Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde, siiperakim iki CuO; tabakasi
tarafindan olusturulan bir sandvi¢ i¢inde akar, bu tabakalar Bi, O, Y, Ba, La gibi tek
bir atom ile ayrilir ve bu katmanlar genellikle yiik deposu olarak adlandirilir. CuO,
tabakalar1 iletim tabakalari olarak adlandirilir. Ideal olarak, bu tabakalardaki oksijen
atomlarinin bozulmadan kalmasi gerekir. Aslinda, CuO, diizlemleri ciddi sekilde
bozulursa, siiperiletkenlik yok olur. Ote yandan, birim hiicreden geriye kalan kisim
yiik deposu (CuO; diizlemlerine elektron saglayan kaynaklar) olarak hizmet eder ve
herhangi bir siiperiletkendeki bir kusrun (ya da yer degistirilen atom) temel rolii
baska sckilde doldurulmus CuO; diizlemlerindeki elektronlarin miktarini
degistirmektir. Bu sayede, birim hiicredeki herhangi bir yerdeki tutarsizliklar
materyalin elektronik durumunda degisiklikere neden olur. Yiiksek sicaklik
siperiletkenlerinde, CuQO; diizlemleri birim hiicrenin boyutunu belirler. Yiiksek
sicaklik siiperiletkenlerinde siiperiletkenlik hassas bir sekilde tabaka yapisinin
detaylarina baghidir ve sonu¢ olarak Orgli kusurlar1 tarafindan olusturulan

bozukluklara ve degisik katki atomlarina gore degisir.

CuO; tabakalarinda, her bir bakir iyonu giiglii bir sekilde yaklasik 1,9 A° uzakligi
ile ayrilmig dort oksijen iyonuna baglidir. Karakteristik CuO; tabakalar ile gok
sayida bilesim sentezlenmistir. Farkli sentezlenmis siiperiletkenlerde, birim hiicre
basina CuO, tabaka sayisi, Ny, farklidir. Genelde, kritik sicaklik T, CuO, tabaka
sayist ile baglantilidir. Sabit katkilama seviyesinde, artan CuO; tabakalari ile 6nce
artar, N=3" de maksimuma ulasir ve daha sonra diiser. Bir¢cok siiperiletken kuprat’
da, sabit N; seviyesinde katki seviyesini degistirerek, Tc(p) baglhligi ¢an sekline
sahiptir, burada p CuO; tabakalarindaki bosluk konsantrasyonudur, sekil 3.3 de
gosterilmistir. Burada X, p, N, orgi sabitleri a, b ya da ¢ vb. olabilir. Boylece,
maksimum T, degerine tiim gerekli parametreler optimum degerlerine sahip
oldugunda ulasilabilir. Eger parametrelerden biri optimum degerinden degistirilirse,

T degeri, sonug olarak, azalir (Mourachkine, 2002).
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Sekil 3.1 Perovskit ABOj3 yapist
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Sekil 3.2 Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin tabakali kristal yapis1
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Sekil 3.3 Katki seviyesi p, birim hiicre basina CuO, tabaka sayisi, birim hiicre sabitleri vb. olabilen bir

parametrenin fonksiyonu olarak kritik sicaklik (Mourachkine, 2002).

Tablo 3.1 Farkli siiperiletkenler i¢in kisaltmalar

Siiperiletken CuO; tabaka | T¢(K) Kisaltma
sayisi

LayxSrkCuQy 1 38 LSCO
YBa,CuzOg.4x 2 93 YBCO
Bi,Sr,CuQOg 1 20 Bi-2201
Bi,Sr,CaCu,0g 2 85 Bi-2212
BigsrzcaQCU;gols 3 110 Bi-2223
T1,Ba,CuOg 1 95 TI-2201
Tl,Ba,CaCu,0sg 2 105 Tl-2212
leBazCaZCu;;Olo 3 125 TI-2223
TI Ba,Ca,Cus011 3 128 TI-1224
HgBa,CuO, 1 98 | Hg-1201
HgBaZCaCUZOg 2 128 Hg-1212
HgBa,Ca,Cu,019 3 135 Hg-1223

3.2 Bi-Tabanh Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenleri

Bi-Sr-Ca-Cu-O (BSCCO) sistemlerinde stiperiletkenlik Maeda ve arkadaslar
tarafindan 1988 yilinda kesfedilmistir. BSCCO sistemlerinde, Bi;SroCan-1CunOzn+asy
genel formiilii ile elde edilebilen {i¢ faz mevcuttur (Shoushtari, Bahrami ve Farbod,
2006). Genel denklemde n, bir birim hiicrede bulunan CuO, tabakalarinin sayisini
vermektedir. n=1 i¢in 20 K sicakliga sahip Bi,Sr,CuQs.y (2201), n=2 i¢in yaklasik
85 K sicakliga sahip Bi,Sr,CaCu,0s4y (2212), n=3 igin 110 K kritik sicakliga sahip

47



Bi>Sr.Ca,CusO1g+y (2223) fazlart elde edilmektedir (Yildirnm ve digerleri, 2012,
Kameli, Salamati ve Eslami, 2006).

Burada n, Cu,O diizlemlerinin sayisin1 gostermektedir. Deneysel olarak
stiperiletken gecis sicakligi T, artan CuO, tabakalar1 sayisi ile artar. n arttik¢a yani
Cu,0 diizlem sayist arttikca kritik gecis sicakligi artmaktadir. n=1 ve 2 serisinde tek
faz elde etmek miimkiin olmakla birlikte n=3 serisinde tek faz elde etmek oldukca
giictiir. BSCCO sistemlerinin genel yapisal karakteristiklerinden birisi de 2223 fazini

tek faz olarak elde edilmesinin zorlugudur.

Bu serilerde, 2223 fazi en yiiksek kritik sicaklik (T¢) yaklasik 110 K nedeni ile en
ilgi ¢ekici olandir (Gul, Anis-ur-Rehman ve Magsood, 2006). Ancak, Bi-2223
fazinin hazirlanmasi, reaksiyonun karigikligi ve faz olusumu sirasinda Bi-2212 ve
Ca,Pb0, gibi birgok fazin goriilmesi nedeni ile oldukga zordur. Bilesim, katkinin
miktar1, 1s1 uygulamasi ve siiresi gibi bir¢ok hazirlama kosulu da Bi-2223 faz
olusumunu etkiler. Bi-tabanli siiperiletken seramiklerin kesfinden bu yana,
aragtirmacilar bircok teknik kullanarak onlarin yapisal, mekanik ve siiperiletken
ozelliklerini  gelistirmeye ¢ahismuslardir. Ozellikle, siiperiletken materyallerde

kimyasal katki onlarin 6zelliklerini gelistirmede 6nemli bir rol oynar.

Yiiksek sicaklik siiperiletkeni (HTSC) bulundugundan beri, tanecik siirlarinin
zayilf bagi en onemli arastirma konularindan biri haline gelmistir. Tanecik sinir1
yapist ve siiperakim iletkenlik arasindaki iligki tam olarak anlagilamamaistir. Bununla
birlikte, parcaciklarin boyutu, birbiri ile acilari, tanecik simirlarinin bilesimi
hazirlama parametrelerine bagli olarak degisir. Bi-tabanl siiperiletken materyallerin
Ozellikleri baslangic kimyasal oranlarina olduk¢a hassastir. Yiiksek sicaklik
stiperiletkenlerinde kritik akim yogunlugu hem akiya hem de tanecikteki zayif baga
baghdir. Taneciklerin uygun katkilamast HTSC’ de tanecik smirlarinin gegis
ozelliklerini optimize eden bir metottur. Boylece, kritik akim yogunlugu onemli
Olciide artar ve normal durum iletkenligi onemli Slgiide azalir (Ozturk ve digerleri,

2011).
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Bi-tabanli siiperiletken ailesinin birim hiicre yapilar1 genellikle tetrogonal yapiya
sahiptir. Orgii parametreleri ise sirasiyla, 2201 igin a=5,39 A°, ¢=24,6 A°, 2212 igin
a=5,41 A° ¢=30,90 A°, 2223 igin a=5,41 A° ¢=37,10 A° dir.

3.3 Bi-Tabanh Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenlerine Katkilamanin Etkisi

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin kesfinden bu yana birgok arastirma
materyallerin Ozelliklerini karakterize etmek ve gelistirmek i¢in yiiritilmistiir.
Sisteme farkli metaller katkilandiginda nelerin olacabilecegi arastirmacilar tarafindan
incelenmis, materyallerin eklenmesinin kritik akim yogunlugunu (J;) arttirabilecegi,
stiperiletkenlik gecis sicakligini (T¢), mekaniksel 6zellikleri ve elektriksel kararliligi
gelistirebilecegi ve kimyasal katkinin; yerine koyma ve eklemenin yiiksek sicaklik
stiperiletkenlerinde ¢ok Onemli bir rol oynadigi raporlanmistir. Katkilama
calismalarinin amaci bosluk konsantrasyonu optimize etmek, igneleme merkezlerini

tanitmak, 2223 fazinin olusumunu gelistirmektir.

Yiiksek-T, siiperiletken seramikler iizerine yapilan ¢aligmalarda BSCCO sistemi
gecis sicakligr ve yiiksek kritik akim yogunlugundan &tiirii ¢ok ilgi gormiistiir. Bi-
tabanli siiperiletkenlerin anizotrop ve oldukca yiliksek kirillganlik gibi Onemli
dezavantajlar1 oldugu da bilinmektedir, J. degerlerinde ve manyetik alan tasima
kapasitesinde onemli bir arti, katkilama ya da bir¢ok farkli element ekleyerek
gozlenebilir (Ozkurt, 2013, Taghipour, Abbasi ve Sedghi, 2010, Margiani,
Metskhvarishvili, Papunashvili, Dzanashvili ve Shurgaia, 2011, Saoudel ve digerleri,
2013). Siiperiletkenlerin bu ailesinde, ekleme ya da katkilama genellikle onlarin
zay1f problemlerini gelistirmek ve daha yliksek J. degerlerine ulasmak icin yapilir.
Boylelikle, BSCCO sistemine elementler eklemek kolaylikla yapilarda kusurlar,
gozeneklilik ve bosluklar iiretebilir, bu da mekaniksel 6zellikleri oldukca etkiler.
BiSrCaCuO sistemine farkli seviyelerdeki farkli elementlerle katkilama
calismalarinda ve farkli hazirlama kosullarinda fiziksel 6zelliklerinde; T¢, J; ve orgii

parametrelerinde, degisim elde edilmistir.
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Farkli elementler ile katkilamanin ya da yerine koymanin siiperiletken, fiziksel,
elektriksel, manyetik ve mekaniksel ozellikler iizerindeki etkisi lizerine birgok
calisma yapilmistir (Yazici, Ozcelik ve Yakinci, 2011, Ozturk, Kiigiikomeroglu ve
Terzioglu, 2007, Naser, Saleh ve Abu-Samreh, 2005, Salem, Al-Salami, Ziq ve
Adrian, 2011). Sonuglarin birgogu yapisal parametrelerde kayda deger bir degisim
gostermemistir, ancak bazi durumlarda farkli katyon katkilama seviyelerinden dolay1
tasiyici konsantrasyonunda onemli degisiklikler olmustur. Elementlerin bazilarinin
yiiksek-T dengeleyicileri oldugu da bulunmustur. Materyallerin eklenmesinin Kritik
akim yogunlugunu (J;) arttirabilecegi, siiperiletkenlik gecis sicakligmi (T),

mekaniksel 6zellikleri ve elektriksel kararlilig1 gelistirebilecegi raporlanmustir.

Bi-tabanli siiperiletkenlerin kesfinden bu yana Bi, Sr, Ca, Cu atomlarinin yerine
diger elementler katkilanarak siiperiletkenlik 6zellikleri gelistirmeye ¢aligilmistir. Bi
yerine Pb katkisinin 2223 fazin1 daha kararli hale getirip siiperiletkenlik
parametrelerine olumlu etki yaptig1 gosterilmistir. Pb katkis1  Bi-tabanh
stiperiletkenlerin olusum hizin1 6zellikle 2223 faz1 i¢in oldukga arttirir. T¢’ nin degeri
yalnizca ¢ok az katkilama miktarma baghdir. Pb** (1,2 A%, Bi*® iinkiine kiyasla
bliyiik bir iyonik yarigapa sahiptir. Boylelikle, Bi*’, Pb™ ile yerine konmasi i¢
gerilimi rahatlatmaya yardimei olur. Bu olusum hizinin gelismesi igin sebeplerinden
biridir.

Nb katkis1 arttikca Orneklerin 2223 fazmin artifi, 2212 fazinin azaldigr birgok
calismada yaymlanmistir. Bu, Nb’ nin Pb gibi davrandiginin 2223 fazimi kararl hale
getirme ve yiikseltmede benzer bir rol oynadiginin gostergesi olabilir. Bi i¢in Nb
katkilanmas1 Pb gibi tanecikler aras1 baglanmay1 gelistirebilir (Sozeri ve digerleri,

2007, Nasu, Kuriyama ve Kamiya, 1990).

Bi*® (0,74 A% ve Nb*** in (0,70 A°) iyonik yarigaplari birbirine yakin oldugundan,
yiik dengesini degistirmeyen Nb katkis1 Bi-O tabakalarindaki pozisyonlari
doldurabilicegini rapor etmislerdir. Bi,O3’ iin erime noktasindan (818 °C) daha
yiiksek bir sicaklikta 6rneklerin kalsinasyonu bazi Bi atomlarinin kaybina neden olur.

Bu nedenle Pb ve Nb’ nin Bi ile benzer biiyiikliikte ve farkli degerligi oldugundan
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ideal bir aday haline gelmektedir. Bi yerlerinin bu atomlar tarafindan doldurulma
olasilig1 yiiksektir. Boylece orgiide degismezlik sunulur ve diizgiin bir kristal yapi ile
sonuglanir. Sonuglar yiliksek-T; faz kesrinin ve Nb katkili BSCCO siiperiletkenin
gecis Ozelliklerinin katki konsantrasyonuna ¢ok duyarlt oldugunu gdostermistir.
Ustelik materyalin kristal yapis1 da katkidan etkilenmistir. Baslangi¢ bilesigi,
sinterleme sicakligi, 1s1 uygulamasinin siiresi ve sinterleme atmosferinin 2223 fazinin
olusumu i¢in kritik oldugu bulunmustur. Nb’ nin ayn1 miktar1 igin bile, yiiksek-T, faz
kesri sinterleme sicakligi degistikce kayda deger oOlciide degistigi gozlenmistir
(Mishra, Upadhyay ve Sharma, 1998, Ghazanfari, Kilig, Gencer ve Ozkan, 2007).

Gd katkist ile BSCCO ornekleri igin bosluk konsantrasyonu, kritik akim
yogunlugu, gecis sicakliini belirlemek i¢in incelemeler yapilmistir. Buna ek olarak,
X-1s51mm1 kirinmmi (XRD) ve Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) olgiimleri
orneklerin morfolojisi ve faz analizini arastirmak i¢in yapilmistir. Sonuglar
orneklerin siiperiletken 6zelliklerinin artan Gd katkist ile azaldigini gostermektedir.
Orneklerin siiperiletken parametreleri, yiizey morfolojisi ve tanecik bagliligi artan
Gd igerigi ile bozulmustur (Yildirim ve digerleri, 2011, Terzioglu, Aydin, Ozturk,
Bekiroglu ve Belenli, 2008, Mishra, 2008, Ekicibil, Coskun, Ozcelik ve Kiymag,
2005, Erdem ve digerleri, 2011).
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BOLUM DORT
ORNEKLERIN HAZIRLANMASI

4.1 Katihal Reaksiyon Yontemi

Katihal reaksiyon yonteminde, istenilen stokiyometrik oranlarda bir araya
getirilen saf elementler agat havan kullanilarak uzun bir siire homojen karisim elde
edilinceye kadar ogiitilir ve 750-900 °C’ de kalsinasyon islemine tabi tutulur.
Kalsinasyon, toz karistminin ilk termo-kimyasal islemidir. Kalsinasyon islemi
yardimi ile toz karistminin igersindeki karbondioksitlerin, oksitlerin ve yabanci
maddelerin sicaklikla ayrigmasi saglanir. Karistirma, 6giitme ve kalsinasyon adimlari
birkag kez tekrar edilebilir. Kalsinasyon isleminden sonra 6rnek yeniden dgiitiilerek
uygun basing altinda pellet haline getirilir ve amaca uygun gaz ortaminda 600-900
°C araliginda degisen bir sicaklikta belirlenen bir zaman diliminde sinterleme
islemine tabi tutulur. Sinterleme, iiretilen malzemenin erime sicakliinin hemen
altindaki sabit bir sicaklikta uzun siire 1sitilma islemidir. Bu islem siiperiletken fazi
elde etmek, bilesimi olusturan atomlar arasindaki baglar1 kuvvetlendirmek ve kristal
kusurlarini ortadan kaldirmak igin yapilmaktadir. Bu islemler homojen ve istenilen

yogunlukta o6rnek elde edilinceye kadar devam eder.

4.2 Biy,7.<Pbo sNbySr,Ca,CuzOy Bilesiginin Hazirlanmasi

Bi1,7.xPbo sNbySr,Ca,CusOy (0,00, 0,05, 0,10, 0,20, 0,30) yapisi, geleneksel
katihal reaksiyon yontemiyle hazirlandi. Bilesigi olusturan malzemelerin oksit ve
karbonat bilesikleri olan %99,99 saflikta Bi,O3, PbO, CuO, SrCO3, CaCOj3, Nb,Os
tozlar1 yapidaki molar oranlarina gore karistirildi. Baslangi¢ karisimini hazirlamak

icin kullanilan kimyasal maddeler tablo 4.1’ de verilmistir.

Bi1,7-xPbo sNbySr,Ca,CuzOy bilesigini olusturacak tozlar hassas dijital terazide
tartildi. Daha sonra tartilan tozlar, bir agat havan igine yerlestirilip homojen bir
karisim elde edebilmek igin iyice ogitildii ve kalsinasyon, pelletleme ve

sinterizasyon islemlerine tabi tutuldu.
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Iyice dgiitiilmiis olan tozlar, aliimina kaplar icersinde kalsinasyona birakilmustir.
Kalsinasyon programi, 800 °C sicaklikta 20 saat siirmiistiir. Toz karisim tekrar bir ara
ogiitme isleminden sonra ikinci kez 800 °C’° de 20 saat kalsine edildi. Islem
bitiminde, tozlar firm icinde kendiliginden sogumaya birakilmistir. Ikinci
kalsinasyondan ¢ikan tozlar tekrar agat havanda toz haline getirilip 450 MPa basing
altinda pelletler haline getirildi. Hazirlanan pelletler, sinterizasyon iglemine tabi
tutuldu. Bu islem siiresince firin, 845 °C’ ye 2 saatte ¢ikacak ve 120 saat boyunca
845 °C’ de kalacak sekilde ayarlandi. Tablo 4.2’ de drneklere uygulanan 1s1l islemler
gosterilmektedir. Hazirlanan 6rnekler katkisiz 6rnek NbO ve katkili 6rnekler sirasiyla

Nb1, Nb2, Nb3 ve Nb4 seklinde etiketlenmistir.

Tablo 4.1 Baslangi¢c kompozisyonunu olusturan bilesiklerin saflik dereceleri ve atom agirliklar

Bilesik Saflik Derecesi (%) | Molekiil Agirhg (g)
Bi,O3 %99,99 465,959
PbO %99,99 223,199
SrCO; %99,99 147,63
CaCOg3 %99,99 100,09
CuO %99,99 79,545
Nb,0s %99,99 265,82
Tablo 4.2 Orneklere uygulanan 1sil islemler
Program Sicakhik Siire
|.Kalsinasyon 800 °C 20 saat
I1.Kalsinasyon 800 °C 20 saat
Sinterizasyon 845 °C 120 saat

4.3 Bi,7.xPDbo 3GdySr,Ca,CusOy Bilesiginin Hazirlanmasi

Bi1,7.xPbo 3GdySr,Ca,CuzOy (0,00, 0,05, 0,10, 0,20, 0,30) yapisi,
katihal reaksiyon yontemiyle hazirlandi. Bilesigi olusturan malzemelerin oksit ve

karbonat bilesikleri olan %99,99 saflikta Bi,O3, PbO, CuO, SrCO3, CaCO3, Gd,03

geleneksel

tozlar1 yapidaki molar oranlarina gore karistirildi. Baslangi¢ karisimini hazirlamak
icin kullanilan kimyasal maddeler tablo 4.3* de verilmistir.
Bi1,7-xPbo 3GdxSr,Ca,CuzOy bilesigini olusturacak tozlar hassas dijital terazide

tartildi. Daha sonra tartilan tozlar, bir agat havan icine yerlestirilip homojen bir
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karisim elde edebilmek icin iyice ogiitiildii ve kalsinasyon, pelletleme ve

sinterizasyon islemlerine tabi tutuldu.

Iyice dgiitiilmiis olan tozlar, aliimina kaplar icersinde kalsinasyona birakilmistir.
Kalsinasyon programi, 800 °C sicaklikta 20 saat siirmiistiir. Toz karisim tekrar bir ara
ogiitme isleminden sonra ikinci kez 800 °C’ de 20 saat kalsine edildi. Islem
bitiminde, tozlar firm icinde kendiliginden sogumaya birakilmistir. ikinci
kalsinasyondan ¢ikan tozlar tekrar agat havanda toz haline getirilip 450 MPa basing
altinda pelletler haline getirildi. Hazirlanan pelletler, sinterizasyon islemine tabi
tutuldu. Bu islem siiresince firn, 845 °C’ ye 2 saatte ¢ikacak ve 120 saat boyunca
845 °C’ de kalacak sekilde ayarlandi. Tablo 4.4’ de 6rneklere uygulanan 1s1l islemler
gosterilmektedir. Hazirlanan ornekler katkisiz 6rnek GdO ve katkili 6rnekler sirastyla

Gdl, Gd2, Gd3 ve Gd4 seklinde etiketlenmistir.

Tablo 4.3 Baslangi¢c kompozisyonunu olusturan bilesiklerin saflik dereceleri ve atom agirliklar

Bilesik Saflik Derecesi (%) Molekiil Agirhg (g)
Bi,O3 %99,99 465,959
PbO 999,99 223,199
SrCO; %99,99 147,63
CaCQO3 999,99 100,09
CuO %99,99 79,545
Gd,03 %99,99 362,50

Tablo 4.4 Orneklere uygulanan 1sil islemler

Program Sicakhik Siire
|.Kalsinasyon 800 °C 20 saat
I1.Kalsinasyon 800 °C 20 saat
Sinterizasyon 845 °C 120 saat
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BOLUM BES
DENEYSEL OLCUMLER

Nb katkilt Biy 7xPbo3Nb,Sr.Ca,CuzOy (x=0,00, 0,05, 0,10, 0,15 0,20) ve Gd
katkili Biy 7.xPbo3GdySr,Ca,CusOy (x=0,00, 0,05, 0,10, 0,15 0,20) siiperiletken
orneklerinin yapisal ve manyetik &zelliklerini arastirmak amaciyla yaptigimiz
¢alismanin bu kisminda; X-Isin1 Kirinimi (XRD) desenlerinden, Taramali Elektron
Mikroskobu (SEM) fotograflarindan ve Manyetik Alinganlik  olgtimleri

sonuglarindan elde edilen verilerin analizleri yardimiyla degerlendirmeler yapilda.

AC alinganlik o6l¢iimlerinden siiperiletken gecisin basladigr sicaklik degeri
saptand1. T pik sicaklig1 ve tanecikler arasi kritik akim yogunluklari J. terorik olarak
kritik durum modelleri ve ac alinganlik grafiklerinden hesaplandi. Ayrica tastyici
konsantrasyonu p (bosluk sayisi), ac alinganlik 6l¢iimlerinden elde edilen verilerden
yararlanarak hesaplandi. Taramali elektron mikroskobu (SEM) fotograflari ile
orneklerin tanecik boyutlar1 ve yonelimleri incelendi. Yapidaki siiperiletken ve diger
fazlar XRD desenleri yardimiyla belirlendi. Ayrica, hazirlanan siiperiletken
orneklerin X-151m1 toz kirinim desenlerindeki piklerin genisliginden de tanecik

biiyiikliikleri Scherrer esitligi kullanilarak hesaplandi.

Tablo 5.1 Niyobyum ve Gadolinyum elementlerine ait bazi fiziksel ve atomik 6zellikler

Ad Sembol | Atom agirhg: | Erime noktast | Yogunluk | Atomik
(g/mol) (°C) (g.cm™) yarigap
(nm)
Niyobyum Nb 92,906 2477 8,57 0,146
Gadolinyum | Gd 157,250 1312 7,90 0,180

5.1 AC Manyetik Ahnganhk Ol¢iim Sonuglar

5.1.1 Biy,7.xPbo sNbxSr,Ca,CusOy Bilesiginin AC Manyetik Alinganlk Olciim

Sonuclar

AC alinganlik dl¢timii (y'+ x") yiiksek sicaklik siiperiletkenlerin tanecikler igi ve

tanecikler arasi1 Ozelliklerinin belirlenmesi ve karakterizasyonu i¢in yaygin sekilde
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kullanilan deneysel bir yontemdir. AC alinganlifin faz-i¢i (gergek) bileseni, y/,
tanecikli siiperiletkenler i¢in T¢’ nin altina kadar diisiiriildiiglinde iki belirgin diisiis
gosterir. T, yakinindaki keskin diisiis, yalnizca taneciklerin kendine 6zgii
ozelliklerine karsilik gelir. Daha diisiik sicakliklardaki diger diisiis ise stiperiletken
akimlarin tanecikten tanecige aktigi siiperiletkenligin varligi ile iliskilendirilen
kademeli degisimlere isaret eder. Faz-dis1 (sanal) bilesen, x”, genel olarak T’ nin
altinda azalan sicaklik ile bir pik gosterir, ac alanindan siiperiletkenin manyetik
enerjisinin sogurulmasi ile iliskilendirilir. Bu nedenle, y/, stiperiletkene niifuz eden
ak1 miktari ile orantilidir, " ise siiperiletkenin karigik durumundaki ac kayiplari ile
iligkilidir.

Alinganlik 6l¢iimleri manyetik alinganlik cihazi kullanilarak karsilikli indiiktans
yontemiyle, sabit frekans (1000 Hz) degeri i¢in farkli ac alanlar (0,25, 0,5, 1, 2 Oe)
uygulanarak yapildi. Bi-2223 siiperiletken sistemine Nb katkisinin etkileri geleneksel
katihal reaksiyon yontemi ile hazirlanan Bij 7.<Pbg sNbyxSr,Ca,CuzOy (x= 0,00, 0,05,
0,10, 0,15 0,20) siiperiletken Orneklerde ac alinganlik farkli alanlarda ve sabit

frekansta sicakligin fonksiyonu olarak dl¢iildii.

Bi1,7.xPbo3sNbySr,Ca,CuzOy (x= 0,00, 0,05, 0,10, 0,15 0,20) siiperiletken
orneklerin sicaklifa bagli ac manyetik alinganlik 6l¢lim sonuglart sekil 5.1° de
verilmistir. Sicaklik azaldik¢a, tim Ornekler igin y” de iki adimli bir disis
gozlemlenmistir. Sekilde goriildiigii gibi ac alinganlik grafiklerinde y'-T egrilerinde
iki farkli diyamanyetik gecis sicakligi gozlenmektedir. 100 K’ nin {iizerindeki
sicakliklarda ilk keskin diislis, malzemenin taneciklerinin Oncelikle siiperiletken
olmaya bagladiklarinin gostergesidir. Bu sicakliklarda, ac manyetik alanin aki
cizgileri taneciklerin i¢ kismindan disarlanmis ve yalnizca tanecikler iizerindeki ¢ok
ince bir yiizey tabakasinda bulunmaktadirlar. Bu durum, taneciklerin miikemmel
diyamanyetik olmaya basladiklarin1 ve ozelliklerin uygulanan alan ve frekanstan
bagimsiz oldugunun bir isaretidir. Sekil 5.1° deki ikinci basamak ise, tanecikler
arasinda siiperiletkenligin olusmaya basladigin1 gosterir. Bu sicaklik araliginda
tanecikler arasindaki baglantilar siiperiletken olmaya baslar (tanecikler arasi

ciftlesme). Boylece siiperiletken malzeme kademeli olarak diyamanyetik o6zellik

56



sergilemeye baslar ve yeterince diisiikk sicakliklarda y', Sl biriminde -1 degerine
ulagir. Sekil 5.1° den goriilecegi gibi tanecikler arasi ¢iftlesme nedeniyle sicaklik
araliginin genisligi dis ac alan genligine baghdir. Yiiksek alan genliklerinde gecis

sicaklik araligi genisler.

y'-T egrisinde diyamanyetik gecis sicakligi (baslangig sicakliklari, Tc™") sirasiyla
NbO i¢in yaklasik 108 K, Nbl i¢in 105 K, Nb2 i¢in 103 K, Nb3 i¢in 105K, Nb4
ornegi icin 98 K olarak gozlemlenmistir. Ote yandan, orneklerin faz-disi
bilesenindeki tam aki niifuzunu temsil eden kayip pik sicakliklarmin (Tp) 20 (160)
A/m ac alanda, sirastyla NbO i¢in yaklagik 99 (83) K, Nb1 i¢in 66 (64) K, Nb2 i¢gin
63 (61) K, Nb3 i¢in 66 (65) K, Nb4 i¢in 84 (71) K oldugu belirlenmistir. Bu pikin
siddeti diyamanyetik gegis sirasinda tanecikler arasi bolgedeki enerji kaybiyla
orantilidir, ve kayip bileseni olarak adlandirilir. Ty uygulanan dis manyetik alanin
ornek merkezine ulastig1 sicakligr gosterir. Sekil 5.1 incelendiginde ac alinganligin
sanal kisminin (") uygulanan ac alana bagl oldugu agik¢a goriilebilir. Sanal kisimda
gozlenen maksimum tepenin meydana geldigi sicaklik degeri (T,), 6rnege uygulanan

ac alanin artirilmasi ile azalmistir.

Tanecikler arasindaki eslesme kuvveti ac alinganligin, faz-dis1 ", bileseninden
acikca goriilebilir, X= 0,20 Nb konsantrasyonu ile pikler daha yiiksek sicakliklara
kayar, bu tanecikler arasindaki eslesmenin gelistigine isaret eder. Nb4 6rnegi igin,
tanecikler arasi gecis diger 6rneklere kiyasla daha keskindir. Bu da Nb4 6rneginde
tanecikler arasinda tanecikler arasi eslesmesinin daha iyi oldugunun bir gostergesidir.
Manyetik alan arttiginda kritik akim yogunlugunun zayiflamasi sebebiyle "
egrisinin diisiik sicakliklara dogru kaymasi ve genislemesi beklenir. Alan genliginin
fonksiyonu olarak kayma miktar1 igneleme kuvvetinin siddeti ile orantilidir. "’ niin
maksimum degerindeki genis kaymalar ignelemenin zayiflamasi ve boylece kritik

akim yogunlugunun kii¢lilmesini ifade eder.
Bean modeli kullanilarak kritik akim yogunlugu pik sicakliginin bir fonksiyonu

olarak hesaplanabilir. Bean modeline gore pik sicakliginin (Tp) kritik akim

yogunlugu ile iliskisi,
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J(Tp)=H,/(ab)"? (5.1)

ile verilmektedir (Bean, 1964, Kameli, Salamati ve Abdolhosseini, 2008). Burada
malzemenin dikdortgen bicimli ara yiizey alan1 2ax2b’ dir. Hae= Hp iken, tam aki
niifuzu meydana gelir. Sekil 5.2, H, degerlerinden hesaplanan tanecikler arasi kritik

akim yogunlugunun J¢, sicaklik baghiligini gosterir.

Ornege uygulanan ac alanim artirilmast ile Ty sicakliginim azalmasi Bean modeli
yardimiyla nitel olarak agiklanabilir. Bu model bir siiperiletkenin diizgiin alan
sizmast ile sabit bir kritik akim yogunlugu J.” ye sahip olabilecegini kabul
etmektedir. Alinganligin faz dis1 bileseni alan maksimum oldugunda Hm=Jc(Tp)a bir
tepe noktast sergiler. Burada a drnek boyutu ve Jo(Tp)’ de pik sicakligr Ty, deki kritik
akim yogunlugudur. Diisiik sicakliklarda Hn<H, olup burada Hy, ac alanin pik degeri
ve Hp’ de siiperiletkenin merkezine kadar sizabilecek gerekli en kiiciik alandir. x”
sifira ¢ok yakindir. Uygulanan ac alani siiperiletkenin merkezine ulastiginda "’ nin
en biiyiik degeri saglanir. Nb katkili 6rneklerin akim tasima kapasitesi olan kritik
akim yogunlugu sekil 5.1° deki verilerden Bean modeli yardimiyla hesaplandi.
Sonuglar sekil 5.2° de goriilmektedir. Kritik akim yogunlugu J.’ de gozlemlenen
gelisme zayif miktarlarda Nb eklenmesinin tanecikler arasina yerlesebilecegini ve

taneciklerin baglanabilirligini arttirabilecegini gostermektedir.

Nb katkisinin tanecikler arasi igneleme kuvveti iizerindeki etkisini calismak tizere
pik sicakliginin ac manyetik alani, Hyc, ile bagliligr inceledi. Tiim 6rnekler icin T,
Hac’ nin bir fonksiyonu olarak dogrusal bir baglilik gézlemlenmistir. Miiller kritik
durum modeli manyetik akidan bagimsiz igneleme kuvveti yogunluklar1 asagidaki

iliski ile tammmlanmustir (Yildirim ve digerleri, 2011);

Ty = Tpo — TpoU?Hy, (5.2)

burada U = % ile verilmektedir. a 6rneklerin uzunlugudur, pes Seramigin etkin
J

gecirgenligidir ve 0j(0) tanecikler arasi igneleme kuvvet yogunlugudur. Denklemin
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en kiiciik kareler uyumundan tiim 6rnekler i¢in Ty Ve U degerleri ¢ikarilmustir. Tpo,

U degerleri artan Nb Kkatkisi ile azalmistir. Bu oj(0) degerlerinin artan Nb Kkatkast ile

artt1igi  anlamina gelmektedir.

Orneklerin azalan Nb katkisi

ile igneleme

kuvvetlerindeki azalma egilimi SEM sonuglar1 ile de dogrulanarak daha biiyiik

bosluklar ve kusurlara dayandirilabilir.

Tablo 5.2 Farkli alanlarda Nb0, Nb1, Nb2, Nb3 ve Nb4 orneklerinin T,*" ve Ty sicakliklar

Ornek T (K) T, (K)
20 (A/m) 40 (A/m) 80 (A/m) 160 (A/m)
NbO 108,46 99,756 96,636 91,429 83,401
Nbl 105,85 66,899 66,550 65,886 64,772
Nb2 103,80 63,304 62,376 62,082 61,121
Nb3 105,43 66,232 65,509 65,938 65,053
Nb4 98,180 84,847 81,619 77,017 71,287
Tablo 5.3 Nb katkil1 6rneklerin Ty ve U degerleri
Ornek Too(K) | U@(0)™)
Nb0 101,772 0,11888
Nbl 66,857 0,01387
Nb2 63,419 0,01352
Nb3 66,181 0,00664
Nb4 85,411 0,09179
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Sekil 5.1 Nb0, Nb1, Nb2, Nb3, Nb4 i¢in ac alinganligin gergek ve sanal kisimlari ile sicaklik grafigi

L —&— Nb0
40 |- —— Nb1
i —A— Nb2
N —%— Nb3
I —<—Nb4
30
20 +
10

60 70 80 90 100
T X

J (Alem’)
_“_;_;«ric‘”

_—4
® i/

=

Sekil 5.2 Nb0O, Nb1, Nb2, Nb3, Nb4 i¢in tanecikler arasi pik sicakligi ile kritik akim yogunlugu
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Sekil 5.3 NbO, Nb1, Nb2, Nb3, Nb4 i¢in H, ile T, davranist

Geleneksel siiperiletkenlerde, kritik sicaklik yiik tasiyici konsantrasyonu artisi ile
artar, T¢(p)ocp. Bosluk katkili yiiksek sicaklik siiperiletkenlerde, T¢(p) bagliligi ¢can
benzeri sekle sahiptir ve ampirik ifade ile yaklasik olarak elde edilebilir. Gegis
sicakligi  ve tasiyict konsantrasyonu arasinda parabolik bir ilisgki oldugu
bilinmektedir. Tasiyic1 konsantrasyonu (bosluk sayis1) p asagidaki bagint1 kullanirak
hesaplanir (Persland, Tallon, Buckley, Liu ve Flower, 1991).

Tc(p) i Tc,maks[1 - 82'6(p - 0:16)2] (5-3)
Burada Tc,maks verilen bir bilesik i¢in maksimum kritik sicakliktir, p ise CuO,
tabakalarindaki birim Cu atomu bagina diisen tasiyict konsantrasyonudur.

Stiperiletkenlik farkli yiiksek sicaklik siiperiletkenlerde ¢ok az degisen 0,05<p<0,27

limitlerinde meydana gelir.
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Bu ¢alismada, hesaplanan bosluk konsantrayonu artan Nb igerigi ve azalan T ile
0,147° den 0,123’ e diismektedir. Sekil 5.4’ de goriildiigl gibi, ornekler icin T¢ ve
bosluk konsantrasyonu arasindaki iligki paraboliktir. Boylece, Nb eklenmesi bosluk

konsantrasyonunu etkileyerek tasiyict yogunlugunu azaltir.

110

108 | -
106 |- .

L #
104 -

T (K)
N

102 - &

100 | /
98 — /

IS RS S S ST S S RS S S S S S S R
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p (tasiyic1 konsantrasyonu)

Sekil 5.4 Nb katkili ve katkisiz siiperiletken Ornekleri i¢in gegis sicakhigmma karsi tasiyici

konsantrasyonu

5.1.2 Biy 7.Pbo 3GdySr,Ca,CusOy Bilesiginin AC Manyetik Alinganlik Olgiim

Sonuclar

AC alinganlik oOl¢iimleri materyallerin diyamanyetik baslangi¢c sicakligi ve aki
dinamikleri ile ilgili bilgileri aciga ¢ikarmak i¢in kullanilan 6nemli bir aragtir. x'-T
egrisi Ornegin diyamanyetik baslangic sicakligimi gosteritken, x"-T egrisi ise
stiperiletkene aki niifuzunun dinamiklerini gostermektedir. Alinganlik o6lgiimleri
manyetik alinganlik cihazi kullanilarak karsilikli indiiktans yontemiyle, sabit frekans

(1000 Hz) degeri i¢in farkli ac alanlar (0,25, 0,5, 1, 2 Oe) uygulanarak yapildi.
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Sekil 5.5 Biy7.xPbo3GdySr,Ca,CuzOy (x= 0,00, 0,05, 0,10, 0,15 0,20) yiiksek
sicaklik siiperiletkenlerinin tanecikler i¢i ve tanecikler arasi Ozelliklerinin
belirlenmesi ve karakterizasyonu i¢in katksiz ve Gd katkili 6rneklerde ac alinganligin
gercek y' ve sanal y"” bilesenine karsilik sicaklik verilerini gostermektedir.
Diyamanyetik gecis sicakligi (baslangi¢ sicakliklari, T,°") sirastyla GdO igin yaklasik
108 K, Gd1 i¢in 77 K, Gd2 i¢in 77 K, Gd3 i¢in 72 K, Gd4 6rnegi i¢in 70 K olarak
gozlemlenmistir. Siiperiletken gegis sicakligi Gd katkis1 arttikca diistik sicakliklara
dogru kaymistir. Ote yandan, &rneklerin faz dis1 bilesenindeki tam aki niifuzunu
temsil eden kayip pik sicakliklarinin (T,) 20 (160) A/m ac alanda, sirasiyla GdO i¢in
yaklasik 100 (83) K, Gdl i¢in 72 (69) K, Gd2 i¢in 67 (64) K, Gd3 i¢in 68 (65) K,
Gd4 icin 63 (61) K oldugu belirlenmistir. Bu pikin siddeti diyamanyetik gecis
sirasinda tanecikler arasi bolgedeki enerji kaybiyla orantilidir, ve kayip bileseni
olarak adlandirilir. T, uygulanan dis manyetik alanin 6rnek merkezine ulastig

sicakligi gosterir.

Tablo 5.3 den goriildiigii iizere, Tc™" ve T, sicakliklarinin artan Gd eklenmesi ile
azaldig1 gozlenmistir. Ayrica T, sicakliklarinin artan alan ile birlikte azaldig:
gozlenmistir. Bu sonuglar, " egrisi pikinin alana bagli oldugunu gosterilmistir. Buna
ek olarak, tanecikler arasi piklerin genisliginin artan alan ile arttig1 gozlenmistir, bu
durum alan niifuzu (homojensizlik ve tanecik kalitesi nedeniyle) ve tanecikler
arasindaki Abrikosov vortekslerinin hareketi i¢in kayiplar olduguna isaret eder.
Orneklerin tanecik kalitesinin artan Gd eklenmesi ile bozuldugu gozlenmistir.
Ayrica, Gd eklenmesinin gegiste bir genislemeye ve siiperiletken hacim kesrinin
azalmasina neden oldugu belirlenmistir. Sonug olarak, siiperiletken ozelliklerin

biiyiikliiklerinin artan Gd eklenmesi ile azaldig1 bulunmustur.

Gd katkili 6rneklerde sicakliga bagli tanecikler arasi kritik akim yogunlugu J¢(T)
kritik durum modellerinden yaralanilarak bulunabilir. Bean modeline gore, pik
sicakligi Ty’ de tanecikler aras1 akim yogunlugu J.(T) = H, /N ab olarak yazilabilir,
burada dikdortgen cubuk Orneginin kesiti 2ax2b (a<b)’ dir, Je, ¥” pikinin T,
sicakliginda tanecikler arasi kritik akim yogunludur, H, uygulanan ac alanin

biiytikligidiir. Gd katkili 6rnekler i¢in kritik akim yogunlugu J.’ nin hesaplanan
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degerleri sekil 5.6° da gosterilmistir. Sekil 5.6° dan, Gd eklenmesi artig1 ile
orneklerin T, degeri yakinlarinda hesaplanan tanecikler arast kritik akim
yogunlugunda bir azalma oldugu goriiliir. Bu ¢alismada, GdO 6rneginin diger katkili
orneklerden daha yiiksek J¢* ye (83 K’ de 40 A/cm?) sahip oldugu bulunmustur. Bu
sonuglar J¢’ nin artan Gd eklenmesi ile azaldigin1 gosterir. Jo’ nin ayrica artan

sicaklik ile dogrusal olarak azaldig1 bulunmustur.

Tanecikler aras1 igneleme kuvveti iizerinde Gd eklenmesinin etkisini ¢aligmak
lizere, sanal egrilerin ac manyetik alanin (Hy) fonksiyonu olarak kayip pik
sicakligina Ty baglilig1 incelenmistir. Sekil 5.7, oérnekler i¢in, kayip piklerinin T, ac
manyetik alan bagliliklarii1 gostermektedir. Kritik durum modelini uyarlayarak,
Miiller ve arkadaslar1 Tp’ nin dogrusal olarak H,’ ye orantili oldugunu, ancak

tanecikler arasi igneleme kuvvet yogunluguna ters orantili oldugunu 6ne siirmiistiir:
Ty = Tpo — TpoUY?Hge (5.4)

Sekil 5.7° den goriildiigii lizere, her bir veri T ve Hyc arasinda mitkemmel bir

12> & orantilidir ve her

dogrusal iliski oldugunu gosterir. Her bir ¢izginin egrisi (o;j(0))
bir ¢izginin dikey kesisimi sifir ac manyetik alan biiytlikliigiinde pik sicakligi T, ye
karsilik gelir. En kiigiik kareler uyum yonteminden, yukaridaki denklemi kullanarak,
Tpo ve U verisi tiim 6rnekler icin hesaplanmistir ve Tablo 5.5’ de gosterilmistir.
Tablodan goriildiigii tizere, Tpo ve U degerlerinin artan Gd eklenmesi ile azaldigi
bulunmustur. U’ daki azalma egilimi, aj(0) degerlerinin, U ve aj(0) arasindaki ters
orantidan dolayi, Gd eklenmesindeki artis ile artigi anlamina gelirken, orneklerin

artan Gd eklenmesi ile igneleme kuvvetindeki azalma egilimi ise daha biiyiik

bosluklar ve bozukluklarla agiklanabilir.
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Tablo 5.4 Farkli alan biiyiikliiklerinde Gd0, Gd1, Gd2, Gd3 ve Gd4 ornekleri i¢in T.”" ve T,

sicakliklar1

Ornek | T, (K) T, (K)
20 (A/m) 40 (A/m) 80 (A/m) 160 (A/m)
GdO0 108,48 99,756 96,636 91,429 83,401
Gd1 77,016 71,994 71,452 69,909 68,75
Gd2 77,105 67,53 66,956 65,855 64,49
Gd3 72,756 67,641 67,016 66,99 64,767
Gd4 70,031 63,396 62,556 61,712 60,924
Tablo 5.5 Gd katkil1 6rneklerin Ty ve U degerleri
Ornek Too(K) | Ue(0)™)
GdO0 101,431 0,1150
Gd1 72,286 0,0245
Gd2 67,816 0,0214
Gd3 68,075 0,0196
Gd4 63,380 0,0164
0.2 Gdo

%, % (a.u)

(K
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Sekil 5.5 Gd0, Gd1, Gd2, Gd3, Gd4 i¢in ac alinganligin gergek ve sanal kisimlari ile sicaklik grafigi
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Sekil 5.7 Gd0, Gd1, Gd2, Gd3, Gd4 i¢in Hy ile T, davranisi
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Sekil 5.8 Diyamanyetik gecis sicakligmin (T.™") x katki oranina gore degisimi

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde, gegis sicakligt T’ nin malzemeye yapilan
katkilamaya bagimhiligin1 arastirmak, stiperiletkenlik mekanizmasin1 anlamada
temeldir. T’ yi kontrol eden anahtar parametrelerden birinin CuO, tabakalarindaki p
tasiyict ylik yogunluklarinin oldugu diisiiniilmektedir. T¢ ve p arasinda bir¢cok baginti
vardir. Tim bosluk katkili yapilar i¢in, bosluk konsantrasyonu ve T, arasindaki

bagint
Tc(p) ~ Tc,maks[1 - 82'6(p - 0:16)2] (5-5)

seklinde verilen Persland (Persland ve digerleri, 1991) bagintisidir. Buradaki T,
ulagilan en yliksek T degeridir ve p ise CuO, tabakalarindaki birim Cu atomu basina
diisen bosluk konsantrasyonudur. Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerde Cu atomu bagina
bosluk konsantrasyonu p, asagidaki denklem bagntisindan yararlanarak

hesaplanabilir.
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Tc

p=0,16—[(1- )/82,6]*/? (5.6)

cmaks

Burada, T¢maks, Bi-2223 fazi igin 110 K olarak alinir. Hesaplanan p degerleri sekil
5.9’ da verilmektedir.

Bi yerine Gd katkilanmasi, bosluk konsantrasyonunda bir azalmaya neden
olmustur. Oksijen atmosferi altinda sinterleme ve katkilamayla gelen fazlalik
elektronlari, hareketli hollerin hizla doldurulmasi beklenmektedir. Bdylece
orneklerin normal durum diren¢ degerinde bir artis ve siiperiletkenlik gecis sicakligi
T¢’ de bir azalma olusur. Bu ¢alismada, hesaplanan bosluk konsantrayonu artan Gd
igerigi ve azalan T¢ ile 0,147 den 0,094’ e diismektedir. Sekil 5.9 Gd eklenmesinin
bir fonksiyonu olarak gegis sicakligi ile bosluk konsantrasyonu degisimini
gostermektedir. Sekil 5.9’ dan goriildiigii gibi, Gd katkili 6rnekler i¢in T¢ ve bosluk
konsantrasyonu arasindaki iliski paraboliktir. Boylece, Gd eklemesi bosluk
konsantrasyonunu etkileyerek tagiyict yogunlugunu azaltir. Kritik akim yogunlugu ve
SEM ol¢iimleri Gd eklenmis 6rneklerin tanecikler arasi bolgesinde zayif bir baglanti
gostermistir. Artan Gd eklenmesi ile 6rgii parametresi ¢ azalir ve ayn1 zamanda rgil
parametresi a biraz artar. Bu sonu¢ CuO; tabakalarindaki bosluk konsatrasyonu

azalis1 ile iliskilendirilebilir.
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Sekil 5.9 Gd katkili ve katkisiz siiperiletken Ornekleri i¢in gecis sicakligina karsi tasiyici

konsantrasyonu

5.2 X-Ismm1 Kirinimi (XRD) Sonuglari

5.2.1 Bi1'7.XPb0,3NbXSI’2C8.2CU3Oy Bilegiginin XRD Sonug:larl

Bi1,7.xPb3sNb,Sr,Ca,CuzOy  (x= 0,00, 0,05, 0,10, 0,15 0,20) siiperiletken
orneklerine ait sliperiletken ve safsizlik fazlarini1 ve 6rgli parametrelerini belirlemek
amactyla, X-151n1 kirinimi yontemi kullanilmigtir. Bu deneysel yontemin temeli
Bragg yansimasina dayanir. Gonderilen x-151m1 6rnek tizerinden yansir (kirilir) ve bir
detektor yardimiyla algilanan 15in yazilima aktarilarak yansima siddetine karsilik 260

degerinde grafige gecirilir.

Olgiimler igin pellet halindeki drnekler, agat havanda homojen bir karisim elde
edilinceye kadar ogiitiilerek toz haline getirilmistir. XRD analizleri Rigaku D/Max-
2200/PC X-ray difraktometresi ile CuK, (A=1,5418 A) 1s1nim1 kullanilarak 20= 3-60°

araliginda yapilmistir. X-151m1 toz kirmim desenleri incelenerek 6rneklerde bulunan

73



disiik-T, (2212), yiiksek-T, (2223) siiperiletken fazlari ve safsizlik fazlar
belirlenmistir. Mevcut fazlar ICDD/PDF-2 kartlar1 ile karsilastirma yapilarak

saptanmistir.

Bi1,7.xPbo sNbySr,Ca,CuszOy siiperiletken orneklere ait x-151n1 Kirtnim desenleri
sekil 5.10° da verilmistir. Ornekler diisiik-T. (2212), yiiksek-T, (2223) fazlarindan ve
kiigiik bir miktar Ca,PbO, fazindan olusmustur. x= 0,20 Nb katkili siiperiletken
ornekte yiiksek-T. (2223) stiperiletken fazina ait pik siddetlerinde artis gdzlenmistir.
Nb katkilr drneklere ait diisiik-T fazmnin karakteristik piki (L002) 20= 5,82%de ve
yiiksek-T, fazinin karakteristik piki (H002) 20= 4,98%de goriilmektedir.

Orneklerin XRD desenlerinden belirgin piklerin siddetlerini kullanarak yiiksek-T,
(2223) faz1 ve diistiik-T, (2212) fazinin hacim kesri hesaplanmistir. Sirasiyla yiiksek-

T, fazinin hacim kesri ve diistik-T. fazinin hacim kesri

Y 1(2223)

o o
Bi — (2223)% = 515223 + 12212) ©

100

(5.7)
Y 1(2212)
Y 1(2223) + 1(2212)

Bi — (2212)% = 100

kullanarak belirlenmistir. Burada 1(2223) ve 1(2212) sirasiyla yiiksek-T. ve diisiik-T,
piklerinin siddetini gostermektedir (Terzioglu ve digerleri, 2005). Katkisiz drnegin
Yiiksek-T, fazinin hacim kesri %49,46 ve diisik-T; fazinin hacim kesri %50,54
olarak hesaplanmistir. Hesaplanan yiiksek-T. (2223) faz1 ve diisiik-T, (2212) fazinin
hacim kesri degerleri Tablo 5.7’ de verilmistir. Nb4 6rneginde diisiik-T. fazinda
azalma gozlenmis ve yliksek-T; fazi1 sisteme hakim olmustur. Sonu¢ olarak, XRD
analizi sonucuna bakilarak x= 0,20 Nb katkisiyla birlikte diisiik sicaklik fazindan
(2212) yiiksek sicaklik fazina (2223) dogru bir gegisin var oldugu sdylenebilir.

Elde edilen kirmim desenlerinden ilgili diizlemlerin (hkl) Miller indisleri
belirlenmistir. X-1s51n1 kirinim desenlerindeki indisler ve diizlemler arasi mesafeler

kullanilarak 6rgii parametreleri (a, b, ¢) hesaplanmistir. Orgii parametreleri en kiigiik
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kareler metodu kullanilarak ve bilgisayar programi yardimi ile hesaplanmistir. X-
powder bilgisayar programi ile yapilan analiz sonucunda katkisiz 6rnek i¢in yapiyi
olusturan fazlara ait birim hiicre parametreleri, 2212 faz1 i¢in; a=5,397 A° b=5,397
A° ¢=30,807 A° ve 2223 faz1 igin; a=5,405 A° b=5,405 A° ¢=37,298 A° olarak
bulunmustur. Ayni program ile yapilan analiz sonucunda da birim hiicre hacim
parametresinin diisiik sicaklik fazi i¢in 897,3342 A® ve yiiksek sicaklik fazi igin
1089,625 A® oldugu bulunmustur. Hazirlanan orneklerin kristal yapisi ortorombik

olup birim hiicre parametreleri tablo 5.6 da verilmistir.

Ayrica, hazirlanan siiperiletken orneklerin X-1s1m1 toz kirmim desenlerindeki
piklerin genisliginden de tanecik biiyiikliikleri Scherrer esitligi kullanilarak (Barnard,
1967, Anis-ur-Rehman, 2009),

L= 0,91
"~ tcosH

(5.8)

hesaplanmistir. Burada L; Kristal biiyiikliigl, A; kullanilan x-151m1 kaynaginin dalga
boyu, t; X-1511 desenlerindeki piklerin yar1 yiikseklik pik genisligi (Full Width Half
Maximum, FWHM) ve 0; pik agisidir. Boyutsuz bigim faktoriiniin degeri yaklasik
0,9’ dur. Kristal biiytikliikleri dogrudan kristalin kalitesi hakkinda bilgi verir ve XRD
ile elde edilen kirnim pikinin yar1 yiikseklik pik genisligi ile ters orantilidir. Kirinim
pikinin oldukca dar olmasi kristal biiylikliigiiniin biiyiilk olmasini saglayacaktir.
Orneklerin tanecik boyutlar1 Scherrer esitligi kullanilarak 9,96 nm ve 30,16 nm

arasinda bulunmustur.
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Tablo 5.6 Nb0, Nbl, Nb2, Nb3 ve Nb4 6rnekleri i¢in 6rgli parametreleri

X (Katki Orgii Parametreleri (Bi-2223 faz) Orgii Parametreleri (Bi-2212 faz)
oram) | a(A% | b(A) | c(AY) | V@A) | a(A%) | bA) | c(A?) | V(AT
0,00 5,405 5,405 | 37,298 | 1089,625 | 5,3970 | 5,3970 | 30,807 | 897,3342
0,05 5,408 5,408 | 37,015 | 1082,558 | 5,3946 | 5,3895 | 30,649 | 891,0951
0,10 5,399 5,413 | 37,130 | 1085,116 | 5,3979 | 5,3979 | 30,685 | 894,0788
0,15 5,410 5,410 | 37,129 | 1086,744 | 5,3946 | 5,3895 | 30,649 | 891,0951
0,20 5,400 5,420 | 37,154 | 1087,423 | 5,3979 | 5,3979 | 30,685 | 894,0788

Tablo 5.7 Nb0, Nb1, Nb2, Nb3 ve Nb4 ornekleri i¢in Bi-2223, Bi-2212 fazlarinin hacim kesirleri

x (Katki oram) Hacim Kesri (%)
Bi-2223 Bi-2212
0,00 49,46 50,54
0,05 48,30 51,70
0,10 43,66 56,34
0,15 48,81 51,19
0,20 86,20 13,80
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5.2.2 Biy,7.xPbo 3GdxSr,Ca,CusOy Bilesiginin XRD Sonuclart

Bi1,7.xPbo 3GdxSr,Ca,CusOy siiperiletken orneklere ait x-151n1 toz difraktometresi
yardimiyla elde edilen XRD desenleri sekil 5.12° de verilmistir. XRD deseni analizi
ile siiperiletken 6rneklerin diisiik-T, yiiksek-T, ve az miktarda Ca,PbOy safsizlik fazi
icerdigi saptanmustir. Sekil 5.12° de kapali halkalar (e), i¢i dolu kare (m), yildizlar (*)
sirasiyla  diisiik-T¢, yiliksek-T, ve CaPbO, fazina isaret eder. Mevcut fazlar
ICDD/PDF-2 kartlar ile karsilastirma yapilarak tespit edilmistir. Ayrica x-powder

programi kullanilarak stiperiletken 6rneklere ait 6rgii paremetreleri hesaplanmistir.

Orneklerin XRD desenlerinden belirgin piklerin siddetlerini kullanarak yiiksek-T,
(2223) faz1 ve diislik-T¢ (2212) fazinin hacim kesri hesaplanmistir. Sirasiyla Yiiksek-
T fazimnin hacim kesri ve diigiik-T; fazinin hacim kesri denklem (5.7) kullanarak
belirlenmistir. Burada 1(2223) ve 1(2212) sirasiyla yiiksek-T. ve diisiik-T. piklerinin
siddetini gostermektedir. Katkisiz 6rnegin Yiiksek-T. fazinin hacim kesri %49,46 ve
diistik-T, fazinin hacim kesri %50,54 olarak hesaplanmustir. Tablo 5.8 de Gd0, Gd1,
Gd2, Gd3, Gd4 ornekleri i¢in hesaplanan Bi-2223, Bi-2212 fazlarinin hacim kesirleri

verilmistir.

Gd katkili 6rneklere ait ilk diisiik-T, faz1 piki 20= 5,8 de ve ilk yiiksek-T; faz1
20= 4,88 de goriilmektedir. Katki oranmin artmasi ile birlikte yiiksek-T, fazina ait
pik gozlenmemistir. Artan Gd eklenmesi ile Bi-2223 fazina karsilik gelen piklerin
siddetlerinin azaldig1 ve Bi-2212 fazina karsilik gelen piklerin siddetlerinin arttig1
gozlenmistir. Gd katkili Orneklerde yiiksek-T; fazi yansimalari tamamen yok
olmustur ve yalnizca diisiik-T, fazina ait olanlar kalmistir. Katkisiz ve Gd katkili
orneklere ait hacim kesirleri tablo 5.8 de Ozetlenmistir. Tablodan da gorildigii
tizere, x=0,05 Gd katkili 6rneginin, Bi-2223 fazinin hacim kesri azalmistir ve Bi-
2212 fazminki ise artmugtir. Katki oranin artmast ile birlikte Bi-2223 fazina ait pikler
yok olmus ve Bi-2212 fazina ait pikler artmistir. Bu sonu¢ Gd eklenmesinin Bi-2212
fazinin gelismesine destek oldugunu gosterir. Ornege Gd eklenmesi yiiksek-T, Bi-

2223 fazinin olusumunu olumsuz etkilemistir.

78



a, b ve ¢ orgii parametreleri Bi-2223 ve Bi-2212 fazlari i¢in d degerleri ve (hkl)
parametlerini kullanarak hesaplanmistir ve tablo 5.8 de smiflandirilmistir. Bu
hesaplamalar en kiicliik kareler metodu ve XRD dlgiimlerinden ¢ikarilan veri
kullanilarak yapilmistir. Gd katkisinin artmasiyla, ¢ 6rgli parametresinde bir diisiis, a
Orgii parametresinde kiiglik bir artis gézlenmistir. Gd katklili 6rnekler (Gd1-Gd4)
katkisiz 6rnek (GdO) ile karsilagtirildiginda, daha kiigiik bir ¢ 6rgli parametresi, daha
diisiik yogunlukta XRD pikleri ve yiiksek-T; fazinin yoklugu ortaya ¢ikmistir. Bu
sonuglar daha onceki bazi ¢alismalarla uyumludur. (Terzioglu ve digerleri, 2008,
Aydin, Cakiroglu, Nursoy ve Terzioglu, 2009). Gd** (0,97 A) iyonik yarigap: Ca?*
(0,99 A), Sr** (1,12 A) ve Bi*" (0,96 A) iyonlarnnki ile karsilastinldiginda, Gd**
iyonlar1 yukaridakilerin herhangi birinin yerine gegebilir. Ancak Gd** yerine Bi** yer
degistirilmesi siiperiletken 6zelliklerde giiglii bir degisime neden olmaz. Artan Gd

eklenmeleri ile, XRD piklerinin siddeti konumlar1 daha genis acilara degiserek azalir.

Gd katkisinin artmasiyla (2223) fazinda azalma gozlenmis ve diisiik sicaklik fazi
sisteme hakim olmustur. Sonuclar gostermistir ki Bi yerine yapilan Gd katkis1 bosluk
konsantrasyonunun azalmasiyla 2223 fazinda ve siiperiletkenlik 6zelliklerinde
azalmaya sebep olmustur. Sonug¢ olarak, XRD analizi sonucuna bakilarak Gd
katkisiyla birlikte yiliksek sicaklik fazindan (2223) diisiik sicaklik fazina (2212)

dogru bir gecisin var oldugu soylenebilir.

Ayrica, hazirlanan siiperiletken Orneklerin X-1sm1 toz kirmim desenlerindeki
piklerin genisliginden de tanecik biiytikliikler1 Scherrer esitligi kullanilarak,
denklem (5.8)’ den hesaplanmigtir. Burada L; Kristal biiyiikliigi, A; kullanilan x-1g1n1
kaynaginin dalga boyu, t; X-151n1 desenlerindeki piklerin yar1 yiikseklik pik genisligi
(Full Width Half Maximum, FWHM) ve 6; pik acisidir. Boyutsuz bi¢cim faktoriiniin
degeri yaklasik 0,9’ dur. Scherrer formiilii X-151m1 kirmnim deseninden yararlanarak
parcaciklarin biiyiikliklerinin bulunmasimi saglar. X-i15mn1 alinacak bir Srnekteki
pargaciklarin boyutlar1 ne kadar kiigiiliirse, X-151m1 kiriim desenindeki piklerde de
buna baglh olarak bir genisleme s6z konusu olur. Scherrer formiiliinden
hesapladigimiz pargacik biyiikligi ile SEM o6l¢iimlerinden elde edilen ortalama

parcacik biiyiikliigiiniin uyumlu olmasi beklenir. Formiilde goriildiigli gibi pik yari
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genisgligi arttikga parcaciklarin da boyutlar: t ile ters orantili olarak azalmaktadir.
Kristal biiyiikliikleri dogrudan kristalin kalitesi hakkinda bilgi verir ve XRD ile elde
edilen kirinim pikinin yar yiikseklik pik genisligi ile ters orantilidir. Kirinim pikinin
oldukca dar olmasi kristal biyiikliigliniin biiylik olmasini saglayacaktir ve bu
durumda kristalin kaliteli bir yapiya sahip oldugunu gdstermektedir. Orneklerin
tanecik boyutlar1 Scherrer esitligi kullanilarak 25 nm ve 35 nm arasinda

bulunmustur.

Tablo 5.8 Gd0, Gd1, Gd2, Gd3, Gd4 oérnekleri i¢in 6rgii parametreleri ve Bi-2223, Bi-2212 fazlarinin

hacim kesirleri

X Orgii Parametreleri Hacim Kesri (%)
(Katkioran1) | a(A°) b(A°) c (A% V(A®) |Bi-2223 Bi-2212
0,00 5,405 | 5,405 | 37,298 | 1089,625 | 49,46 50,54
0,05 5408 | 5,413 | 30,871 | 903,702 | 25,32 74,68
0,10 5,407 | 5,412 | 30,771 | 901,275 - 100
0,15 5,405 | 5,405 | 30,670 | 896,060 - 100
0,20 5,408 | 5,408 | 30,550 | 890,340 - 100
40
—HE—Nb
|9 —Gd
—— m n [ [
~ |\
<
v 3 N\
ol \\
Q)
3 \
g \
=
; %
:;" .\ka _{_7//. Semeaie— e d
0 30 | -
Q
25 L 1 L 1 L 1
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20

x (katki orani)

Sekil 5.11 Orgii paremetresi, ¢’ nin katki orani x ile degisimi
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20 (Derece)

Sekil 5.12 GdO0, Gd1, Gd2, Gd3, Gd4 orneklerinin XRD desenleri
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5.3 Taramal Elektron Mikroskobu (SEM) Sonuclar:

5.3.1 Bi1,7xPbo 3sNb,Sr,Ca,CuzOy Bilesiginin SEM Sonuglar

Taramali Elektron Mikroskobunda (SEM) goriintli, yiiksek voltaj ile
hizlandirilmis elektronlarin malzeme {izerinde odaklanmasi, bu elektron demetinin
malzeme ylizeyinde taratilmasi sonucunda meydana gelen etkilerin uygun
algilayicilarda toplanmasi ve sinyal gii¢lendiricilerinden gecirildikten sonra bir katot
1sinlart tiipiiniin ekranina aktarilmasiyla elde edilir. Daha gelismis SEM cihazlarinda
bu algilayicilardan gelen sinyaller dijital sinyallere doniistiiriilip bir bilgisayar

monitOrine verilebilmektedir.

Bu boliimde, SEM (Taramali Elektron Mikroskop) goriintiilerinden tanecik
biiyiikliikleri, tanecik yonelimleri, tanecik sinirlari, tanecikler arasi bosluklar
incelenerek Nb katkisinin  seramik yap1 {izerindeki etkileri incelenmistir.
Mikroskobik oOlclimler materyallerde 1si1l islemler siliresince meydana gelen
degisiklikler hakkinda (kristal biiyiimesi, kristal yapisi gibi) bize ayrintili bilgiler

saglamaktadir.

Bi1,7-xPbo sNbySr,Ca,Cus0Oy (0,00, 0,05, 0,10, 0,15, 0,20) siiperiletken drneklerin
x2000 biiylitme ile c¢ekilen yiizey fotograflar1 (SEM) sirasiyla sekil 5.13” de
verilmistir.  Biy 7.4PbosNbxSr,Ca,CuzOy  siiperiletken  6rneklere  ait  SEM
fotograflarinda yapimin tabakali bigimde oldugu acik¢a goriilmektedir. Bu tip
yapilanma BSCCO sisteminin genel yapisidir. Xx=0,00-0,20 Nb katkis1 ile hazirlanan
orneklerin rasgele yonelmis taneciklerden olustugu ve tanecik sinirlarinin birbirleri
ile zayif baglar olusturacak sekilde temas halinde oldugu goriilmektedir. Katkisiz
ornek, homojen ve az miktarda poroziteye (gézeneklilik) sahiptir. NbO, Nbl, Nb2,
Nb3, Nb4 oOrneklerine baktigimizda katki orami arttikga porozitenin azaldigi
goriilmektedir. Porozitelerin azalmis olmasi tanecikler arasi baglantilarin iyilestiginin
belirtisidir. x=0,20 katkili 6rnekte tabaka seklinde yapilar yaninda bazi bolgelerde

erime olmustur. Erimenin olmasi kristallesmeyi Onlemis olabilir. x=0,05 katkili
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Ornegin tanecik boyutu diger orneklere gore daha kiiciiktiir ve tanecikler arasi

bosluklar diger orneklere gore daha fazladir.
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Y v e i

Sekil 5.13 Biy 7.xPbg sNb,Sr,Ca,Cuz0, 6rneklerine ait SEM fotograflari (x2000)

5.3.2 Bi1,7.xPbo 3GdxSr,Ca,CuzOy Bilesiginin SEM Sonuclar

Bi1,7-xPbo 3GdxSr,Ca,Cu30y (0,00, 0,05, 0,10, 0,15, 0,20) siiperiletken drneklerinin
ylizey morfolojisi SEM ile incelenmistir. Sekil 5.14° de Biy 7.xPbo 3GdxSr.Ca,CuzOy
orneklerine ait SEM fotografalar1 goriilmektedir. SEM c¢alismasi siiperiletken
orneklerin kesit alanindan X2000 defa biiyiitme ile elde edilmistir. Fotograftaki

Olgekleme ise 10 um’ dir.

Gd katkili ve katkisiz siiperiletken Orneklere ait SEM fotograflarinda yapinin
tabakali bicimde oldugu agik¢a goriilmektedir. Bu tip yapilanma BSCCO sisteminin
genel yapisidir. Tiim Orneklerin tanecikli yapida ve homojen bir tanecik dagilimina
sahip oldugunu soyleyebiliriz. Katkisiz 6rnegin daha homojen, yogun ve az
poroziteye sahip oldugu, siiperiletkenlik &zelliklerinin  daha iyi olustugu
gorilmektedir. Katkili 6rnekte ise homojenligin biraz bozuldugu ve bazi tanelerin
biiyiidiigii goriilmektedir. Artan Gd katkisi ile tanecik baglanabilirliginin bozuldugu

gozlenmistir. GdO drneginin yiizeyi taneciklerin daha iyi dizilimi ile daha diizgiindiir.
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Daha yiiksek miktarda Gd eklenen 6rneklerin tanecik boyutu daha kiigiiktiir. Gd4

orneginde kismi erime isaretleri ve bosluklar vardir.

Bu sonuglar 6rnegin yiizey morfolojisinin artan Gd eklenmesi ile bozulduguna
isaret eder. Gd katkili drneklerin, katkisiz 6rneklere gore daha fazla porozite igerdigi
ve yer yer bosluklarin varligi goriillmektedir. Ayrica, katkilama ile birlikte 6rneklerin
homojenliginin giderek azaldigi, bunun yani sira bazi tanelerde biiyiime oldugu goze
carpmaktadir. Yer yer olusan siyah bosluklarin siiperiletken olmayan bolgeler olarak
degerlendirildigi ve bunlarin tanecikler arasindaki baglantilarin kesilmesi sonucu
olustugu diistiniilmektedir. Bosluklarin artmis olmasi tanecikler arasi baglantilarin
zayiflamasinin belirtisidir. Gd konsantrasyonunun artmasiyla porozitelerin hacminde
artma olmustur. Bu nedenden dolay1 Gd1, Gd2, Gd3 ve Gd4 oOrneklerinde diisiik

sicaklik faz1 baskindir.
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Sekil 5.14 Biy 7.,Pbg 3Gd,Sr,Ca,Cuz0y 6rneklerine ait SEM fotograflar1 (x2000)
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5.4 Yogunluk Ol¢iim Sonuclar

Nb ve Gd katkili siiperiletken orneklerin yogunluklarini, Arsimed prensibinden,

saf sudaki ve hava ortamdaki agirlik farkina gore belirledi. Bu yontemle 6rnegin

yogunlugu

_ Wh)[p(s) — p(h)]
P = 0,99983[W(s) — W(h)]

+ p(h) (5.8)

esitligi kullanlarak hesaplandi (Verma, Rawat, Ganesan, Phase ve Das, 2012). Pb
katkili BSCCO pelletlerinin teorik yogunlugu 6,45 glcmg’ diir (Kocabas, Ozkan,
Bilgili, Kadioglu ve Yilmaz, 2010, Bilgili, Selamet ve Kocabas, 2008, Kocabas ve
Ciftgioglu, 2000).

Bu calismada Arsimed yontemi kullanilarak yapilan yogunluk oOlglimlerinde
katkisiz Ornegin yogunlugu 4,35 g/cm3 olmak iizere, Nb katkili Orneklerinin
yogunluklari sirasiyla 4,85 g/cm®, 4,80 g/cm®, 4,98 glem®, 5,15 g/cm® olarak
belirlendi. Sekil 5.15 yogunlugun x katki oranina gore degisimi gosterilmektedir. Gd
katkili 6rneklerinin yogunluklar1 ise sirasiyla 3,98 glcm3, 3,97 glcm3, 3,80 g/cm3,
3,15 g/lcm?® olarak belirlendi (Sekil 5.16).

NbO, Nbl, Nb2, Nb3, Nb4 Grneklerinin poroziteleri sirasiyla, %33, %25, %26,
%23, %20 ve GdO, Gd1, Gd2, Gd3 ve Gd4 &rneklerinin poroziteleri sirasiyla %33,
%38, %39, %40, %41 olarak belirlendi. Sekil 5.17° de porozitenin katk1 oranina gére
degisimi gosterilmistir. Nb katkili orneklerde katki miktarimin artmasi ile birlikte
porozite azalmistir. Gozenekli yapinin gostergesi olan porozitenin azalmasi,
tanecikler aras1 baglarin gelistigi anlamina gelmektedir. Gd katkili 6rneklerde ise

porozitenin artmasi ile tanecikler arasi baglar azalmustir.
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Sekil 5.15 Biy 7.xPbg sNb,Sr,Ca,Cu30y 6rneklerinde yogunlugun x katki oranina gore degisimi
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Sekil 5.16 Biy 7.,Pbg 3Gd,Sr,Ca,Cuz0y 6rneklerinde yogunlugun x katki oranina gére degisimi
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Sekil 5.17 Porozitenin x katki oranina gore degisimi
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BOLUM ALTI
SONUCLAR

Bu ¢alismada Biy 7Pbg 3Sr.Ca,CusOy siiperiletken bilesigine Nb ve Gd katkisinin
stiperiletkenlik, yapisal ve manyetik 6zellikleri lizerine etkisi incelenmistir. Katihal
Reaksiyon Yontemi ile hazirlanan Biy7.xPbo3NbSroCa,CusOy  ve  Biyyr.
«PDo 3GdxSr,Ca,CuzOy  siiperiletken drneklerinin yapisal ve manyetik 6zelliklerini
arastirmak amaciyla X-Isini1 Kirinimi (XRD), Taramali Elektron Mikroskobu (SEM),
manyetik alinganlik ve yogunluk dl¢iimleri yapilmustir.

Katkisiz, Nb ve Gd katkili siiperiletken drneklerin ac alinganlik dl¢timlerinden
stiperiletken gecisin basladigi sicaklik degeri tespit edilmistir. T, pik sicaklifi ve
tanecikler arasi kritik akim yogunluklari J; teorik olarak kritik durum modelleri ve ac
alinganlik grafiklerinden hesaplanmigtir. Tagiyict konsantrasyonu (bosluk sayisi) p,
ac alinganlik o6l¢iimlerinden elde edilen verilerden yararlanarak hesaplanmistir.
Taramali elektron mikroskobu (SEM) fotograflar1 ile orneklerin mikro yapilari,
tanecik boyutlar1 ve tanecik yonelimleri incelenmistir. Yapidaki siiperiletken ve diger
fazlar XRD desenleri yardimiyla belirlenmistir. Ayrica, hazirlanan siiperiletken
orneklerin X-151m1 toz kirinim desenlerindeki piklerin genisliginden de tanecik

biiyiikliikleri Scherrer esitligi kullanilarak hesaplanmustir.

Bi1,7.xPbo sNbySr,Ca,CusOy siiperiletkenleri x= 0,00’ dan 0,20° ye degisen Nb
konsantrasyonlari ile hazirlanmistir. Nb eklenmesinin yliksek-T. 2223 faz olusumunu
arttirdig1 ve kritik parametreler T ve J¢’ yi gelistirdigi gozlenmistir. Nb4 6rnegi icin,
tanecikler aras1 gec¢is diger Orneklere kiyasla daha keskindir ve tanecikler arasi
eslesmesi daha iyidir. 2223 fazinin hacim kesri, x=0,20 Nb konsantrasyonu ile %
86,20° ye ulasmistir. Hem ac alinganlik hem de diger olgtimler optimum Nb
konsantrasyonun x=0,20 oldugunu gostermistir. Ayrica Nb katkisinin BSCCO
sistemlerinin daha iyi siiperiletken 6zellikleri ile sonuglanan tanecikler arasi bagi
gelistirdigi gozlenmistir. SEM fotograflarindan katki miktar1 arttikga porozitenin
azaldig1 ve tanecikler arasi baglantilarin iyilestigi goriilmektedir. Yogunluk 6lgtimleri

de SEM sonuglarim1 desteklemektedir.
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Benzer sekilde Nasu ve arkadaslar1 (1990) Biyg.xNbxPbg4Sr,Ca,CusOs
stiperiletken Orneginde Nb katkist x=0,2" ye kadar arttirildiginda kritik baslangig
sicakligiin 89 K’ den 102 K’ e yiikseldigini ve 2223 fazinin hacim kesrinin arttigini
gozlemlemislerdir. Sozeri ve arkadaslarinin  (2007) yaptigi calismada Nb
konsantrasyonu arttikga Orneklerin yiiksek-T, (2223) fazi1 hacim Kkesrinin artigi,
diisiik-T, (2212) faz1 hacim kesrinin azaldig1 rapor edilmistir. Katki konsantrasyonu
x=0,05" den 0,10” a kadar arttirildiginda yaklasik tek 2223 faz1 ornegi (%96) elde
edilmistir. Hazirlanan siiperiletken Orneklerin yapisal, manyetik ve fiziksel
ozelliklerinin Nb katkisinin aynit miktart i¢in bile, baslangic bilesigi, sinterleme
sicakligl, 1s1 uygulamasinin siiresi degistikce kayda deger Olgiide degistigi

gozlenmistir.

Katihal reaksiyon yontemi ile hazirlanan stiperiletken 6rneklere Gd katkisinin
deneysel sonuglart Gd katkisinin Bi-2212 faz gelisimine yardimer oldugunu,
taneciklerin eslesmesini zayiflatabilecegini ve bunun Orneklerin mikroyapr ve
stiperiletkenlik ozelliklerinde bozulmaya neden olacagini ortaya ¢ikarmistir.
Siiperiletkenlik 6zelliklerin bozulmast hem azalan yiiksek-T, faz1 ylizdesi hem de Gd
iyonlarinin varli§indan 6tiirii tanecik sinirlariin elektronik 6zelliklerinin degisimi ile
iliskilendirilebilir. Sonuglar 6rneklerin siiperiletken 6zelliklerinin artan Gd katkisi ile
azaldigin1 gostermektedir. Alinganlik sicaklik egrilerinden elde ettigimiz T
degerlerinin azalmasi, CuO, diizlemlerinde bosluk konsantrasyonunun azalmasina
neden olmus olabilir. Bir baska deyisle, sonuglar Bi yerine Gd katkilanmasinin CuO,
diizlemlerinde yiik dengesini degistirdigini gostermektedir. Artan Gd Kkatkisi ile
diistik sicaklik fazi sisteme hakim olmustur. Gd katkisiyla birlikte belli bir katkilama
oranina kadar yiiksek sicaklik fazinin sistemdeki hakimiyetini siirdirdiigi, artan
katki miktar: ile birlikte yerini diisiik sicaklik fazina (2212) biraktigi sdylenebilir.
Artan katki ile birlikte ¢ Orgii parametresinin azaldigi belirlenmistir. SEM
fotograflarindan katki miktar1 arttik¢a porozitenin arttigi, homojenligin bozuldugu
goriilmiistiir. Yogunluk ol¢iimleri de Gd katkili o6rneklerde artan katki orani ile

porozitenin arttigini gostermektedir.
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Terzioglu ve arkadaslarinin (2008) yaptig1 calismada da katihal reaksiyon yontemi
ile hazirlanan Bi gPbo 35Sr1.9Caz1Cu3GdyOy siiperiletken drnekleri katkisiz drnek ile
karsilastirildiginda, Bi-2212 fazinin hacim kesrinin arttigi, ¢ orgii parametresinin
azaldig1, oda sicakligi direncinin arttigr ve gecis sicakliginin 105 K’ den 42 K’ e
diistigii.  gozlenmistir. Aydin  ve arkadaslarinin  (2009) yaptigt ¢alismada
Bi1.sPbo.35Sr1.9Ca1CusGdcOy siiperiletken orneklerine Gd katkisinin Bi-2223 fazi
hacim kesrini azalttigi, Bi-2212 faz1 hacim kesrini arttirdigi, siiperiletken ve mekanik
ozellikleri bozdugu goézlenmistir. Siiperiletken 6zelliklerin tanecikler arasindaki
baglantilarin azalmasi ile, mekanik 6zelliklerin ise bosluklardaki artig ile bozuldugu

belirtilmistir.

Bu g¢alismanin sonucunda, Nb katkisinin yapisal, manyetik ve siiperiletken
ozellikleri olumlu etkiledigi, Gd katkisinin ise olumsuz etkiledigi gézlenmistir. Tim
bu sonuglar BPSCCO sistemine yabanci element katkisinin yiiksek-T¢ ve diigiik-T,
fazlarinin olusumunu etkileyerek yapisal degisikliklere neden oldugunu ve
diyamanyetik gecis sicakligi gibi siiperiletkenlik 6zelliklerini degistirdigini ortaya
koymaktadir. Sonug olarak, katkilama 6rneklerin gecis sicakligi, pik sicakligi, kritik
akim yogunluklari, ylizey morfolojisi ve tanecik baglanabilirligi tizerinde 6nemli bir
etkiye sahiptir. Bu calisma Nb ve Gd eklenmesinin BSCCO siiperiletkeninin

manyetik ve yapisal 6zellikleri lizerindeki agik etkisini raporlamaktadir.
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