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OZET

SEZYUM KATKILI YITRIYUM (1) BARYUM (2) BAKIR (3) OKSIJEN (7-8)
SUPERILETKEN BILESIGININ BAZI FIZIKSEL VE YAPISAL
OZELLIKLERININ ARASTIRILMASI

BOZ, Zeynep
Kirikkale Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisti
Fizik Anabilim Dali, Yiiksek Lisans Tezi
Danisman: Prof. Dr. Saffet NEZIR
Aralik 2012, 54 sayfa

Bu ¢alismada, YBa, Cs Cu,0, ; (x=0,075; 0,15; 0,25; 0,35 ) numuneli nitratl
bilesikler kullanilarak hazirlandi. Hazirlanan bu bilesikler bazi elektriksel, manyetik

ve yapisal 6zellikleri; taramali elektron mikroskobu, x 15111 toz kirmimi, elektriksel

0zdiren¢ ve AC manyetik alinganlik 6l¢iimleri ile incelendi.

Elektron mikroskobu ¢alismalarina gore numunelerde Cs katkisinin artmasiyla

gozenekli yapinin azaldig1 ve tane boylarmnin arttig1 gozlendi.

XRD olctimleri kullanilarak, numunelerin 6rgii parametreleri hesaplandi. Elde edilen
x 1511 kirmim desenlerine gore Cs atomlarinin Ba atomlarinin yerlerine girdikleri

gortliir.
10-100 K sicaklik araliginda yapilan elektriksel 6zdireng 6l¢iimlerinde, en yiiksek Tc

kritik gecis sicaklig1 degeri 91,5 olarak 6l¢iildii. Kritik gecis sicakligi katki

miktarinin artmasiyla az bir miktar diistiigii gortldii.
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AC manyetik alinganlik 6l¢timleri, YBa, Cs Cu,0, ; numunelerinde katki

miktarmin artmasiyla siiperiletken duruma daha keskin bir ge¢isin oldugunu gosterdi.

Anahtar kelimeler: Siiperiletken, YBCO, XRD, SEM, AC Manyetik Alinganlik,
Elektriksel Ozdireng, Cs Katkis1, Kritik Gegis Sicaklig1.
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ABSTRACT

INVESTIGATION OF PHYSICAL AND STRUCTURAL PROPERTIES OF
YBa, Cs Cu,0, , SUPERCONDUCTORS OF CESIUM DOPED

BOZ, Zeynep
Kirikkale University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Physics, M. Sc. Thesis
Supervisor: Prof. Dr. Saffet NEZIR
December 2012, 54 pages

In this study, YBa, Cs Cu,0, 5 (x=0,075; 0,15; 0,25; 0,35) samples were

prepared by using nitrate compounds. Some electrical, magnetic and structural
properties of these compounds were examined by using scanning microscope (SEM),
x-ray powder diffraction (XRD), electrical resistance and AC susceptibility

measurements.

On the basis of the SEM measurements, it would seem that increasing the amount of

Cs doping, the porous structure decreases and grains sizes increase.

Unit- cell parameters were calculated by employing XRD measurements. obtained by

x-ray diffraction patterns, Cs atoms displaced Ba atoms in the crystal structure.

Measurements of electrical resistivity at 10-100 K temperature, the highest T¢ was
measured as 91,5 K. The critical transition temperature was decreased by increasing

the amount of doping element.

AC susceptility measurement revolved that by increasing of YBa, Cs Cu,0, ;

quantity in composite sample, superconductivity state occurs.

Key Words: Superconductor, YBCO, XRD, SEM, AC Susceptibility, Electrical
Resistivity, Cs, Critical Transition Temperature.
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1. GIRIS

Bir iletkende akim, elektronlarin kristal 6rgii boyunca hareketi ile ortaya cikar.
Ancak, kristalde bulunan safsizliklar ve yapisal kusurlar elektronlarin serbest
hareketini engeller ve bu da akima kars1 bir “direng” meydana getirir. Bu direncin
biiylikliigli, malzemenin iletken, yalitkan, yariletken veya siiperiletken olmasina
gore degisir. Aslinda bu direncin iki temel kaynagi vardir: kristal 6rgtideki kusurlar,

orgi titresimleri.

Orgii icerisindeki atomlarin mutlak sifirm {izerindeki sicakliklarda iyonlasmast,
kristal 0rgii boyunca hareket eden (yayilan) ses dalgalarma benzeyen bir titresim
meydana getirir. Bu dalgalara “fonon” denir [1]. Sicaklik arttikga 6rgiide daha c¢ok
fonon olusur. Bunun sonucunda da iletim elektronlarin1 sacan ve daha fazla dirence
sahip olan bir elektron-fonon etkilesmesi olusur. Bu yiizden sicaklik azaldikca
iletkenin elektriksel direnci azalmalidir. Fakat sicaklik mutlak sifir civarinda olsa bile
kristal kusurlardan dolay1 “artik” bir direng beklenir. Bu beklentiye ragmen bazi
katillarin  elektriksel direncinin yeterince diisiik sicakliklarda go6zlenmemesi

olaganiistii goriilmektedir.

20. ylizyilin basinda mutlak sicaklifa ulasmak i¢in girisilen c¢abalarin en basarili
sonucu, 1908 yilinda Danimarkali fizik¢i Kamerling Onnes’un helyumu
swvilastirmasidir. Onnes, ¢ok saf ince bir civa teli lizerinde dl¢iimler yapti. 4,2 K’in
hemen iizerindeki bir sicaklikta telin direncinin birden neredeyse sifira (yaklasik 0,11
Ohm) diistiiglinii gbzledi. Onnes, bu yeni kesfettigi duruma “siiperiletkenlik” adini
verdi [2]. Kesfedildigi andan itibaren yiizlerce malzemede siiperiletkenlik gozlenmis
ve halen gozlenmeye devam etmektedir. Yiiz yili askin siiren g¢abalara ragmen

stiperiletkenligin ortaya ¢iktig1 sicaklik degeri 158 K’1 agmamaistir [3].



1.1 Siiperiletkenligin Tarihcesi

Stiperiletkenlik ilk defa Hollandali fizik¢i Heike Kamerling Onnes tarafindan,
helyumu sivilagtirmay1 basardiktan ii¢ yil sonra 1911°de gozlenmistir. Cok diisiik

(T — 0) sicakliklarla ilgili caligmalar, bunun daha 6ncesine dayanmaktadir.
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Sekil 1.1 iletkenlerin ¢ok diisiik sicakliklardaki direnci ile ilgili kuramlar
dogrultusunda direncin sicaklikla degisim egrileri [4]

Bu konuyla ilgili ilk kuram, James Dewar tarafindan “sicakligin mutlak sifira
yaklastigi durumlarda iletkenligin sifira yaklasmasi gerektigi” seklinde ifade
edilmistir. Ancak, Dewar’a gére mutlak sifira ne kadar yaklasilirsa yaklasilsin sifir
diren¢ miimkiin degildi. Bir diger kuram, Kelvin tarafindan “sicaklik azaldikca
direncin artmasi gerektigi” seklinde idi. Ciinkii, sicaklik azaldik¢a elektronlarin
hareketi azalacak ve boylelikle akim iletimi olmayacakti. 1900 yilina gelindiginde
Paul Drude ve Hendrik Lorentz, Sekil 1.1°de gosterildigi gibi sicaklik ve direng
iligkisine bir bagka kuram Onerdiler. Bunlara gore, direncin iki temel kaynag1 vardi:

biri sicaklik digeri de kristal yapidaki kusurlar. Sicaklik ne kadar yiiksekse



kristaldeki atomlar o kadar cok titresecek ve elektronlarin hareketi engellenerek daha
fazla direng olusacakti. Drude ve Lorentz’e gore, sicaklik azaldiginda, sicakligin ve

benzer sekilde kristaldeki kusurlari neden oldugu direng de azalacakti [S].

Bu sirada Hollandal1 fizik¢i Kamerlingh Onnes, gazlar1 sivilastirma ve diisiik sicaklik
fizigi ¢alismalar1 ile ilgileniyordu. Sonunda 4,2 K sicaklifinda helyumu
sivilastirmay1  basardi.  Amaci, bu sicakliktaki malzemelerin  davraniglarini
gozlemlemekti. Deneyleri sirasinda Onnes, bu sicaklik degerinde civanin ilging bir
davranisini kesfetti. Civa, belli bir sicaklik degerinin altinda elektrik akimina kars1
neredeyse tiim direncini kaybediyordu. “Kritik sicaklik (T¢)” adin1 verdigi bu esik
degerin altinda civa, yalnizca ¢ok iyi bir iletken degil, elektrige karsi neredeyse

hi¢bir direng géstermeyen bir “stiperiletken”e doniisiiyordu.
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Sekil 1.2 Civada kritik sicaklik ve direncin degisimi [2].

1933 yilinda W. Hans Meissner ve Robert Ochsenfeld stiperiletkenlerin manyetik

ozelliklerini incelediler ve manyetik alanda sogutulan bir siiperiletkenin kritik



sicaklik altina inildiginde, manyetik akiyr disladigini buldular [6]. Bu olay,
“miitkemmel diamanyetizma” olarak bilinir ve glinlimiizde sik sik “Meissner etkisi”
olarak isimlendirilir. Bu etki bir miknatisin, bir siiperiletken {izerinde asili

kalabilecegini gosterecek kadar giigliidiir.

Stiperiletkenlikle ilgili sezgiye dayanan (phenomenological) bir teori, Frity ve Heide
London tarafindan 1935 yilinda 6ne siiriilmiistiir. Ancak, siiperiletkenligin asil dogasi1
ve kokeni; John Bardeen, Leon N. Cooper ve J. Robert Schriffer tarafindan ilk defa
1957°de agiklanmistir [7]. BCS teorisi olarak bilinen bu teorinin ana temasi, iki

elektron arasinda “Cooper ciftleri” olarak bilinen bagl bir halin olusmasidir.

Brian D. Josephson 1962 yilinda, 2 nm kalinliginda yalitkan bir engel ile ayrilmis iki
siiperiletken arasinda Cooper ciftleri tarafindan tasman tiinelleme akiminin
olusacagin1 Ongormiistiir [8]. Bu tlinelleme olay1 giiniimiizde “Josephson etkisi”
olarak bilinir ve ¢ok zayif manyetik alanlar1 bile algilayabilen bir alet olan SQUID

adi1 verilen elektronik aletlere uygulanabilmistir.

Sekil 1.3°de siiperiletkenligin kesfinden bu yana yapilan calismalar yillara gore
diizenlenmistir. Stiperiletkenligin kesfinden, 1986 yilma kadar yapilan g¢alismalar
dogrultusunda “kritik sicaklik” i¢in ulasilan en yiliksek deger 23 K idi. J. George
Bednorz ve Karl Alex Miiler 1986 yilinda; lantanyum, baryum ve bakirm bir
oksidinde (Ba-La-Cu-O) 30 K’ in {izerinde siiperiletkenligi gdzlediler [10]. Bu bulus
“Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenligi (HTSC)” olarak bilinen bir ddnemin baslangici
olarak kabul edilir. Bu basarilarindan dolayi, 1987 yilinda Nobel fizik o6diiliini
kazandilar. 1987 yilinda Wu ve arkadaslar1 Y-Ba-Cu-O sisteminde sivi azot
sicakligmin iistlinde kritik gec¢is sicakligina sahip (92 K) yeni bir malzeme iireterek
siiperiletkenlik {izerindeki caligmalarin biiylik bir hiz kazanmasi sagladilar [11]. Bu
malzemenin kesfi, kritik sicaklik degerine ulagsmak i¢in helyumla ¢alisan sogutucular
yerine maliyeti daha diisiik olan azotla c¢alisan sogutucularin kullanilmasin1 olanakli

kilmastir.
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Sekil 1.3 Bazi siiperiletkenlerin kesif tarihleri ve kritik gecis sicakliklar [9].

1987 yilinda, Bi;Sr,CuyO7:5 bilesiginde Michel ve arkadaslari tarafindan 22 K’de
siiperiletkenlik goézlendi [12]. 1988 yilinda Maeda ve arkadaslar1 tarafindan bu
bilesige Ca ekleyerek (BiSrCaCu,0y) 105 K’de siiperiletkenlik gézlediler [13]. Daha
sonra Sheng ve Herman tarafindan TI-Ba-Cu-O sisteminde siiperiletkenlik
gozlemlendi [14]. Parkin ve arkadaslar1 tarafindan {iretilen Tl,Ba,Ca,Cu3Oi9
bilesiginde 125 K’de siiperiletkenlik gézlendi [15]. 1994 yilinda HgBa,Ca,CusOs:
bilesigi kullanilarak 135 K*de siiperiletkenlik elde edildi. Su anda bilinen en yiiksek
kritik sicaklik degeri ise Hg tabanl bilesikte ¢ok yiliksek basing altinda elde edilen
158 K degeridir [16].



1.2 Baz1 Temel Kuramlar

Stiperiletkenlerle ilgili kritik sicaklik, sifir direng, kritik manyetik alan, kritik akim
yogunlugu, Meissner olayi, 1. ve II. tip sliperiletkenler arasindaki temel farklar gibi

bazi temel kavramlar1 sirasiyla inceleyelim.

1.2.1 Kritik Sicaklik ve Sifir Direnc¢

Her siiperiletkenin kendine has bir T¢ degeri vardir. Genellikle gecis sicakligi,
malzemenin ¢ok kiiciik miktarda da olsa safsizlik igermesine duyarhidir. T¢, Sekil
1.4°te gosterildigi gibi siiperiletkenler i¢in iki farkli karakteristik kritik sicaklik ile
tanimlanir: gegisin basladig1 sicakhik, T" ve gegisin tamamlandigi sicaklik To. T
sicakligi, direncin sicaklikla degisim egrisinde metalik davranistan (ohmik davranis)
sapmanin gozlendigi sicaklik olarak tanimlanir. Offset sicaklig1 (ya da yalnizca kritik
sicaklik olarak adlandirilir), direncin yaklasik sifir oldugu sicaklik olarak tanimlanir.
Bu degerden, direncin sifir degerine diistiigii T, degerine kadar olan bdlge ise gegis
araligidir (ATc). Bolgenin genisligi, numunenin safligina ve Ol¢lim sirasinda

uygulanan akimin biiyiikliigline baglidir.

Direng (ohm)

IEmEREEEE E W

—_— AT

Sicaklik (K)

Sekil 1.4 Bir stiperiletken i¢in kritik gecis sicakliginin gosterilmesi



1.2.2 Kritik Manyetik Alan ve Kritik Akim Yogunlugu (J¢)

Stiperiletken haldeki bir malzeme 1sitilarak tekrar “normal” hale donebilecegi gibi
iizerine bir degerden fazla manyetik alan uygulanarak da normal hale gegebilir. Alan
uygulandiginda, alanin belirli bir degerine kadar malzeme siiperiletkenligini
korurken yeteri kadar giiclii bir manyetik alan siiperiletkenligi yok edebilir ve normal
direng tekrar ortaya ¢ikabilir. Bu alan, “kritik manyetik alan (Hc)” olarak tanimlanir

ve sicakliga;

H.(T)=H.(0) 1—(1] (1.1)

seklinde baglidir [17]. Burada Hc(0), Sekil 1.5’te goriildiigli gibi her malzeme icin
farkli bir degere sahip olacak sekilde mutlak sifira ekstrapole edilen (uzanan)

manyetik alan degeridir.

Normal

Sekil 1.5 Manyetik alanin sicaklikla degisimi [18].

1.2.3 Meissner Etkisi

Stiperiletkenligin kesfinden sonra, 22 yil boyunca bir siiperiletkenin yalnizca “ideal”
bir iletken, yani sifir direngli bir metal olduguna inanildi. Aslinda miikkemmel bir

iletken, dis manyetik alan sifir iken, kritik sicaklifin altmma kadar sogutulup daha



sonra bir manyetik alan i¢ine konuldugunda, manyetik alan1 disarilar. Bunun nedent,
alanin iletken yiizeyine niifuz etmesiyle birlikte, Lenz kanunu geregi uygulanan alana

zit yonde bir manyetik alanin ortaya ¢ikmasidir.

Diger taraftan normal bir iletken manyetik alana konulup, sogutuldugunda alani
disarlayamaz. Siiperiletkenlerin de manyetik alana karsi boyle bir davranig
sergileyecegi saniliyordu. Fakat W. Meissner ve R. Oshsenfeld bunun boyle
olmadigini, zayif bir manyetik alanda bir metal siiperiletken oldugunda, madde
icinde her noktada B =0 olacak sekilde alanin disarillandigmi kesfettiler. Boylece
alan, ister madde kritik sicakligin altina sogutulmadan Once, ister sogutulduktan
sonra uygulanmig olsun, ayni B =0 durumuna erisilmis olur. Bu olay “Meissner

etkisi” olarak adlandirilir ve Sekil 1.6°da gosterildigi gibi gerceklesir.

=N

Diamagnet

Sekil 1.6 Manyetik alan igerisine konulan bir siiperiletkenin manyetik alan
cizgilerinin disarlamasi [18].

1.2.4 1. ve II. Tip Siiperiletkenler

Stiperiletken malzemeler, uygulanan manyetik alandaki davraniglarina gore Sekil

1.7’ de goriildigi gibi L. tip ve I1. tip sliperiletken olmak iizere iki sinifa ayrilirlar.



H gibi bir dis manyetik alana konulan numune malzeme siiperiletken halde iken

icinde B =0 oldugundan,

B=p,(M+H)=0 (1.2)

M=-H (1.3)
seklinde negatif yonde M miknatislanmasini kazanir [19]. Bu Sekil 1.7°de I ve II tip

stiperiletkenler i¢in gdsterilmistir.

»
»

Girdap hali

Miknatislanma, -M
Miknatislanma, -M

Siiperiletken N 1
P orma Siipepfletken

v

0 He He Hc He,

Uygulanan manyetik alan, H i
Uygulanan manyetik alan, H

Sekil 1.7 1. ve II. tip siiperiletkenlerde uygulanan manyetik alanla miknatislanmanin
degisimi [20].

L. tip siiperiletkenlerde kritik manyetik alan degerine kadar miknatislik negatif yonde
hemen hemen lineer olarak artar, ancak kritik manyetik alan degerinde keskin bir
sekilde diiserek Olciilemeyecek kadar kiiciik degerlere gider ve neredeyse sifir olur. I.
tip siiperiletkenlerde normal-stiperiletken gegisi keskindir. Bu tip siiperiletkenlerin

kritik manyetik alan degerleri ¢ok diisiik oldugundan miknatis yapimimda kullanigl

degillerdir.

II. tip stiperiletkenler, Hc; kritik manyetik alan degerine kadar 1. tip siiperiletkenlerin
ozelligini gosterirler. Yani Hc; degerine kadar alami disarilar ve negatif yonde
miknatislanirlar. Bu kritik manyetik alan degerine “alt kritik manyetik alan” denir.

Bu degerin iistiinde uygulanan alanlarda alanin bir kismi diglanmakta ve bir kismi da



malzemeye niifuz edebilmektedir. Malzeme, bu durumda siiperiletkenligini
siirdiirmeye devam etmektedir. Ancak, manyetik alan Hc, olarak ifade edilen “iist
kritik manyetik alan” degerine ulastiginda alan tiimiiyle malzemeye niifuz eder ve

stiperiletkenlik yok olur.

Madde H¢; ve Hep degerleri arsinda ‘karisik halde’ olur. Bu durumda manyetik alan
siiperiletken malzemeye Sekil 1.8’de goriildiigii gibi girer. Siiperiletken bolgeler
tarafindan sarilmig ¢ok sayidaki kiigiik silindirik normal bolgelerin girdap etrafinda

akimlar1 dolanir. Her bir girdabin tasidigi manyetik ak1

D, = 23 = 2,067 x 10" Weber (1.4)
e

kadardur.

Sekil 1.8 Karisik haldeki bir siiperiletken i¢in dis manyetik alanin ve uygulanan
akimin varliginda girdaplara etki eden Lorentz kuvveti ve girdap hareketi
[21]

Stiperiletken malzemeye uygulanan alan Hc, degerine kadar artirilirken girdaplarin

sayist da artar ve bunlar birleserek malzemeyi normal hale gecirirler.
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Sekil 1.9 1967 yilinda Esman ve Trauble tarafindan elde edilen aki orgiisii [22].

Girdaplarin varliklar1 manyetik dekorasyon teknigi ile elektron mikroskobuyla
gortilebilir. Numune yiizeyine dik olarak uygulanan manyetik alanin varliginda,
ylizeye ferromanyetik ¢ok ince tozlar dokiildiiglinde bunlar aki ¢izgilerinin
merkezlerine dogru hizlanirlar. Malzeme, oda sicakligina isitildiginda bu tozlar

yerlerinde kalirlar ve boylece Sekil 1.9°da goriilen hekzagonal 6rgii ortaya ¢ikar [21].

1.3 Siiperiletkenlik Teorileri

Uzerinde calisilan siiperiletken malzemelerin karmasik fiziksel yapilari, manyetik ve
termodinamik Ozellikleri nedeniyle tek bir teori bulmak zordur. Bundan dolay1
stiperiletkenlik, bilim adamlarina arastirma yapabilecekleri genis bir alan saglamistir.
Deneyciler, bir taraftan siirekli arastrmalar yaparak siiperiletken malzemelerin
fiziksel ve kimyasal Ozeliklerini belirlemeye calismaktadirlar. Diger yandan
teorisyenler de anlasilmasi zor olan bu problemin nasil ¢oziilecegi konusunda
calismalarina devam etmektedirler. Siiperiletkenligin anlasilmasi i¢in ortaya bir
takim teoriler sunulmustur. Bunlardan en yaygin olarak bilinenleri sunlardir. 1935
yilinda ortaya atilan London teorisi, 1950 yilinda ortaya atilan Ginzburg-Landau
teorisi ve 1957 yilinda sunulan 1. tip siiperiletkenlerin pek cok 6zelligini basarili bir

sekilde aciklayan BCS teorisi.
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1.3.1 London Teorisi

Fritz ve London, milkemmel iletkenlik ve Meissner etkisi gibi siiperiletkenligin iki
temel Ozelligini teorik olarak aciklamaya c¢alismiglardir. Bir siiperiletkenin bir
elektromanyetik alan i¢cindeki davranisini anlamak i¢in, “iki sivi modeli” olarak
adlandirilan modeli kullanmiglardir. Fritz ve London, siiperiletkenlik elektron
yogunlugu iizerinde fark edilebilir derecede bir etkiye sahip olmayacak kadar zayif
elektrik ve manyetik alanlarin varliginda, ns yogunlugunun her yerde ayni oldugunu
kabul etmislerdir. Bu modele gore, siiper elektronlar ve normal elektronlar olmak
iizere iki tip elektron vardir ve toplam serbest elektron yogunlugu Esitlik 1,3 teki
gibidir.

n=n,+n (1.3)

T 4
n, n{l—(i] } (1.4)

sicakliga Esitlik 1,4 teki gibi baglidir. Buna gore sicaklik; T=0" dan T=Tc ‘ye dogru
arttirildiginda, ns yogunlugu n’ den 0‘a dogru azalir [23]. T = Tc oldugunda; normal
hale gecis oldugundan; ns =0 olur. Sonug olarak; akim ile elektrik ve manyetik alan
arasinda iliski lineerdir ve “London eistlikleri” olarak tanimlanir.

Ozdireng sifir iken, disaridan bir E elektrik alani uygulandiginda, serbest
elektron i¢cin hareket denklemi (1.5) bagintisinda gosterilmistir.

m% =—ek (1.5)
Stiperelektronlar bir sagilmaya maruz kalmadiklarindan dolayi, sagilma ile ilgili
terimler yoktur.
Stiperakim yogunlugu;

J,=neV, (1.6)
seklinde yazilip, bu esitligin zamana gore tiirevi alinirsa; elektrik alan ve akim

yogunlugu arasinda;

12



AL (1.7)

e dr

2
d,_ne p (1.8)
dt m

bagintilar1 elde edilir. Denge durumunda akim yogunlugu Js sabit olacagi i¢in,

degisim sifira esit olacaktir. O halde; malzeme igindeki elektrik alan sifir olmalidir.

Yani;
(ZJ; =0=>FE=0 (1.9)
1
H(x)=H(0)e"* (1.11)

H(x)=He "

Sekil 1.10 Siiperiletkene uygulanan manyetik alanin niifuz etme derinligi [24].

Burada Hy; uygulanan manyetik alanin tam ytlizeydeki degeri, x; numune ylizeyinden
ice dogru uzaklik, A ; niifuz derinligini ifade eder. Esitlik 1.11°den anlasilacagi gibi

London girme (niifuz) derinligi A, manyetik alanin siddetinin baslangictaki degerinin

13



1/e’sine distiigii degerdir. Esitligin ifade ettigi diger bir sonug¢; manyetik alanin

malzemeye iistel olarak azalarak girmesidir.

Niifuz derinligi sicaklik ile ;

m
hoy = ([ (1.12)
Hyne

seklinde degisir [1]. Niifuz derinligi, diisiik sicakliklarda hemen hemen sicakliktan
bagimsiz olup sicaklik T¢’ ye dogru yaklastikga sonsuza dogru ulasir. Bu; T = Te
durumunda uygulanan manyetik alan malzemeye kayipsiz olarak girebilecegi
anlamma gelir. Bu beklenen bir olgudur, ¢iinkii malzeme T 2 Tc durumunda normal

hale gecer.

1.3.2 Ginzburg-Landau Teorisi

Pippard, 1935 yilinda London esitliklerini degistirerek “es uyum uzunlugu” olarak
adlandirdig1 bir uzunluktan bahsetti [25]. Buna gore; es uyum uzunlugu, lizerinde
siiperiletkenligin yaratilabildigi veya yok edilebildigi en kiicik boyut olarak
tanimlandi. Daha sonra 1950 yilinda Ginzburg ve Landau’nin ortaya koydugu teoriye

gore Ginzburg — Landau Parametresi

A
- -z 1.13
K c ( )

olarak ifade edildi.

14
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Sekil 1.11 a) . ve b) IL. tip siiperiletkenlerde A niifuz derinligi ve & es uyum
uzunlugunun degisimi [24].

Kk degerinin birden biiyiilk veya birden kiiciik olmasi malzemenin siiperiletkenlik
tipinin belirlenmesinde onemli rol oynamaktadir. Sekil 1.11°de goriildiigii gibi,
normal durumdan siiperiletken duruma gecis aniden olmaz. Bu geciste bir ara ylizey
ortaya ¢ikar ve ge¢is sirasinda bu yiizeyde bir enerji olusur. Yiizey enerjisinin pozitif
ya da negatif olmasi siiperiletkenligin tipini belirler. Pozitif ise I. tip, negatif ise II.

tip siiperiletkendir.

1.3.3 BCS Teorisi ve Temel Kavramlari

Barden, Cooper ve Schrieffer tarafindan gelistirilen BCS teorisini izotop etkisi, yasak

enerji araligl, Cooper ciftleri gibi kavramlar1 agisindan 6zet olarak inceleyelim.
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1.3.3.1 izotop Etkisi

Kizilotesi spektroskopisindeki bilgiler, bir atomun titresim frekansinin, agirhiginin
karekokii ile ters orantili oldugunu gostermektedir. Buna dayanarak 1950 yilinda
Herbert Frohlich, siiperiletkenlerde izotop etkisinin arastirilmasinin, Orgii
titresimlerinin stiperiletkenlige etkisini arastirmada kullanilabilecegini sOylemistir.
Ayn y1l icerisinde Rutgers Universitesinden C. A. Reynolds, B. Serin, W. H. Wright
ve Z. B. Nesbit tarafindan civanin farkli izotoplarinin istiiniletkenlik gecis
sicakligma etkisi incelenmistir. Sonug olarak; Sekil 1.12°de de gosterildigi gibi gecis
sicakliginin civa atomunun agirligmin artmasiyla azaldigi bulunmustur. Buradaki
degisimin ise spektroskopide oldugu gibi atomun agirligmin karekokii ile ters orantili
oldugu goriilmiistiir. Bu matematiksel olarak;

:ﬁ_'((:: = (%T (1.14)
sekilde yazilabilir. Burada a=0 oldugunda izotop etkisinin olmadig1 goriilmektedir

[26].

T
I
S

413 Hg2034

1 1
0708 oMz

1
0704

1/ A

1
.0vaa

Sekil 1.12 Civanin farkli izotoplarinin siiperiletkenlik gecis sicakligina etkisi [27].

= (. A. Reynolds, Phys Rev. 78,487 (1950)
e E. Maxwell, Phys Rev. 78,477 (1950)
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Bu sonuclar gostermistir ki siiperiletkenligin mikroskopik teorisi, izotop etkisini
aciklayabilmesi agisindan, elektron-fonon etkilesmesini icermelidir. 1956 yilinda
Leon Cooper, c¢ok =zayif elektron-fonon etkilesmesi altindaki iki iletkenlik
elektronunun, “Cooper ciftleri” olarak adlandirilan kararli ¢iftlenmis durumu
olusturabilecegini gostermistir. Bu gelismeden sonra Cooper’a, Bardeen ve
Schrieffer da katilmis ve bir yil igerisinde teori son halini alarak “BCS teorisi” olarak

adlandirilmistir.

1.3.3.2 Cooper Ciftleri

BCS teorisi, kat1 igerisindeki elektronlar arasinda, normalde aralarinda olan
elektrostatik itmeyi yenen cekici bir etkilesimi onermistir. Bu etkilesme ile olusan

Sekil 1.13” te gosterilen elektron ciftleri “Cooper ¢iftleri” olarak adlandirilmistir.

ST
7
" :
4%
"
é. ¥
o
Ca]
L]
T
._-.
“ .
e 2
\hI“
“‘l
iy

Electron 42

— @u---h
' W, - £ —Q

Sekil 1.13 Cooper ciftlerinin 6rgii icerisindeki hareketi [28].

BCS teorisi; orgiideki titresen atomlarm nasil olup da elektronlarm bagh c¢iftler
olusturmasini sagladigini agiklar. Cooper ¢iftlerinin olustugu fonon mekanizmasinda,

fonon 6rgii boyunca hareket eden bir 6rgii titresimidir. Metal orgiiniin atomlari, dis
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degerlik elektronlar1 ayrilmis ve yer degistirmis olduklar1 i¢in pozitif yiiklidir.
Boylelikle, iletim igleminin bir pargasi olurlar. Elektronlar pozitif yiiklii atomlarin
yanlarindan gectiklerinde, atomlar elektronlara dogru c¢ekilirler. Dolayisiyla hizla
hareket eden her iletim elektronunun ¢evresindeki 6rgiide hafif bir bozulma meydana
gelir [28]. Bozulmaya ugrayan bu bolge, simdi daha fazla pozitif yiiklenmistir. Diger
yandan bozulmaya ugramis bu atomlarin, komsu atomlarla aralarindaki etkilesim
kuvveti degismistir. Bozulma bdlgesi, 6rgii boyunca hareket eden iletim elektronunu
takip eder. Bu sekilde olusan daha pozitif olan bdlge, uzaktaki bir elektron tarafindan
goriiliir ve cekici bir etkilesim baslar. Bu etkilesim sonucunda elektron uzaktaki
orgiide bozulmaya sebep olan elektronun hareketini takip eder. Sonu¢ Cooper c¢ifti
olarak adlandirilan elektron ciftinin olusmasidir. Bir arastirmact bu durumu “6nde
giden elektronun yarattigi orgili dalgasinda, arkadan gelen elektron sorf

yapmaktadir.” seklinde yorumlamaktadir [29].

1.3.3.3 Yasak Enerji Arahg

Bagl elektron ciftlerinin yapida bulunmasi 6rgii bant yapisini etkiler. Bir metalde en
iist bant elektronlar tarafindan kismen doludur ve bu banttaki elektronun en yiiksek
enerjisine “Fermi enerjisi” denir. Orgiide bagli Cooper ciftlerinin olusu fermi
seviyesinde kiiciik bir enerji araligma sebep olur. Bu enerji aralifina “yasak enerji

~ .9

aralig1” denir. Bu araligin enerjisi ¢iftleri, bir arada tutan enerjiye karsilik gelir.

Yasak enerji araliginin varligi, kizilotesi 1518 ya da mikrodalga radyasyonunun
kullanimi ile deneysel olarak ispatlanir. Dalga boyu monokromatdr denilen cihazla
ayarlanabilen kizilotesi 151k demeti, metal siiperiletken fazda iken iizerine diistiriiliir.
Yasak enerji araligina kars1 gelen dalga boyunda, metal ylizeyi {lizerinden yansiyan
15181 bir kismi sogurulur. Yansiyan 1s18m miktarmin ilk azalmaya basladigi dalga

boyu, ’yasak enerji araliginin degerini’ verir [26].

Ayrica, enerji arali1 ve gecis sicakligi arasindaki iligki;

E
£ =353 (1.15)
kBrI‘C
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seklinde olup, boyutsuz bir biiytikliiktiir [30].

BCS teorisi; diisiik sicaklik siiperiletken malzemelerin (I. tip) biiylik bir kismina
basariyla uygulanmis olmasina karsm, yiiksek sicaklik siiperiletken malzemeler (II.
tip) icin gecerli degildir. BCS teorisinin basarili oldugu yonleri su sekilde

stralayabiliriz:

e FElektronlar arasindaki ¢ekim etkilesmesi, taban durumu uyarilmis durumdan
ayiran bir enerji arali§i olusturur. Kritik alan, termal o6zellikler ve

elektromanyetik 6zelliklerin ¢ogu enerji araligimin sonuglaridir.

e Es uyum uzunlugu ve sizma derinligi BCS teorisinin dogal bir sonucudur.
London denklemi uzayda ¢ok yavas degisen manyetik alanlar i¢in elde edilirken,

stiperiletkenlerde ise Meissner olay1 dogal yolla elde edilir.

e Bir siiperiletken halkadan gecen akim kuantumlanmistir ve etkin yiik, 2e’dir.

1.3 Yiiksek Sicakhk Oksit Siiperiletkenlerinin Yapisal Ozellikleri

BCS' teorisinin Ongoriisine gore 30 K’in dstiinde kritik gecis sicakligma sahip
stiperiletkenler “Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenleri” olarak adlandirilmaktadir ve en
iyl Ornekleri 1986 yilinda ortaya cikmistir. Yiiksek Jc ve Hc degerlerine sahip
olmalar1 nedeniyle teknolojik olarak yiiksek kullanim potansiyeline sahiptirler.
Ayrica, uygulamalarda geleneksel siiperiletkenlerin aksine, liretimi ucuz ve kolay

olan s1v1 azot sicakliginda kullanilabilmektedirler.
Su ana kadar, La-Ba-Cu-O, Y-Ba-Cu-O, Bi-Sr-Ca-Cu-O, Tl-Ba-Ca-Cu-O ve Hg-Ba-

Ca-Cu-O olmak tiizere bes temel yliksek sicaklik oksit siiperiletkenleri kesfedildi ve
calisild1 [31].

19



Yeni yiiksek Tc’li malzemelerinin bircogu bakir oksit bilesikleridir. Su ana kadar
ayrmtilt olarak incelenen degisik siiperiletken bilesikler, “perovskit” olarak
adlandirilan kristal yap1 cinsinden simiflandirilirlar. Ik smif BaPb,,BiyO; kiibik
perovskitlerdir (a=b=c). Bu malzeme ilk yiiksek Tc¢’li malzemelerden birisi olup,
gecis sicakligr 10 K’dir. KNiF, yapisi olarak bilinen ikinci sinif ise, tetragonal yapiya
sahip (a=b=c) tek tabakali perovskitlerdir. Buna bir 6rnek T¢’si yaklasik olarak 38 K
olan La, gsSrg sCuOy’tiir. Uglincii sinif ise, ortorombik yapiya sahip (azbzc),

YBa,;Cu307 gibi (T=92 K) ¢ok tabakali perovskitlerdir.

1.4.1 YBCO’nun Genel Ozellikleri

YBCO, II. tip siiperiletken smifina girer. Normal bdlge ile siiperiletken bolge
arasindaki ara ylizey enerjisi negatiftir ve bundan dolay1 es uyum uzunlugu (), niifuz
derinliginden (1) daha kiiciiktiir. YBCO i¢in A,,=300 A, Ac=5000 A ve Ear=30 A ve
Ec=4 A olarak bulunmustur [32]. Buna gore; tanecik sinirlarinm zayif baglantilar gibi
davranabilmeleri i¢cin boyutlarinin yeterli biiyiikliikte olmasi gerekir. Bu da; yiiksek
sicaklik seramik bulk (kati) siiperiletkenlerde akim yogunlugunun nispeten daha

kii¢iik olmasinin nedenini a¢iklamaktadir.

1987 yilinda Wu tarafindan bulunan YBCO, 77 K sivi azot sicakligini asan ilk
siiperiletken malzemedir [33]. Saf ve tek fazli olarak elde edilmesi kolay olup
kristalografik acidan da diger siiperiletkenlere kiyasla daha diizenlidir. Her bir
YBCO birim hiicresi; Itriyum atomlarmin bir diizlemi ile ayrilmis ve iki BaO
tabakas1 arasinda kalmis iki CuO, diizlemi igerir. Cu-O tabakalarindaki oksijen
dagilimma ve miktarma bagl olacak sekilde, olas1 iki simetriye (tetragonal ya da

ortorombik) sahiptir [34].
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Sekil 1.14 YBCO’nun kristal yapisi: a) ortorombik b) tetragonal faz [33, 35].

Bakirin kristolografik olarak iki bagimsiz pozisyonun varligi (CuO, diizleminde
Cu(2) ve Cu-O zincirinde Cu(l)) bu ailenin en 6nemli 6zelligidir. Y-Ba-Cu-O
ailesinin tiim {iiyeleri birim hiicrede CuO, diizlemine sahiptir ama tek ve ¢ift Cu-O
zincirlerinin bulunmasina gore farklilik gosterirler. YBa,Cu3;O7 bir zincire sahiptir.
YBa,;CusOg 1se birim hiicrede iki zincire sahiptir ve ¢ yonii boyunca Y,BasCu;0;s

strastyla tek-zincir ve ¢ift-zincir hiicrelerine sahiptir.

YBa,Cu307., ortorombik fazdan (siiperiletken faz) tetragonal faza (yaruletken faz)
gecerken zincirlerdeki oksijen kaybindan ¢abuk etkilenir. Bu ortorombik-tetragonal
gecisi, bir diizen-diizensizlik yapisal faz gecisidir ve oksijenin kismi basincina ve
sicakliga bagli olan y parametresi tarafindan belirlenir. y = 0 ile tamamen
oksijenlenmis durum (ortorombik) O(1) yerlerinde oksijen atomlarmin
diizenlenmesiyle meydana gelir. Boylelikle tek boyutlu Cu-O zinciri sekilenir y
arttik¢a, oksijen materyalden ve diizensiz olan O(1) yerlerinden normalde bos olan
O(5) yerlerine gider. Ortorombik-tetragonal faz gecisi oksijen diflizyon kinetigi
tarafindan kontrol edilen evrimsel bir islemdir. Oksijen bosluklarmin diizenlenmesi

sonucu olusan zincirler sadece ortorombik fazda goriiliir. Oksijen konsantrasyonunun
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cesitliligi materyali liretme islemi boyunca 1sitma ve sogutma sartlarma baghdir. Tek
zincir YBa,Cu3O7.y oksijen kaybma bagl olarak (0<y<0,6) 94 K’den 0 K’e kadar
degisen siiperiletkenlik gecis sicakligina sahiptir. YBa,Cu3O7,’nun normal ve
siiperiletken durumun her ikisinin de 0&zelligi, oksijen konsantrasyonuna ve
ortorombik fazda oksijen diizenlemesinin derecesine oldukg¢a gii¢lii bir sekilde

baghdir.

Stiperiletken YBa,Cu307., faz ortamdaki gazin tipine (hava, oksijen vs) ve oksijen
basincinin degerine bagli olarak 600 °C den 750 °C araligindaki sicakliklarda 1sitma

siiresince ortorombik-tetragonal faz gecisi gosterir.

Cift zincir YBa,CuyOg stiperiletkenlerinin kritik sicakligi (yaklasik 80 K) oksijen
kaybindan ¢ok etkilenmez. Y,BasCu;O,s bilesigi de yiiksek bir gecis sicakligina
baghdir (92 K — 94 K) ve YBa,Cu3;0O; deki gibi siiperiletkenin zincir bdlimiinde

oksijen kaybolmasi yliziinden olabilecek oksijen degisimine asir1 duyarhdir.

YBCO; diger seramik siiperiletkenlerle kiyaslandiginda sayisiz avantajlara sahiptir.
77K’den biiyiik kritik sicakliga sahip bilinen kararli dort elementli tek bilesiktir.
Kararsiz bilesikler igermez. Tek-fazli YBCO hazirlamak nispeten daha kolaydir.
HTS malzemelere oranla daha diisiik anizotropiye sahiptirler ve daha giiclii manyetik

alanlarda daha yiiksek akim yogunluklar: tagiyabilirler.
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2. MATERYAL VE YONTEM

2.1 Giris

Yiksek  sicaklik  siiperiletkenler1  farkli  iiretim  teknikleri  kullanilarak
iretilmektedirler. En sik kullanilan yOntemler, katihal tepkime yontemi, eritme

dokiim yontemi ve sol-jel (nitrat), ince film yontemi olarak sayilabilir.

2.1.1 Katihal Tepkime Yontemi

Kati-hal yontemi, kolayligi ve ucuzlugu bakimindan siiperiletkenlik arastirma
gruplar1 tarafindan en yaygin olarak kullanilanidir. Bu yontemde oksit, karbonat gibi
baslangic maddeleri ile uygun oranlarda karistirilir ve homojen bir karisim elde
etmek icin havanda dgiitiiliir. Ogiitme isleminden sonra malzeme iizerindeki ilk 1s1l
islem olan kalsinasyon asamasina geg¢ilir. Bu islemin amaci, oksit ve karbonatlarin
sicaklikla ayrismasini saglamaktir. Bu karisim 6giitiilip birka¢ ton/cm®’lik basing
altinda preslenerek tabletler haline getirilir. Son agama ise istenen fazi elde etmek

icin, erime sicakligmin hemen altindaki sicakliklarda belirli stire bekletmektir.

Kati-hal tepkime yonteminde ara 6glitme [36], optimum tavlama siiresi ve sicakligi
[37] ile yavas sogutma oranlar1 ¢ok onemlidir [38]. Tabletlerin sinterlenmesinden
sonra numune i¢inde meydan gelebilecek i¢ zorlanma ve gerilmelerden kagimmak
icin firm yavas sogutulmalidir. Dikkat edilmesi gereken bagka bir nokta
sinterleme/tavlama yapilan kabm dogru se¢cimidir [39]. Ciinkii yiiksek sicakliklarda

yapilan 1s1l islemlerde potadan tiretilen numuneye diflizyon olabilir.
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2.1.2. Eritme Dokiim Yontemi

Bu yontemde kati-hal yontemindeki gibi baslangi¢ tozlari1 belli oranlarda tartilip
ogiitiiliir. Ogiitiilen tozlar kalsinasyon islemine tabi tutulur [40]. Bu islem sonunda
sicaklig1 ayarlanabilir bir firma erime noktasi yiiksek pota igerisinde konulan
baslangi¢ tozlar1 oda sicakligindan itibaren malzemenin eriyebilecegi yiiksek bir
sicakliga (1050-1250 °C) cikartilir ve belirli bir siire bekletilir. Bu eriyik, cok kisa
bir siirede soguk bir plakaya dokiiliir ve ikinci bir plaka ile de hizlica iizerine
bastirilir. Boylece c¢ok ince tabakalar seklinde elde edilen malzeme cam o6zelligi

kazanmis olur.

Bu ince cam tabakalar ogiitiilerek toz haline getirilir, sonra bu tozlar preslenerek
istenilen biiyiikliikte tablet haline doniistiiriiliir ve ihtiya¢ duyulan siire ve sicaklikta

sinterlenerek siiperiletken malzeme elde edilmis olur.

Bu yontem yap1 igerisindeki gozenekleri azaltarak yiiksek yogunlukta homojen
numunelerin hazirlanmasma imkan saglamaktir. Boylece pargaciklar arasi baglantilar
artmakta ve var olanlar kuvvetlenmektedir. Bunun sonucunda da numunelerin

elektriksel, yapisal ve mekanik 6zellikleri iyilesmektedir

2.1.3. Nitrat Yontemi

Bu yontemde, hazirlanmak istenilen malzeme miktar1 kadar amonyum nitrat
malzeme ile karistirilir. Bu karisim bir beher igerisine konarak yaklasik 180-200 °C
arasindaki bir sicaklikta karistirilarak sivi hale gelmesi saglanir. 450 °C’ye kadar
isit1ldiktan sonra ekzotermik bir reaksiyon gozlenip, sivi halden kati hale doniisiim

gerceklesir [41].

Bu sirada CO,, NO,, N,O vb. gibi gazlar ve su buhar1 uzaklastirildiktan sonra siyah

renkli bir ¢okelti olusur. Olusan bu ¢okelti dgiitiilerek toz haline getirilir ve 6 saat
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kadar kalsine edilir. Kalsine edilen tozlar 6giitiildiikten sonra preslenir ve sonrasinda

yiiksek sicakliklarda 1s1l islemlere tabi tutularak siiperiletken yap1 elde edilir.

2.2 Deneysel Calismalar

Bu ¢alismada, YBa, Cs Cu,0, ; sitokiyometresine uyacak sekilde farkli oranlarda

yapilan Cs katkisinin, siiperiletkende meydana gelebilecek fiziksel, elektriksel ve

manyetik 6zelliklerine etkisinin arastirilmasi amaglanmistir.

2.2.1 YBa, Cs Cu,0, ; Bilesiginin Hazirlanmasi

YBa, Cs Cu,0, s bilesigi hazirlamak i¢in kullanilan bilesiklerin saflik dereceleri

ve molekiil agirliklar1 asagidaki ¢izelgede verilmistir.

Cizelge 2.1 YBa, Cs Cu,0, ; bilesigini hazirlamak i¢in kullanilan bilesiklerin
saflik dereceleri ve molekiil agirliklari.

Element
Simge o Saflik (%) Molekiil agirligi (gr)
Y(NO3),.6H,O | Itriyum Nitrat 99.9 383,01
Ba(NOs3), Baryum Nitrat 99,99 261,35
Cu(NO);. 3H,O | Bakir Nitrat 99,9 241,6
Cs(NO3) Sezyum Nitrat 99,9 1949

YBa, Cs Cu O, ; bilesigi, Cizelge 2,1°deki kimyasal bilesikler kullanilarak;

x=0,075; 0,15; 0,25 ve 0,35 degerleri i¢in
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Y(NO,), -6H,0+(2 - x)Ba(NO, ), +xCu(NO), - 3H,0 —
YBa, Cs Cu,0, ;+m(NO,)+n(N,0)+p(NO)+6H,0+---

bagintisina gore 10 gramlik karisimlar halinde hazirland.

Bu kimyasal bilesikler, 1/10000 gr hassasiyete sahip Precisa XB 220A model hassas
bir terzi ile tartilarak bir beher icerisine 1sitildi. Bir ¢eker ocak igerisinde yapilan
1sitma islemi boyunca baglangi¢ malzemesi, baget yardimiyla karistirilarak NO, N,O
gibi zehirli gazlarin kontrollii bir sekilde ortamdan uzaklastirilmas: saglandi.
Sicakligm artmasiyla karisim 6nce mavi-yesil renginde eriyik haline, sonra da koyu
gri renkte kat1 hale doniistii. Sicaklik 500 °C’ye kadar ¢ikartild1 ve sonugta tamamen
siyah renkli ¢cokelti olustugu gozlendi.

T(°0)

6 Saat

[ Em—

5 °C/dk 5 °C/dk

t (Saat)

Sekil 2.1 Kalsinasyon siireci.

Azotlu bilesiklerin malzeme igerisinde kalma olasiligma karsi, karigim seramik
potaya konularak firmnda Sekil 2.1°de gosterildigi gibi 650 °C’ye kadar isitildi.
Malzeme bu sicaklikta 6 saat bekletildikten sonra firin oda sicakligma sogutularak
firmdan ¢ikartildi. Agat havanda yaklasik 2 saat 6giitiilen bu malzeme 4,5 ton/cm’
basing altinda tabletler haline getirildi. Presleme isleminde kullanilan kalip, Sekil

2.2°de ve TUMAS marka hidrolik pres, Sekil 2.3 te goriilmektedir.
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Sekil 2.2 13 mm ¢apli pres kalibi.

Sekil 2.3 TUMAS marka hidrolik pres

Tablet halindeki baslangi¢ karisimi, sinterleme islemi i¢in oda sicakliginda tutulan ve

Sekil 2.4°te gosterilen Protherm marka silindirik firina konuldu.
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Sekil 2.4 Protherm marka silindirik firm

Firin sicakligr once 5 °C/dk hizla 650 °C’ye, daha sonra 3 °C/dk hizla 935 °C’ye
kadar 1sitildi. Numuneler bu sicaklikta, oksijen atmosferinde 20 saat bekletildikten
sonra firin sicakligi 1 °C/dk hizla 650 °C’ye diisiiriildii ve bu sicaklikta 6 saat oksijen
atmosferinde bekletildi. Ardindan dakikada 3 °C hizla oda sicakligina kadar
sogutulan numuneler firindan ¢ikartildi. Sinterlenen bu numunelerin siyah renkte
olduklar1 gézlendi. Sekil 2.5’de goriilen bu 1s1l islem siireci, tim numuneler i¢in ayri

ayr1 tekrarlandi.

T (°C)

935 20 Saat

3 %k 1 °C/dk
650 6 saat
5/°C/dk ¥ °C/dk

t (Saat)

Sekil 2.5 Sinterleme siireci.
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2.2.2 Taramal Elektron Mikroskobu (SEM) Calismalar

Taramali elektron mikroskobu ile goriintii elde edilmesi, yiiksek voltaj ile
hizlandirilmis elektronlarin numune tizerine carptirilip, yansiyan isinlarin detektor
tarafindan algilanmasi1 prensibine dayanir. Yansiyan ismlar ve buna bagl olarak
ortaya ¢ikan x 1smlar1 kullanilarak; numunelerin yiizey yapilari, i¢erdikleri fazlar ve

taneciklerin yap1 igerisindeki dagilimlar1 hakkinda bilgi edinilebilir.

SEM goriintiileri, Kirikkale Universitesi’'nde bulunan ve Sekil 2.6’da goriilen
JSM5600 marka taramali elektron mikroskobu kullanilarak 20 kV ¢alisma voltajinda,
1000 ve 5000 kat biiyilitme ile elde edildi.

Sekil 2.6 JSM5600 marka 30 kV’luk Taramali Elektron Mikroskobu (SEM).

2.2.3 X-Isin1 Toz Kirinim Cahismalari

X-1s1n1 toz kirmim desenlerinden yararlanilarak malzemenin kristal yapisi, 6rgii tipi,

orgli parametreleri gibi bilgiler edinilebilir.
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Uretilen numunelerin x-1511 kirmim desenleri, Bolu Izzet Baysal Univeristesi’nde
bulunan Rigaku Multiflex marka difraktometre ile CuK, 1511 kullanilarak, 0,02°
adimlarla ve 260 =5-70° araliginda yapildi.

X-151m1 kirmim deseninden faydalanilarak

d(h,k,l)= ! (2.1)

(T

bagintisindan numunelerinin 6rgii parametreleri hesaplandi.

2.2.4 Elektriksel Ozdirenc Olciimleri

Uretilen numunelerin 6zdiren¢ Olgiimleri igin standart dort nokta ydntemini
kullanildi. Numunelere, Sekil 2.7°de gosterildigi gibi ultrasonik lehim makinesi
kullanilarak bakir tellerle indium lehim kontaklar yapildi. Olgiim hatalarini en aza
indirebilmek i¢in kontaklarmn ayni hat {izerinde yer almalarina ve kontaklar arasi
mesafelerin esit olmasma dikkat edildi. Daha sonra numunelerin 6zdirengleri
sicaklig1 bagl olarak

V.4
I 7

p= 2.2)

bagintist ile hesaplandi. Burada A, numunenin kesit alani; ¢, i¢ kontaklar arasi

mesafe; [, numuneye uygulanan akim ve V, i¢ kontaklardan olgiilen gerilimdir.

Sekil 2.7 Standart dort nokta yontemine gore (a) numunelere yapilan kontaklar ve (b)
parametrelerin sematik gosterimi [42].
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Elektriksel dzdireng dl¢iimleri, Sekil 2.8°de gosterilen ve Kirikkale Universitesinde
bulunan Cryogenic Liquid Helium Cryostat ile 10 - 300 K arasinda 6l¢iim yapabilen
kapali devre sistem ile gergeklestirildi. Bu dlgtimlerle numunelerin siiperiletkenlik

kritik gegis sicakligi ve normal bolge 6zdirenci gibi parametreleri belirlendi.

2.2.5 Manyetik Ahnganhk Ol¢iimleri

Stiperiletkenlerin kritik akim karakteristikleri ve aki dinamiginin anlasilmasinda

manyetik alinganlik 6lgtimleri onemli bir rol oynamaktadir.

Cs katkisi ile hazirlanan numunelerin 80-100 K araliginda manyetik alinganliklarmin
gergel (real) ve sanal (imaginer) kisimlari; farkli frekanslar ve farkli alanlarda
olciildii. Manyetik alinganlik 6lgiimleri, Kirikkale Universitesinde Sekil 2.8’de
gosterilen Cryogenic Liquid Helium Cryostat ile gerceklestirildi.

Sekil 2.8 Elektriksel 6zdireng ve manyetik alinganlik 6l¢timlerinin yapildig: sivi
helyum kriyostat.
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3. ARASTIRMA BULGULARI VE TARTISMA

3.1. Giris

Bu calismada, nitrathh  bilesikler  kullanilarak  hazirlanan Cs  katkili
YBa, Cs Cu,0,  (x=0,075; 0,15; 0,25; 0,35) siiperiletken bilesigin, SEM
analizleri, XRD ol¢timleri, elektriksel 6zdireng Olciimleri ve manyetik alinganlik

Olgtimleri yardimiyla, katki miktar1 degisiminin numunenin yapisal, elektriksel ve

manyetik 6zelliklerine etkisi incelendi.

3.2. SEM Olgiimleri

Katkisiz YBa,Cu,0, ; bilesigi, nitrath bilesikler kullanilarak ve oksijen ortaminda

935 °C’de 20 saat sinterlenerek elde edildi. Bu numunenin 1000 kat biiyiitme ile
cekilmis SEM goriintiisii Sekil 3.1°de goriildiigli gibi literatiirde rastlanan tiirde, ¢ok
kii¢iik taneli bir yapidadir.
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Sekil 3.1 Katkisiz YBa,Cu,0, ; siiperiletken numunesinin 1000 kez biiyiitme ile
elde edilen SEM goriintiisii.

Sekil 3.2 de ise aynt numunenin 5000 kez biiylitme ile ¢ekilmis SEM fotografi
goriilmektedir. Goriintli incelendiginde taneler arasindaki nispeten biiyilk olan
bosluklar dikkati ¢ekmektedir. Bu bosluklarin, numune {iretim tekniginden
kaynaklandig1 tahmin edilmektedir. Zira, eritme dokiim yontemine gore lretilen
numunelerde tanelerin ignemsi yapida ve aralarindaki temasin da nispeten ¢ok daha
iyl oldugu bilinmektedir [43]. Ortalama tane boyutlarmin yaklasik olarak 2 - 3

mikrometre (um) mertebesinde oldugu goriilmektedir.

33



Sekil 3.2 Katkisiz YBa,Cu,0, ; siiperiletken numunesinin 5000 kez biiyiitme ile
elde edilen SEM goriintiisii.

Sekil 3.3’de ise baryum yerine bir miktar (x=0,075) sezyum katilmasiyla elde
edilen YBa, ,,;Cs, ,sCu 0, ; bilesiginin 1000 ve 5000 kez biiyitilmis SEM

fotograflar1 goriilmektedir. Ozellikle 5000 kez biiyiitme ile elde edilmis SEM
goriintiisii incelendiginde az miktarda dahi olsa sezyum katilmasi ile ortalama tane
biiyiikliigiiniin arttigi ve birka¢ mikrondan 15-20 mikronluk tane boyutuna kadar
degisen taneler goriilmektedir[44,45]. Sekil 3,13’te renkli yuvarlaklar iginde
gosterilen iri tanelerin lizerindeki kiiglik kirmtilar, numune yiizeyinin iyi

parlatilmamis olmasindan kaynaklanmaktadir.
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Sekil 3.3 Sezyum katki miktar1 x =0,075 i¢in YBa, ,,;Cs,,,sCu,0, 5 bilesiginin
1000 ve 5000 kez biiyiitme ile elde edilen SEM goriintiileri.
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Sekil 3.4’de sezyum katki miktar1 x = 0,15 i¢in iiretilen YBa, (Cs, ;Cu,0, ;

bilesiginin 1000 kez biiylitme (iistte) ve 5000 kez biiylitme ile (altta) elde edilen

gortintiileri yer almaktadir.

ZOkU 1,888 . 8 o

KIRIKFKALE

Sekil 3.4 Sezyum katki miktar1 x = 0,15 i¢in YBa, ,Cs,,sCu,0, 5 bilesiginin 1000
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ve 5000 kez biiylitme ile elde edilen goriintiileri.

1000 kat biiylitme ile elde edilen goriintii incelendiginde ylizeyde yer yer erimeye
baglh bolgeler dikkat cekmektedir. 5000 kat biiylitme ile elde edilen goriintii
incelendiginde ise tane biiylikliigiiniin artmas1 yam sira taneler arasi mesafenin de

azaldig1 anlagilmaktadir.

Sezyum katkismin x =0,25 oldugu YBCO numuneye ait SEM fotografi Sekil 3.5°de

goriilmektedir. Katkisiz numune ile karsilastirildiginda fark, ¢cok belirgin bir sekilde
hissedilmektedir. Cok gozenekli ve ortala birka¢ mikronluk tanelerin oldugu yapidan
oldukga ir1 taneli ve taneler arasi bosluklarin ¢ok biiylik oranda azaldig1 bir yapiya

dontistim gerceklesmistir.

Benzer durum Sekil 3.6’da SEM resimleri goziikken x=0,35 degerinde sezyum
katilan YBa, Cs;,.Cu,0, ; numunesinde de gorilmektedir. Sezyum katki

miktarmin  artmasiyla tane  buytikliginin hizli  bir sekilde arttig:

anlasilmaktadir[46,47].

KIREIKKALE

Sekil 3.5 YBa, ,.Cs,,,Cu,0, ; bilesiginin 5000 kez biiylitme ile elde edilen SEM
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fotografi.

ZEEL 2 LR IFEALE

Sekil 3.6 Sezyum katki miktar1 x = 0,35 i¢in YBa, (,Cs,;;Cu,0, 5 bilesiginin 1000
kez ve 5000 kez biiylitme ile elde edilen SEM goriintiileri.
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3.3. XRD Ol¢iimleri

Sekil 3.7 ve Sekil 3.8’de 935 °de oksijen ortaminda 20 saat sinterlenerek {iiretilen,
farkl1 oranlarda sezyum katkili ve katkisiz YBCO siiperiletken bilesiklerin

20 =10—-60° arasinda elde edilen x-15m1 kirmim desenleri goriilmektedir.

x=0,15

x =0,075
£
g
m
3ol
>
(]
¥
2]
=]
=]
U
Katkisiz

(103) (110)

(116)

(006)

20 (Derece)

39



Sekil 3.7 Katkisiz ve sezyum katkil (x=0,075 ve x=0,15) YBa, Cs Cu,0,
Katkimm¥ B (&imiipengatkeoz kunmnedeseditrnim yaklasik 30° degeri civarlarinda

gbzlenen nispeten kiiclik pikler, ortorombik faza ait karakteristik piklere ait olmayip
muhtemelen  iiretim  asamasinda  ortaya c¢ikmis olan  safsizliklardan
kaynaklanmaktadir. Bunlar, baslangigta kullanilan bilesiklerin ikili veya t¢lii fazlar
olabilirler ve siddetleri, katki degerinin artmasiyla gittik¢e azalmaktadir. YBCO’nun
ortorombik fazinda, bilindigi gibi (110) pikinin siddeti daima (013) pikininkinden
biiyiiktiir [48,49]. Uretilen numunelerin siiperiletken fazda olduklari, bu desenlerin
incelenmesi ile dahi anlasilabilmektedir. Ayrica Sekil 3.9’da, (110) pikinin

gozlendigi degerin katki miktarin artmasiyla azaldigi gézlenmektedir.

Sekil 3.8’de, sezyumun x=0,25vex=0,35 degerleri i¢in alinan x-151n1 kirmim

desenleri goriilmektedir. Kirinim desenleri arasinda dikkate deger bir farklhilik goze

carpmamaktadir.

50,35

Cs 0,25

10 20 30 40 =0 G0
20 (Derecs)
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Sekil 3.8 Sezyum katkili (x = 0,25 vex =0,35) YBa, Cs Cu,0,

numunelerinin  x-151n1 toz kirinim deseni.

32,85 i
32,80- \ —
32,75- i
32,70- i

32,65 -

20 (derece)

32,60 -
32,55 .

32,50 -

T T T — 77771
-0,05 0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30 0,35 0,40

x (katki miktarr)

Sekil 3.9 YBa, Cs Cu,0,; numunesine yapilan katki miktarinin x-1s1m1 toz kirinim
desenindeki (110) pikinin gozlendigi agiya etkisi

3.4. Elektriksel Ozdiren¢ Ol¢iimleri

Katkisiz ve artan miktarda sezyum katilarak tretilen YBa, Cs Cu,O,  stiperiletken

bilesiklerin standart dort nokta yontemine gore elektriksel 6zdirengleri 6l¢giildii. Buna

gore, katkisiz YBa,Cu,0O,; numunesinin 6zdirencinin sicaklikla degisimi Sekil

3.10’da goriildiigli gibidir ve numune, literatiire uygun bir sekilde 91 K’in altinda

siiperiletken hale gegmektedir.
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Sekil 3.10 YBa,Cu,0, ; siiperiletken numunesinin 6zdirencinin sicaklikla degisimi.

Sekil 3.11°de katkisiz ve sezyum katkili (x:0,075; 0,15; 0,25; 0,35) olarak
retilen tim YBa, Cs Cu,0,; numunelerinin 6zdirenglerinin sicaklikla degisimi

goriilmektedir. Buna goére, YBCO numunelerde baryum yerine sezyum kattikca kritik
gecis sicakliklart belirgin bir sekilde artmaktadir. Bu durum, Sekil 3.12°de ¢izilen
katki miktarina gore kritik gecis sicakliginin degisim egrisinde daha net bir sekilde
goriilmektedir. Katkisiz numunede yaklasik olarak 90,3 K’de kritik gecis gozlenirken
x=0,15 degeri i¢in T. =91,6 K ve x=0,35 degeri i¢in ise T. =93,4 K degerine

kadar artmaktadir.
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Sekil 3.11 Katkisiz ve sezyum katkili (X =0.075, 0.15, 0.25, 0.35)

YBa, Cs Cu,0, ; numunelerinin 6zdirenglerinin sicaklikla degisimi.

T (K)

Sekil 3.12 YBa, Cs Cu,0, ; numunelerde katki miktarma gore kritik gecis
sicakligmin degigimi.
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3.5. Manyetik Ahnganlik Olciimleri

Nitrath bilesikler kullanilarak oksijen ortaminda 935 °’de 20 saat tavlanarak iiretilen
katkisiz ve sezyum katkili siiperiletken bilesiklerin 80 — 100 K araliginda Slgiilen
manyetik alinganlik degerlerine ait grafikler Sekil 3.13 — Sekil 3.17 arasinda
goriilmektedir. Sekil 3.13’de x=0,25 degeri i¢in elde edilen numunenin 2, 4 ve 6
Oe’lik altinda manyetik alan altinda 6l¢iilmiis alinganlik degisimleri yer almaktadir.
Beklendigi gibi, alan arttik¢a alinganligin tepe noktast ve buna bagl olarak reel

kismi diisiik sicakliklara dogru kaymaktadir[50,51].

0,0010
0,0005 -
= 10,0000 -
0,0005 -
-0,0010 -
=
000154 £=1000 Hz
—— 2 Oe
-0,0020 - = 40e
‘ —— 6 Oe
00025 b v
75 80 85 90 95

Sicaklik (K)

Sekil 3.13 YBa, ,.Cs,,;Cu,0, 5 bilesiginin f =1000 Hz ’lik frekansl farkl1
alanlarda (2 Oe, 4 Oe, 6 Oe) AC manyetik alinganligin sicaklikla

degisimi.
Sekil 3.14’te bu numunenin manyetik alinganliginin sanal kismindaki tepe degerinin,

uygulanan alan siddetine bagli olarak sicaklikla degisimi goriilmektedir. Alan artik¢a

tepe sicaklik degerindeki degisimin, sicaklikla lineer olarak degistigi anlasilmaktadir.
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Sekil 3.14 YBa, ,.Cs,,.Cu,0, ; bilesiginin AC manyetik alinganligin sanal kisminin
tepe degerinin, f =1000 Hz ’lik frekansl farkli alanlarda

(2 Oe, 4 Oe, 6 Oe) degisimi.

Sekil 3.15’te ise ayni bilesigin, uygulanan sabit alanin frekansi degistirilerek
(111, 500, 1000 Hz) elde edilen alinganlik 6lciimleri goriilmektedir. Buna gore,
frekans etkisinin, kendisini ¢cok belirgin bir sekilde hissettirdigi goriilmektedir. Oysa
klasik yolla iiretilen numunelerde bir-iki Kelvinlik bir farklilasma ortaya

cikmaktadir[41].
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Sekil 3.15 Sezyum katki miktar1 x=0,25 i¢in YBa, ,Cs,,,Cu;O, ; bilesiginin
sabit 4 Oe¢’lik alanli, farkli frekansh (1 11, 500, 1000 Hz) AC manyetik

alinganligm sicaklikla degisimi.

Katkisiz ve katkili olarak iiretilen tiim bilesiklerin sabit f =1000 Hz frekansh

H =2 Oe ’lik manyetik alan altinda 6lciilen alinganligin sicaklikla degisimleri Sekil
3.15°de goriilmektedir. Kritik gecis sicakliklarinda gézlenen degisiklikleri destekler
nitelikte manyetik alinganlik 6l¢timlerinde de net bir iyilesme ortaya ¢ikmaktadir.
Katkisiz numunede yaklasik olarak 85,5 K’de gozlenen tepe degeri, 1-2 K kadar
yiiksek sicaklilara dogru kaymaktadir. Reel eksende, bir “omuz” seklinde kendisini
hissettiren tanecik etkisi, SEM goriintiilerini destekler nitelikte belirgin hale
gelmektedir. Benzer durum 4 Oe’lik alan altinda yapilan ve Sekil 3.15°deki
Olciimlerde de gozlenmekte ve beklendigi gibi alan siddeti arttikga tepe degerleri

diisiik sicaklilara dogru kaymaktadir.
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Sekil 3.16 Katkisiz ve sezyum katkili YBa, Cs Cu,0, ; numunelerinin
(H =2 Oe, f =1000 Hz) AC manyetik alinganliklarinin sicaklikla
degisimi.
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Sekil 3.17 Katkisiz ve sezyum katkili YBa, Cs Cu,O, ; numunelerinin
(H =4 Oe, f =1000 Hz) AC manyetik alinganliklarinin sicaklikla

degisimi
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4. SONUCLAR

Nitrath bilesikler kullanilarak YBa,Cu,0, ; siiperiletken bilesigi oksijen ortaminda
20 saat tavlanarak tiretildi. Daha sonra bu bilesikte Ba yerine, YBa, Cs Cu,0,
kristal yapismma uygun olarak artan miktarlarda x=0,075; 0,15; 0,25; 0,35
degerlerinde Cs katkilandi. Uretilen bu siiperiletken bilesiklerin, SEM analizleri,
XRD olgiimleri, elektriksel 6zdireng Ol¢iimleri ve manyetik alinganlik Slgiimleri

yapildi. Bu sayede katki miktar1 degisiminin numunenin yapisal, elektriksel ve

manyetik 6zelliklerine etkileri incelendi.

Taramal1 Elektron Mikroskobu (SEM) incelemeleri 1000 ve 5000 kez biiyiitme ile
yapildi. Goriintiiler incelendiginde, kiigiik taneli ve taneler arasi bosluklarin ¢ok
oldugu katkisiz numunelere sezyum kattik¢ca tane miktarmin hizli bir sekilde arttigi
ve buna bagli olarak da taneler arasi bosluklarin azaldig1 gozlendi. Baslangicta 1-2
mikronluk taneler goziikiirken x = 0,35 degerinde yaklasik 20 mikronluk iri taneler
gozlenmektedir. Buna, bilesige katilan sezyum, tavlama igslemi sirasinda sivi fazin

olusumunu artirmasimin yol ac¢tig1 tahmin edilmektedir.

X-1511 kirmim desenleri 10 - 60 © araliginda alind1 ve kristal yapisinin, literatiire
uygun bir sekilde ¢iktigr gozlendi. Kirmim deseninde tetragonal faza ait dikkate
degecek biiyiikliikteki piklere rastlanmamasi, tretilen bilesiklerin biiyiik oranda

ortorombik fazda olduklarini hissettirmektedir.

Diger yandan secilen baslangic karisiminda baryum yerine, yer degistirme yoluyla
artan miktarlarda katilan sezyuma ait piklerin {iretilen numunelerde dikkate degecek
biiyiikliikte go6zlenmemesi, yer degistirmenin biiyiik ihtimalde gergeklestigini
gostermektedir. Yaklagik olarak 26 =32,8°’de gozlenen (110) karakteristik pikinin,
sezyum katkisinin artmasiyla bir miktar sola dogru kaymasi, bu gorisi

desteklemektedir.
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Standart dort nokta yontemine goOre yapilan elektriksel Ozdireng Olglimleri
degerlendirildiginde katki miktarmnin artisinin, kritik gecis sicakligini artirdigi

anlagilmaktadir. Katkisiz YBa,Cu,0, ; numunesinde yaklasik 90,3 K’de gbzlenen
kritik gecis sicakligi, x =0,35 i¢cin yaklasik 93,5 K degerine kadar yilikselmistir. Bu

da yapilan sezyum katkismin, T¢ degerinde bir iyilestirme yaptigini kanitlamaktadir.

75 K degerine kadar yapilan manyetik alinganlik 6l¢iim sonuglari, sezyum katkisinin
almganlik degerlerinde de iyilestirme yaptigini ortaya koymaktadir. Uygulanan
manyetik alanin frekansima bagl olarak alinganlik degerinin degistigi ve uygulanan
manyetik alanin siddetinin artisiyla da miknatislanmasinin arttigi gozlendi. Bunda,
elektron mikroskobu goriintiilerinde net olarak gdzlenen tane yapismin etkin oldugu

tahmin edildi.

Sonug olarak, yillardir pek ¢ok arastirmaci tarafindan ¢alisilan YBa,Cu 0,

bilesigine yapilan sezyum katkilamasinin, bu bilesigin elektriksel, manyetik ve

yapisal 6zelliklerinde iyilesme meydana getirdigi anlagildi.
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