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OZET

RE358 (RE=Y, ND, SM, EU, GD, DY, HO, ER) YUKSEK SICAKLIK
SUPERILETKENLERININ MIKROYAPI VE SUPERILETKENLIK
OZELLIKLERININ INCELENMESI
YUKSEK LiSANS TEZi
SULEYMAN SAHIN CELIK
PAMUKKALE UNIVERSITESI FEN BiLIMLERI ENSTITUSU

FiZiK ANABILIiM DALI
(TEZ DANISMANI:PROF.DR. ORHAN KARABULUT)

DENIZLi, OCAK - 2025

Bu c¢alismada; RE358 olarak adlandirilan RE3BasCugO7.5, (RE=Y,
Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Ho, Er ) nadir toprak (RE) yiiksek sicaklik siiperiletkenleri,
sinterlenmis numunelerin DTA ve TGA analizlerinden belirlenen erime sicakliklari
kullanilarak, Eritme-Yonlendirme-Biiylitme metodu ile tretilmistir. Y358
numunelerine X-iginlart kirmimi (XRD) o6lgiimleri yapilarak, yapinin literatiir
bilgileri ile uyumlu oldugu gozlendi. Bu numunelerin mikroyapilari polarize 151k
mikroskobu kullanilarak incelendi. Y211 olarak adlandirilan (Y2BaCuOs)’in tane
biyiikliikleri ve siiperiletken olmayan fazlarin durumlart yiizey resimlerinden
incelendi. Mesafenin bir fonksiyonu olarak numunelerin manyetik kaldirma
kuvvetleri olgiildii. Kaldirma kuvveti histersis egrileri ve maksimum itici-¢ekici
kuvvetleri belirlendi. Sicakliga bagl diren¢ Olgiimleri yapilarak numunelerin
stiperiletkenlik gegis sicakliklar belirlendi. Y ve Sm disindaki diger nadir toprak
elementlerle yapilan RE358 numunelerinde, RE211 Siiperiletken olmayan
pargaciklarinin sayisinin azaldigi ve tane boyutlarinin kiigiildiigii, bunun sonucunda
daha homojen bir dagilim gozlendi. Buna ilaveten; manyetik kaldirma kuvvetinin
ve akim yogunlugunun bir miktar azaldig1 ve siiperiletkenlik gecis sicakliklarinin

da 1 ile 7 K arasinda diisiis gosterdigi gozlemlendi.

ANAHTAR KELIMELER:YBCO, Y358, RE358, Siiperiletken.



ABSTRACT

INVESTIGATION OF THE MICROSTRUCTURE AND
SUPERCONDUCTIVITY PROPERTIES OF RE358 (RE=Y, ND, SM, EU,
GD, DY, HO, ER) HIGH TEMPERATURE SUPERCONDUCTORS
MSC THESIS
SULEYMAN SAHIN CELIK
PAMUKKALE UNIVERSITY INSTITUTE OF SCIENCE

PHYSICS
(SUPERVISOR:PROF.DR. ORHAN KARABULUT)

DENIZLi, JANUARY 2025

In this study; the compound RE3BasCugO7-5 abbreviated as RE358 (RE=Y,
Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Ho, Er) rare earth (RE) high temperature superconductors
were produced by the Melting-Orientation-Growth method, using the melting
temperatures determined according to the DTA and TGA analysis results of the
sintered samples. X-ray diffraction (XRD) analyses were performed on Y358
samples and it was observed that the structure were consistent with the literature.
The microstructures of these samples were examined using polarized light
microscopy. The grain sizes of (Y2BaCuOs) named Y?21land the states of non-
superconducting phases were examined from surface images. The magnetic
levitation forces of the samples were measured as a function of distance. Levitation
force hysteresis curves and maximum repulsive-attractive forces were determined.
The superconductivity transition temperatures of the samples were determined by
performing temperature dependent resistivity measurements. For R358 samples
produced with rear earth elements other than Y and Sm, it was observed that the
number of RE211 non-superconducting particles decreased and their grain sizes
became smaller, leading to a more homogeneous distribution. In addition to, the
magnetic levitation force and current density declined slightly, and the

superconductivity transition temperature dropped by 1 - 7 K.

KEYWORDS:YBCO, Y358, RE358, Superconductor
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1. GIRIS

1877'ye kadar kalic1 gazlarin (hidrojen, oksijen, azot ve karbon monoksit) sivi
formda var olamayacagina inaniliyordu. Ancak 1908'e gelindiginde hepsi
stvilastirilmisti; argon, neon ve tabii ki atmosferde 1890'larin ortalarindan sonra
kesfedilen helyum gibi inert gazlar da buna dahildi. Diisiik sicaklik fizigi veya
kriyojenik gibi yeni bir aragtirma alani artik agiliyordu ve fizik¢iler ve kimyagerler
igin bir dizi ilgi g¢ekici yeni fenomen vardi (Papanelopoulou, 2013). 1911 yilinda
Hollandali fizik¢i Heike Kamerlingh Onnes'in yaptigi1 deneylerle siiperiletkenligin
kesfi gerceklesti. Onnes, civanin direng Ozelliklerini incelemek amaciyla onu sivi
helyum kullanarak sogutmaya karar verdi. Sivi helyumun, -269 °C civarindaki
sicakliklara ulagmasini sagladi. Civa, bu diisiik sicakliklara getirildiginde direngte ani
bir diisiis gozlemleyerek 4,2 K'nin altinda civanin elektrik akimini tamamen iletme
yetenegi kazandigini kesfetti. Bu durum, civanin belirli bir sicakligin altinda direng
gostermemesiyle siiperiletkenlik olarak adlandirildi. Onnes, bu fenomeni kesfettigi

i¢in 1913 yilinda Nobel Fizik Odiilii'ne layik goriildii.

Iletkenler elektrik akimina karsi direng gosterirler. Bu direng bazi
uygulamalarda faydali olsa da giic kayiplarma sebep olmaktadir. Ornegin yasam
alanlarina gerekli olan elektrik iletimini saglayan elektrik tellerindeki kayiplar bu
direngten kaynaklanmakta ve bu kayiplar olduk¢a yiiksek olmaktadir. Iletkenlerin
direnci, sicakligin mutlak sifira yaklastigi durumlarda bile sifira diigmez. Metalin
tamamen saf olmamasi ve yapisindaki bozukluklar buna engel olur. Oysa ki
stiperiletkenlerde belli bir kritik sicakliktan sonra direng sifira diigmektedir. Bu durum
fizikgiler, elektrik miithendisleri ve materyal bilimcileri tarafindan oldukga biiyiik bir
ilgiyle karsilanmis ve bircok ¢alisma yapilmistir. [lk zamanlarda sadece kritik sicaklig
yiikseltmek i¢in yapilan ¢aligmalar 1933 yilinda Meissner ve Ochsenfield’in
stiperiletken halde bulunan maddelerin miilkemmel bir diamanyetik 6zellik gostererek
manyetik alan1 digladiklarin1 gozlemlemeleriyle (Meissner ve Ochsenfeld, 1933) daha
fazla ilgi goriir hale gelmistir. Bu kesifle beraber siiperiletkenlik i¢in sifir direng ve
miilkemmel diyamanyetizma olarak iki kritik parametre olugsmustur. Siiperiletkenin

yaklasik O direngte olmasi ve boylelikle yliksek akimlar1 ge¢irmesi yine uygulanmis

1



olan manyetik alanlar1 diglamasi 6zellikleri pek c¢ok miihendislik uygulamasinda

kullanilmasini saglamistir (Aydiner ve dig, 2011).

Bununla birlikte; siiperiletkenligin teorisi ise halen daha agiklanamamusti.
1935 yilinda, Fritz London ve kardesi Heinz London, Maxwell denklemlerini
stiperiletken duruma uygulanarak Meissner etkisini agiklamay1 basardilar (London ve
London, 1935). 1950 yilinda Vitaly Lazarevich Ginzburg ve Lev Davidovich Landau
1simli iki fizikgi siiperiletkenin mikroskobik yapis1 hakkinda fenomonolojik bakis agis1
getirdiler (Ginzburg ve Landau, 1950). Normal hal ile siiperiletken hal arasinda bir
diizen parametresinin varligini ortaya atti. Ancak onlarin getirmis oldugu teori olayin

nasil oldugunu agiklarken nedenini a¢iklayamamaktadir.

1957 de John Bardeen, Leon Cooper ve Robert Schriffer tarafindan
stiperiletkenlik olgusunu agiklayan BCS (Bardeen-Cooper-Schrieffer Teorisi) teorisini
gelistirmiglerdir (Bardeen ve Schrieffer, 1957). Bu teori, siiperiletkenligin temel
mekanizmasini ortaya koyarak ve kuantum fizigi ilkelerine dayanarak elektronlarin
nasil bir araya gelerek Cooper ciftleri olusturdugunu ve direngsiz akim tagidigini

acikladi. BCS teorisi 1972 yilinda Nobel Odiiliine layik goriilmiistiir.
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Sekil 1.1: Siiperiletkenlik zaman ¢izelgesi (https://en.wikipedia.org/wiki/Superconductivity#).



1959 da Gor'kov, BCS teorisinin mikroskobik denklemleriyle baslayarak
stiperiletkenlik i¢in kullanilan Ginzburg-Landau denklemlerinin tiiretildigini gosterir.
Bu denklemler, siiperiletkenlik alanindaki kritik sicaklik, manyetik alan, ve diger
Ozellikleri aciklamada kullanilan O6nemli denklemler arasindadir. Gor'kov,
makalesinde ayrica, siiperiletkenlik fazinin 6zelliklerini agiklamak i¢in normal faz ile
stiperiletken faz arasindaki gecisi detaylandirmistir. Bu gegis, siiperiletkenlik sivisinin
mikroskobik o6zellikleriyle ilgilidir ve makale, bu doniisiimiin nasil mikroskobik
diizeyde gercgeklestigini agiklar (Gor’kov, 1959). Sonu¢ olarak, Gor'kov’un bu
calismasi, siiperiletkenlik teorisinin mikroskobik bir ¢ercevede daha saglam temellerle
anlasilmasina olanak tanimistir. Ginzburg-Landau denklemlerinin tiiretilmesi, teorik
siperiletkenlik arastirmalarinin yeni bir asamaya ge¢mesine ve deneysel verilere
dayal1 daha kesin tahminlerin yapilmasina olanak saglamistir. Gorkov’un bu makalesi,
stiperiletkenlik teorisi i¢in ¢ok Onemli bir kilometre tagidir ve modern siiperiletkenlik

teorilerinin gelismesinde temel bir rol oynamistir.

Deneysel calismalar ise 1986 yilinda Bednorz ve Miiller’in 30 K den yiiksek
kritik gegis sicakligina sahip seramik yapili Ba-La-Cu-O sistemini bulmasiyla tekrar
hizlanmaya basladi (Bednorz ve dig. 1986). Bu kesifle beraber “Yiiksek Kritik
Sicaklik Siiperiletkenleri (HTSC)” donemi de baslamistir. Bu sistemde Baryum (Ba)
yerine Stronsyum (Sr) kullanilarak gecis sicakligi 48 K’e ¢ikarilmistir. 1987 yilinda
ise Lantanyum (La) yerine Yitriyum (Y) kullanilarak, Y-Ba-Cu-O bilesik sisteminin
yeni bir karisik faz yapisi i¢inde, 93 K'de siiperiletkenlik gosterdigi duyurulmustur
(Wu ve dig. 1987). Bu sicaklik, o donemin diger siiperiletkenlerinin ¢ok iizerinde bir
degerdir. Ayrica elde edilen bu sicaklik degeri ile s1v1 azot sicakliginin (77 K) {istiinde
bir degere ulasilmistir. Bu sonugla birlikte diinya capinda bir¢ok arastirma
laboratuvarlarinda siiperiletkenlik caligabilir olmaya baglanmistir. Daha sonrasinda ise
Bi-Sr-Ca-Cu-O sisteminde (Michel ve dig. 1987, Maeda ve dig. 1988) ve Tl1-Ba-Ca-
Cu-O sisteminde (Sheng ve Hermann 1988, Hazen ve dig. 1988) ge¢is sicakliklart
sirastyla 110 K ve 125 K’dir. 1993°’de Hg bazli siiperiletkenlerin kesfiyle kritik
sicaklik degeri 138 K’e kadar ¢ikmustir (Putilin ve dig.»® 1993, Schilling ve dig. 1933,
Antipov ve dig. 1993, Capponi ve dig. 1996). 2001°de Cu-O temelinde olmayan, basit
kristal yapilh Tc = 39 K olan “magnezyum diboriir (MgB2)” siiperiletkeni
kesfedilmistir (Nagamatsu 2001). 2008°de ise “La(O1xFx) FeAs” bilesigi igin “kritik

sicaklig” 26 K degerinde yeni bir siiperiletken ailesini bulmustur (Hosono ve dig.



2008). 2014°te yapilan ¢aligmalarda “YBa>CuzOe s nin kristal yapis1 “kizilotesi lazer
15181°n1n kisa boylu darbeleriyle pikosaniyede ve “oda sicakliginda” siiperiletkenlik
ozelligine geemistir (Mankowsky 2014). Sekil 1.1°de siiperiletken malzemelerin
yillara gore ge¢is sicakliklarinin bir tablosu yer almaktadir. Taboldan da anlagilacagi
gibi, yiiksek basing ya da zehirli etkiler olmadan, oda sicakliginda siiperiletken

malzeme liretme ¢alismalar1 devam etmektedir.

Bu c¢alismada; yiiksek sicaklik siiperiletkenleri alaninda yeni malzemelerin
bulunmasina ve hazirlanmasina katkida bulunabilmek i¢in nadir toprak elementleri
kullanarak, yiiksek sicaklik siiperiletkeni olan RE3BasCugO7.o (RE=Y, Nd, Sm, Eu,
Gd, Th, Dy, Ho, Er, Tm, Yb) (RE358) bilesigini, bulk olarak Eritme Yo6nlendirme
Biiyiitme (MTG) metodu ile iireterek, mikroyapt ve siiperiletkenlik o6zellikleri

arastirilmistir.



2. SUPERILETKENLERIN TEMEL OZELLIKLERI

2.1 Sifir Direnc

Bir iletkende akim, metal i¢inde serbestge hareket eden iletim elektronlari
tarafindan tasinir. iletken malzemelerden bir elektrik akimi gegirildiginde, iletim
elektronlar1 kristal 6rgii ile elastik olmayan carpismalar yaparlar. Bu c¢arpismalar,
metal kristal yapisindaki periyodikligin bozulmasindan kaynaklanir. Periyodikligin
bozulmasindaki etkenler; mutlak sicakligin istiinde atomlarin titreserek denge
konumundan uzaklagmasi ya da diizensiz dagilmis yabanci atomlarin veya kristal
yaptyl bozan kusurlarin yapi iginde bulunmasidir. Bu carpigmalar, elektronlarin
enerjilerinin bir kismini 1s1 enerjisi olarak harcamalarina yol acar. Bu etkiye
malzemenin elektriksel direnci denir. Sicaklik disiiriildiigiinde ise atomlarin
titresimlerinin azalmasi sebebiyle diren¢ azalir. Ancak kristal yapi igindeki
safsizliklardan dolay1 direng sifir olmaz. Siiperiletkenlerde ise belirli bir kritik sicaklik
degerinden itibaren malzeme sifir direng gostermeye baslar. Sekil 2.1°de normal

iletken ile siiperiletken arasindaki fark gortilmektedir.

superiletken

- - Nnormal maoatal

Ozdirenc (ohm-cm)

17(_
Sicakhik (K)

Sekil 2.1: Normal iletken ve siiperiletken malzemelerin direng sicaklik egrisi.



Kritik sicaklik olarak isimlendirilen sicakligin (T¢) altinda bazi metal ve
alagimlarin direnglerinin tamamen ortadan kalkmasi siirekli akimlara yol acar.
Stiperiletken malzemede; bir kere baslatilan akim, herhangi bir voltaj uygulanmasina
gerek kalmadan ge¢meye devam edecektir. Bu Ohm Kanunun, yani R=0 olmasinin bir

sonucudur.

Kritik sicaklik (T¢) degerinde, malzemenin direncinin ani bir diisiis
gostermesiyle birlikte, bu ani diisiisiin baglangi¢ ve bitis noktas1 ayni1 degeri gostermez
(Sekil 2.2). Bu degisim egrisinin baslangi¢ ve bitis noktalar1 arasindaki mesafe AT
olarak adlandirilir. AT’nin blyiikligl siiperiletken malzemenin karakteristigi
hakkinda bilgi vermektedir. AT araliginin dar olmasi malzemenin saf, homojen veya
tek kristal oldugunu ifade derken daha genis bir aralik malzemenin zay1f nitelikli veya

safsizlik oldugu anlamina gelmektedir.

PN B T

' AT=T-Tynr

300

Sekil 2.2: Siiperiletken bir malzemenin direncinin sicakliga bagliligi.



2.2  Kritik Manyetik Alan

Stiperiletken malzemelerin diger belirleyici 6zelligi ise 1933 yilinda Meissner
olaymnin bulunusuyla ortaya c¢ikmistir. Meissner, siiperiletkenligin tanimindaki
eksikligi gidermis, diyamanyetizma terimini ortaya ¢ikarmistir. Yani bir malzemenin
stiperiletken malzeme olarak tanimlanabilmesi icin kritik gecis sicakligina sahip
olmasi ve diyamanyetik 6zellik gostermesi gerektigini belirtmistir (Meissner 1933;
Vanderah 1992).

Manyetik alanin siiperiletken malzeme {iizerindeki etkisi Sekil 2.3’de
gosterilmistir. Siiperiletken malzemenin sicakligi T¢’nin istiinde oldugu zaman
manyetik alan siiperiletken malzemenin i¢ine niifuz etmektedir. Eger siiperiletken
malzemenin sicakligit T¢’nin altinda ise manyetik alan disarlanmaktadir. Bunun
yaninda numune icerisinde manyetik alan sifir oldugu icin malzeme diyamanyetik

ozellik sergiler.

T>T, T<T,

Sekil 2.3: Meissner etkisi.

Kritik manyetik alan parametresi burada ortaya c¢ikmaktadir. Ciinki
stiperiletken malzemenin manyetik alan1 disarlayamamaya basladigi, her malzeminin

kendine 6zgii bir manyetik alan degeri vardir.



Siiperiletken malzemeler manyetik alan altinda farkli davraniglar
gostermektedirler. Bu davranislarina gore 1. Tip ve II. Tip olarak iki gruba ayrilirlar. 1.
Tip siiperiletkenler; tam bir manyetik alan dislama 6zelligi (Meissner etkisi) gosterirler
ve belirli bir tane kritik alan degerleri vardir. Bu alan, Hcm ile gosterilen “kritik

magnetik alan”dir. Hem nin sicakliga bagliligi deneysel formiille;

He (T) = Hc (0) [ 1- (T /Te)? ] (2.1)

seklinde ifade edilmektedir (Miiller ve dig. 1997). Burada Hc (0) mutlak sifirda kritik
manyetik alan degeri, Tc kritik gegis sicakligi ve T sicakliktir. II. Tip siiperiletkenlerde
ise Hci ve Hc2 olmak tizere iki tane kritik alan degeri bulunmaktadir. II. Tip
stiperiletkenler 1. Tip siiperiletkenlerdeki gibi kritik manyetik alan degerinden sonra
normal hale gegmezler. Hci ve Hez kritik manyetik alan degerleri arasinda Karigik Hal
denilen bir 6zellik gosterirler. Bu alanda malzeme halen daha siiperiletken 6zellik
gostermektedir ancak manyetik alan malzemeye kismen niifuz etmektedir. Bu
haldeyken malzeme sifir dirence sahip olabilir. Hcz kritik manyetik alanin iistiinde

malzeme normal hale gegmektedir.

H H
1. Tip Stiperiletken A\ 2- Tip Stperiletken
Normal hal
Normal hal et}
Kansik hal
Hc1(T)

Siiperiletken hal

Siuiperiletken hal

»T

Tc Tc

Sekil 2.4: 1. Tip ve II. Tip siiperiletkenlerde kritik manyetik alanin sicakliga bagliligi.



2.3  Kritik Akim Yogunlugu

Stiperiletken malzemelerin en 6nemli 6zelliklerinden biri de yiiksek akim
tasima kapasitesidir. Kritik akim yogunlugu (Jc), sliperiletken malzemenin direng
gostermeden, stiperiletkenligini bozmadan tasiyabildigi en fazla akim yogunlugu
olarak tanimlanmaktadir. Kritik akim degeri sicakligin azalmasiyla artmaya baslar ve
mutlak sifirda maksimum degerini alir. Siiperiletken bir malzeme icin kritik akim
yogunlugu; akim-gerilim (I-V) olglimlerinden ve M-H egrisi yardimi ile

hesaplanabilmektedir.

Stiperiletkenler, diisiik akimlar ve kiigiik manyetik alanlar altinda sifir direng
gosterir ve bu durumda malzemenin i¢inde hi¢gbir manyetik alan bulunmaz. Ancak, bir
siiperiletkene uygulanan manyetik alan yeterince biiylik hale geldiginde, Meissner
olay1 sona erer ve manyetik alan siiperiletkenin icine niifuz etmeye baglar. Bu

davranisa bagli olarak siiperiletkenler, I. Tip ve II. Tip olmak {izere iki gruba ayrilir:

2.4 I Tip Siiperiletkenler

Uygulanan manyetik alanin siddeti belirli bir Hc kritik degerini astiginda,
stiperiletkenlik aniden sona erer. Bu tip siiperiletkenler, manyetik alanin girme (niifuz)
derinligi disinda stiperiletken faza gecisine izin vermez. Bu nedenle, normal durum ile
siiperiletken durum arasinda keskin bir gecis gozlemlenir. Ideal bir 1. Tip
siiperiletkende, yaklasik 1000 A (Angstrom) civarinda bir girme derinligi bulunur.

Yiizey bolgesi disinda, manyetik aki malzeme igine niifuz etmez. Bu nedenle;
B=poH+poH (2.2)
ile verilen bagint1 yardimiyla manyetizasyon,
M =-H (2.3)

bagintisi I. Tip siiperiletken grubu i¢in yazilabilir. Bunun nedeni olarak malzemenin
milkemmel diyamanyetizma o0zelligi gostermesidir. Yani B=0’dir. Burada H,
uygulanan manyetik alani ve B ise tiim malzeme iizerindeki ortalama manyetik aki

yogunlugunu ifade eder.



2.4.1 Niifuz Derinligi

L. Tip stiperiletkenlerde olusan yiizey akimlari, manyetik alanlarin maddenin i¢
noktalarindan disarlanmasini saglar. Gergekte bu akimlar yalnizca numunenin
yiizeyindeki ¢ok ince bir tabakada olusmazlar. Tersine bu akimlar yiizeyden maddeye
niifuz ederek, sonlu kalinlikta bir tabaka {izerinde dagilirlar. B alani, derinligi yaklasik

100 nm olan bu ince tabakada, yiizeyden i¢ kisimlara dogru,
B(x)= Bo > (2.4)

seklinde degisir. Yani alan tam yiizeydeki Bo degerinden, sifir degerine iistel olarak
azalir. Burada dis alanin, numune yiizeyine paralel oldugu kabul edilmis olup x,
numune ylizeyinden olan uzaklig1 gostermektedir. Buradaki A ise niifuz derinligidir.
Manyetik alanin yari-sonsuz 1. Tip siiperiletken icindeki degisimi Sekil 2.5°de
goriilmektedir. Siiperiletken X ekseninin pozitif tarafindaki bolgede bulunmaktadir.
Goriildiigii gibi A’nin birka¢ katina esit derinliklerde manyetik alan ¢ok kiigiik
degerlere diismektedir. A’nin tipik degeri, 10-100 nm arasindadir. Niifuz derinligi

Ginzburg-Landau teorisine gore;

-1/2

MT)=ho |1- (TLJ (2.5)

c

bagintisina gore degismektedir. Burada Ao , T=0 K’deki niifuz derinligidir. T nin T¢’ye
yaklasmasi halinde, A’nin sonsuz olacag1 goriilmektedir. Hatta, numune siiperiletken
halde iken ; T, T¢’ye yaklastik¢a, uygulanan bir alan madde iginde daha derin noktalara
niifuz eder. Sonugta alanin niifuz etmesi, numunenin tamamini kapsayarak onun

normal hale gelmesini saglar.
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Sekil 2.5: Yar1 sonsuz bir siiperiletken i¢inde B manyetik alaninin, numune yiizeyine olan x
uzakligi ile degisimi. Siiperiletken madde kesikli ¢izginin sagindadir ve madde disinda(x<0)
manyetik alan By dir.

2.4.2 Koharens Uzunlugu

Koharens uzunlugu ( ¢ ), siiperiletkenlikte temel bir kavramdir ve

stiperiletkenlerin mikroskobik 6zelliklerini anlamak i¢in kritik bir parametredir. Bu
uzunluk, siiperiletkenlik fenomeninin mekansal 6l¢egini tanimlar ve siiperiletkenlerin
tipini, manyetik 6zelliklerini ve mikroyapisal davranislarini anlamada 6nemli bir rol
oynar. Siiperiletkenlikte, Cooper ciftleri ad1 verilen elektron ¢iftlerinin birbirine bagh

kaldig1 mesafeyi ifade eder.

Koherens uzunlugu, siiperiletkenlerin tipini belirlemede 6nemli bir rol oynar.

Koherens uzunlugu niifuz derinliginden biiyiikse 1. Tip bir siiperiletkendir. Diger

A
taraftan — oranindaki bir artim, II. Tip siiperiletkenligi one ¢ikarir. Bir metaldeki

5

ortalama serbest yol, metale safsizliklar katilarak kisaltilabilir. Metalde safsizliklar
eklendikge, niifuz etme derinligi artar, koherens uzunlugu azalir. Bu sekilde, bir metale

baska bir metal ekleyerek, metalin I. Tipten II. Tipe degisimi saglanabilir.
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2.4.3 Ginzburg-Landau Teorisi

Stiperiletkenligi makroskobik diizeyde agiklayabilmek i¢in Ginzburg ve
Landau tarafindan 1950 yilinda olusturulan bir teoridir (Ginzburg and Landau, 1950).
Temelde bu teori sliperelektron kiitlesi (m*), elektron yiikii (e*) ve elektron yogunlugu

(n* ) arasinda bir dizi baglar kurmaktadir.

m =2m (2.6)
e ==+2e (2.7
ng = 1/2 ns (2.8)

Ginzburg-Landau Teorisine gore, malzemede kritik gecis sicakliginin altinda
bir sicaklik degerinde, Gibbs serbest enerjisi denklem 2.9°de oldugu gibi ifade
edilebilir.

Gs[@]=Gn+ — [ dr —— x (—ihV + e’ A)p". (ihV + e’ )P +

2m*

o) B2() — ol (1). M (r) + a0@" + 5 bpO" 00" +..... (2.9)

Bu denklemde Gn normal durum serbest enerji yogunlugu, A manyetik vektor

potansiyeli, a ve b sicaklik fonksiyon parametresidir. Bu denkleme gore eger malzeme
normal durumda ise; B= poH, M = 0 ve manyetik katki; % Uo H? olarak ifade edilirken,

malzeme siiperiletken durumda ise; B = 0, M = —H ve manyetik katki; u, H?olarak
ifade edilmektedir (Poole ve dig. 2007.).
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2.5 1L Tip Siiperiletkenler

I. Tip stiperiletkenlerden farkli olarak, manyetik alanin kritik seviyeleri
arasinda siiperiletkenlik durumunu kademeli olarak kaybeder. Bu tip siiperiletkenlerin
davraniglar1 su sekilde 6zetlenebilir; iki kritik manyetik alan vardir. Alt kritik alan
(Hc1), Manyetik alanin bu seviyeyi gegmesiyle, manyetik aki ¢izgileri (aki tiipgiikleri)
siiperiletkenin icine niifuz etmeye baslar. Ancak, siiperiletkenlik hala korunur. Ust
kritik alan (Hc2), Manyetik alan bu seviyeyi astiginda siiperiletkenlik tamamen
kaybolur ve malzeme normal iletken hale geger. Hc1 ile He arasinda, siiperiletkenlik
ile normal durum bir arada bulunur. Bu bdlgede, manyetik aki, Sekil 2.6’ de gorildigi

vorteks ad1 verilen kuantumlanmuis tiipgiikler seklinde siiperiletken i¢ine niifuz eder.

Ust kritik manyetik alan

H c20
Normal durum

H Manyetik alan
cizgileri
Kansik durum
- AR kyitik manyetic slan
H cl0
H . || Meissner durumu
0
T TcO

Sekil 2.6: 1. Tip siiperiletkenlerde manyetik alan-sicaklik grafigi

Stiperiletken karigik veya vorteks halinde oldugunda, ortalama manyetik aki
yogunlugu degeri poH olan bir denge degerindedir. Ayn1 zamanda alana dik homojen
olmayan ve iki boyutta periyodik olarak degismektedir. Manyetik aki karigik
haldeyken, aki c¢izgileri veya aki girdaplart olarak isimlendirilen ve (¢po=h/2e)

degerinde girdaplardan olusur. Aki cizgileri disaridan uygulanan manyetik alanin
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arttirtlmasiyla birbirine o kadar ¢cok yakin olacaktir ki, uygulanan alan degeri tist kritik
manyetik alan degerine esit oldugu anda siiperiletken faz ortadan kaybolacaktir.
Alanin artmasi ile girdaplar F~ . = J” ¢ x B” Lorentz kuvvetinin etkisi ile birbirine o
kadar yakinlasacaktir ki, girdaplar iist liste gelecek ve siiperiletkenligi saglayan
girdaplar malzemede yer almayacaktir, (Bishop ve dig. 1993). Yiiksek kritik
sicakligina sahip siiperiletkenler II. tip siiperiletken yada “seramik” siiperiletkenler

olarak bilinir.

2.6  Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenleri

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin kesfi, 20. yiizyilin en 6nemli bilimsel
atilimlarindan biridir ve siiperiletkenlik alaninda devrim yaratmistir. 1987'de Yttrium-
Barium-Copper-Oxide (YBCO) bilesigi kesfedilmis olup YBCO, 92 K Kkritik
sicaklikta siiperiletkenlik gostermistir.  Bu kritik sicaklik, sivi azot (=196 °C)
sicakliginin lizerinde oldugu i¢in, sogutma maliyetlerini ciddi dl¢lide azaltmustir.
Boylece, Helyumla calisan sogutucular yerine daha ucuz olan azotla calisan
sogutucular1 kullanmak miimkiin olmustur. Daha sonrasinda ise sirasiyla Bi-Sr-Ca-
Cu-O sistemi (T¢ ~ 110 K) (Maeda ve dig. 1988), T1-Sr-Ca-Cu-O sistemi (T¢ ~ 120
K) (Sheng ve Hermann 1988%° ). ve Hg-Ba-Ca-Cu-O sistemleri (Tc ~ 130 K)
(Schilling ve dig. 1993) kesfedilmistir.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri, kesfedilmesinden bu yana birgok alanda
potansiyel kullanim imkani sunmaktadir. Bu malzemelerin elektriksel direng
gostermeksizin elektrik akimini iletebilme 6zelligi, enerji verimliligini artirmak, yeni
teknolojiler gelistirmek ve siiperiletkenlik prensiplerinden faydalanmak icin cesitli
uygulamalara olanak tanimaktadir. Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin baglica

kullanim alanlarti;

Enerji lletimi ve Dagitimi: Yiiksek sicaklik siiperiletken kablolar, enerji
iletimini daha verimli hale getirir. Bu kablolar, diisiik kayiplarla biiyiik miktarda enerji

tasiyabilir (Miiller ve dig. 2008).

Dagitim sistemleri: Siiperiletken kablolar, enerji dagitiminda daha az alan

kaplar ve daha az maliyetle daha fazla enerji tasimaya olanak tanir.
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Manyetik Alan Uygulamalart: Siiperiletkenler, giiclii manyetik alanlar
olusturarak MRI makineleri ve manyetik levitasyon sistemlerinde kullanilmaktadir

(Lopez ve dig. 2016).

MRI Makineleri: Manyetik rezonans goriintiileme (MRI) cihazlarinda, yiiksek

sicaklik siiperiletkenleri kullanilarak daha giiglii ve stabilize edilmis manyetik alanlar

elde edilebilir.

Manyetik levitasyon: Siiperiletkenlerin manyetik alanlariyla etkilesimleri

sayesinde, siirtiinmesiz tagima sistemleri (maglev trenler gibi) gelistirilebilir.

Enerji Depolama: Siiperiletken Enerji Depolama Sistemleri (SMES), ani enerji
taleplerini karsilamak ve dalgalanmalari dengelemek icin kullanilabilir (D. N.

D'Amore ve dig. 2019).

Elektronik ve Telekomiinikasyon: Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri,
mikrodalga iletisim sistemlerinde ve yiiksek hizli elektronik devrelerde kullanilabilir

(Wang ve dig. 2017).

Hizli devre elemanlari: Siiperiletken teknolojisi, hizli hesaplama ve veri isleme
icin kullanilabilecek yiiksek performansli elektronik bilesenlerin gelistirilmesine

olanak tanir.

Mikrodalga iletkenligi: Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri, telekomiinikasyon

cihazlarinda, 6zellikle mikrodalga frekanslarinda verimliligi artirabilir.

Arastirma ve Gelistirme: Yilksek sicaklik siiperiletkenleri, kuantum

hesaplamada ve temel fizik deneylerinde kullanilmaktadir (Hwang ve dig. 2020).

Savunma Sanayi: Siiperiletken sensorler, savunma uygulamalart i¢in kritik

oneme sahip bircok uygulamada kullanilmaktadir. (Kaul ve dig. 2017).

Medikal Uygulamalar : Siiperiletken biyosensorler, hastaliklarin teshisi igin
kullanilabilecek yiiksek hassasiyetli cihazlarin gelistirilmesinde kullaniimaktadir

(Pastor ve dig. 2014).
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Stiperiletken Biyosensorler: Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri, biyomolekiilleri
algilamak i¢in kullanilan siiperiletken biyosensorlerde kullanilmaktadir. Bu sensorler,
yiiksek hassasiyet ve hizli tepkime siireleri sunarak hastaliklarin erken teshisini saglar

(Yang ve dig. 2019, Fu ve dig 2020).

Kanser Teshisi ve Tedavi: HTS, kanser teshisinde kullanilan TARE (Targeted
Alpha Radioimmunotherapy) gibi tedavi yontemlerinde potensiyel olarak
kullanilmaktadir. Bunun yam sira, 6zellikle molekiiler goriintiileme i¢in gelistirilmis
stiperiletken dedektorler, diisik doz radyasyon kullanarak yiiksek c¢oziiniirliikte

goriintiileme saglar (Lee ve dig. 2012).

Hizli Analiz ve Test Sistemleri: Yiksek sicaklik siiperiletkenleri, klinik
testlerde kullanilan hizli analiz yontemlerinde de rol oynamaktadir. Bu sistemler,
genetik testler, glukoz izleme ve hizli patojen tespiti i¢in kullanilmaktadir (Wang ve
dig. 2021).

Kalp ile Ilgili Uygulamalar: Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri, kalp sagligini
izlemek i¢in gelistirilmis ilerici yontemlerde kullanilmaktadir. Siiperiletken manyetik
alan dedektorleri, kalp elektriksel aktivitelerini yiiksek hassasiyetle takip edebilir
(Doniselli ve dig. 2014) .

2.7  Yiiksek Sicakhk Siiperiletkenlerinin Yapisal Ozellikleri

Bu tiir malzemeler, genellikle seramik yapida olan II. Tip siiperiletkenler
grubuna girerler ve karmagsik kristal yapilariyla dikkat c¢ekerler. Seramik yapida
olmalarindan dolay1 esnek olmayan kirilgan bir yapiya sahiptirler. Yapi, katmanli bir
karakter gosterir, Bakir-oksit diizlemleri ve ara katmalardan olusur. Bakir-oksit
diizlemleri (CuO2), Siiperiletkenligin gergeklestigi temel yapidir. Ara katmanlar ise,
bakir-oksit diizlemleri arasinda bulunur ve siiperiletkenligi dolayli olarak etkiler.
Genellikle lantan, baryum, itriyum gibi elementlerden olusur. Elektron ¢iftlesmesi
(Cooper ciftleri) bu diizlemlerde meydana gelir. Kristal yapilarinda bulunan diger
atomlar ise periyodik tablonun sinirli bir kismindan gelir. Bu atomlar ya 6s6p atomlari
(Hg, T1, Pb, Bi) ve 3d (Ca), 4d (Rb, Sr, Y), 5d (Ba, La) ilk ge¢is metal atomlar1, ya da
toprak alkali atomlar (Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Ho, Er, Tm) dir. Yiiksek sicaklik
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stiperiletkenleri kiibik (a=b=c), tetrogonal (a =b # ¢ ) ve ortorombik (a # b = ¢) kristal
yapilarina sahiptirler. Burada a ve b o6rgii sabitleri, oksijen diizleminde ¢ ise bu

diizleme dik olarak yer almaktadir.

2.7.1 Y123’in Genel Ozellikleri

Y BaxCusO7.; yiiksek sicaklik seramik siiperiletkeni Y, Ba ve Cu metallerinden
olusur. YBCO, bilesimindeki metal iyonlarinin bagil sayilari oranlarindan dolay1 Y123
olarak adlandirilmaktadir. Son yillarda bu malzemenin farkli bilesim oranlarinda da
stiperiletkenlik gosterdigi gézlemlenmistir. Y358, Y124 ve Y247 olarak adlandirilan

farkli bilesikler arastirmacilar tarafindan incelenmeye baslanmaistir.

YBCO'un birim hiicresi, genellikle perioksit seklinde yiiksek simetrik bir
yap1 sergiler (Sekil 2.7). Perovskite, genellikle kiibik bir birim hiicre ile taninir. Yapu,
A katyonunun kdoselerde yer aldigi ve B katyonunun merkezde bulundugu, oksijen
anyonlarinin ise yiizey merkezlerinde yer aldigi bir diizenlemeye sahiptir. A katyonu
birim hiicrenin koselerinde, B katyonu birim hiicrenin merkezinde ve X anyonlari

birim hiicrenin yiizey merkezlerinde bulunur.

ol W% ¢
ZIN ¢

N -
dl SV

Sekil 2.7: ABX3 genel formiillii perovskite yap1
(https://commons.wikimedia.org/wiki/File:Perovskite_ ABO3.jpg)
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YBCO'da Ba ve Y katyonlari, oksijen atomlari ile birlikte bir ti¢ boyutlu yap1
olusturur. Bunun yani sira, CuO: katmanlar1 YBCO'nun siiperiletken 6zelliklerini
belirleyen onemli bolgelerdir (Sekil 2.8). YBCO’nun birim hiicresi neredeyse
ortorombik olan ii¢ perovskit birim hiicresinden olusur. Her perovskit hiicrenin
merkezinde bir Y veya Ba atomu (ortadaki birim hiicrede Y atomu, alt ve tistteki
hiicrede Ba atomu) bulunur. Birim hiicrenin tiim kdse noktalari, oksijene gore iki farkli
koordinasyona sahip olan Cu (1) ve Cu (2) tarafindan isgal edilir. Oksijen i¢in dort
olas1 kristalografik nokta vardir: O (1), O (2), O (3) ve O (4) (Hazen ve dig. 1987).
YBCO birim hiicresinin temel 6zelliklerinden biri iki CuO 2 katmaninin varligidir. Y
diizleminin rolii iki CuO » diizlemi arasinda bir ara par¢a gorevi gormektir. YBCO'da,

Cu-O zincirlerinin siiperiletkenlik i¢in 6nemli bir rol oynadig: bilinmektedir.

CuO2
Planes O (4)

Chains

Sekil 2.8: Burada Y ve Ba atomu merkez A katyonlari, Cu atomu ise B katyonudur.

YBCO bilesiginin kristal yapis1 ve siiperiletkenlik 6zellikleri oksijen miktarina
bagli olarak degismektedir. YBaCu3O7; formuliindeki “8” sembolii oksijen
miktarinin degiskenligini tanimlamaktadir. 6 degerinin 1 ile 0 arasindaki degisimi
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kristalin yapisini degistirmektedir (Sekil 2.9). Yaklasik olarak 0,6’dan daha kiiciik 6
degerleri i¢in YBazCuzO7-5 tetragonal (a=b=c), 0,6 dan daha biiyiik 6 degerleri igin
YBa;Cuz07.5 ortorombik (azb#c) yapiya sahiptir. Baska bir degisle bu yapilarin
olusumu birim hiicre kenarlarindaki son CuO tabakalarindaki oksijen dagilimi
miktarina baglidir. Diisiik oksijen konsantrasyonu i¢in, birim hiicredeki alt ve tist CuO
diizlemlerindeki Cu atomlar1 arasinda oksijen bosluklar1 bulunmaktadir. Bu durum
terogonal yapi olusumuna sebep olurken o6’nin sifira yakin degerlerinde oksijen
atomlar1, CuO tabakalardaki Cu atomlarinin aralara diizenli bir sekilde yerleserek
ortorombik yapiy1 olustururlar. Bu tabakalar CuO zinciri olarak adlandirilirlar. YBCO
sisteminde kristal yapidaki bakir ve oksijenin, CuO zincirlerini ve CuO; diizlemlerini

olusturuyor olmalar1 YBCO siiperiletkenlerini diger siiperiletkenlerden ayirir.

Ortorombik-tetragonal faz gecisi oksijen difiizyon kinetigi tarafindan kontrol
edilen evrimsel bir islemdir. Oksijen bosluklarinin diizenlenmesi sonucu olusan
zincirler sadece ortorombik fazda goriiliir. Oksijen bosluklarinin diizenlenmesi sonucu
olusan bu iki farkli yapinin olusmasi malzemenin 1s1l islem siireclerine ve tablet haline
getirilme basincina baglidir (Conder 2001). Siiperiletken YBa>Cu3O7.y faz ortamdaki
gazin tipine (hava, oksijen vs) ve oksijen basmcinin degerine bagl olarak 600°C -
750°C araligindaki sicakliklarda isitma siiresince ortorombik-tetragonal faz gegisi

gosterir (Balc1 2000).

Tetragonal faz siiperiletken degildir ve yariiletkenlerinkine benzer bir
Ozdireng-sicaklik egrisi gosterir. Oksijen igerigindeki artisdan dolay: tagiyicilar Y-Ba-
Cu-O bilesiklerindeki CuO2 diizlemine katki edilecegi i¢in ortorombik faz siiperilteken
ozellik gosterir ve siiperiletken gegis sicakliginin yukarisinda metalik 6zdireng

davranisi sergiler (Shiohara ve Endo 1997).

Ortorombik yapidaki YBa2CusO7 bilesiginin drgii parametreleri: a=3,823 A,
b=3,885 A, c=11,7 A iken, tetragonal yapidaki YBaCusOg bilesiginin o6rgii
parametreleri ise, a=b=3,86 A, c=11,7 A olarak bulunmustur (Saxena,2010).
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Sekil 2.9: Y123%iin (a) Ortorombik Faz, (b) Tetrogonal Faz Kristal yapis1 (Akdere, 2022)

2.7.2 Y358’in Kristal Yapisi

YBCO ailesi igerisindeki bilesiklere kimyasal katkilama ya da yapisal
degisiklikler yapilarak ortam basincinda kritik sicakligin yiikseltilebilecegini isaret
edilmis ve bu anlamda bir¢ok katkilma islemleri, farkli {iretim teknikleri ve farkli
basing altinda iiretim asamalar1 denenmistir. Bu dogrultuda sadece yapisal degisiklikle
de kritik sicakligin arttirilabilecegi diisiincesi ile Y123’iin farkli fazlar1 ¢alisilmaya
baslanmistir. Y124, Y247 ve Y358 bunlardan bazilaridir.

Y-123 fazinda CuO: diizlemleri tasiyict yiikler igerirler, Cu-O zincirleri ise
diizlemler aras1 yiiklerin taginmasi i¢in ylik deposu gibi davranirlar. Y—123{in igerdigi
oksijen miktari, kristal yapiyr ve CuO: diizlemleri icindeki tastyict yiik
konsantrasyonunu belirler. Orgiideki oksijen miktar1 kritik sicakligin degerini belirler.
Yapilan nétron kirinimi ¢alismalarindan, oksijen bosluklarinin diizenlenmesiyle kritik
sicakligin belli oranda arttirilabilecegi goriilmiistiir (Conder K. 2000). Y—124 fazinin
birim hiicresinde bir CuO diizlemi ve ¢ift CuO zinciri vardir. CuO zincirleriyle bitisik
Cu’in pozisyonu b ekseninde b/2 kadar 6telendigi icin ¢ parametresi ikiye katlanir

(Sekil 2.10). Y—-124 oksijen sitokiyometrisi agisindan Y123’e gore daha kararlidir.
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Ancak yapisim1 kararli kilabilmek icin yiliksek sicakliklarda yiiksek oksijen basinci
altinda sentezlemek gerekmektedir. Y247 fazinin birim hiicresinde ise, c-
dogrultusundaki yap1 tekil CuO zincirli ve iki kat CuO zincirli bloklar1 sirasiyla
degistirmeye dayanir. Ayrica iki esit olmayan diizlem ve buna ek tekil CuO zinciriylr

bir ¢ift CuO zinciri bulunur (Sekil 2.11).

Cul, 04
Ba,01

Cu2, O
g

Sekil 2.10: Y-124 bilesiginin kristalografik yapist (Conder 2001)
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o Cu2,02,03

Bal,01

Y,Ba, Cu, Oy

Sekil 2.11: Y-247 bilesiginin kristalografik yapist (Conder 2001)

“Y3BasCugO1ss (Y358)”, bilesigi 2009°da kesfedilerek YBCO ailesine
katilmistir. Bu bilesigin Tc¢’si Te>100 K olarak tespit edilmistir. Y358, bes CuO2
diizlemi ve ii¢ CuO zinciri igerir. CuOz diizlemlerinin sayisinin ve ayrica CuO
zincirlerinin konumunun artirilmasimnin Y358 bilesigindeki gecis sicakliginin degeri
tizerinde onemli etkilere sahip oldugu goriilmektedir (Aliabadi ve dig. 2009). Bu
yapidaki ii¢ CuO2 diizlemi, BaO tabakalatiyla ayrilmis CuO; diizlemlerinin varligi
gozlenmistir. Teorik hesaplara gore Y358 sistemindeki bes CuO2 diizleminden dort
tanesinde bosluk yogunlugunun arttigi, diger besinci CuO: diizlemindeyse apikal
oksijeni eksikligi gozlendigi ve Oksijen eksikliginin sebep oldugu yiik tastyici
yogunlugunun azaldig1 rapor edilmistir. Bu apikal oksijen, CuO: diizlemleri ile Cu-O
zincirleri arasindaki yiik transferinde Oonemli bir yere sahiptir. Oksijen eksikligi
sorunu, Katkilama ile diizlem eklenmesi yontemi ile ¢oziilebilmektedir. Baska bir

ifadeyle, daha yiiksek gecis sicakligi olan daha iyi YBCO siiperiletkenlerini
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olusturmak i¢in Cu-O zincirlerinden CuO; diizlemlerine yiik tasiyicist olarak oksijen

pompalanmalidir (Tavana ve Akhavan 2010).
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Sekil 2.12: A (Y3Ba5Cu8017), B (Y3Ba5Cu8018) ve C (Y3Ba5Cu8019) bilesiklerinin kristal
yapilari. C1-C4, P1-P6 ve O1-05 sirayla Cu-O zincirlerini, CuO2 diizlemlerini ve oksijen atomlarini
gostermektedir (Khosroabadi ve dig. 2014).

Khosroabadi ve dig. Yaptiklari teorik ¢alismada, Sekil 2.12°de gosterilen A, B
ve C yapilari olarak adlandirilan Y358 sistemi i¢in Ui¢ farkli kristal yapiy1 ele aldilar.
Bu yapilarin 6zellikleri sunlardir: A yapis1 dort CuO2 diizlemi ve CuO zinciri ile
17 oksijen iyonuna sahiptir ; B yapis1 bes CuO2 diizlemi, ii¢ CuO zinciri ile 18 oksijen
iyonuna sahiptir; ve C yapisi altt CuO2 diizlemi, ti¢ CuO zinciri ile 19 oksijen
iyonuna sahiptir. Bu ii¢ yap1 igin yaptiklari calismada, daha yiiksek oksijen
konsantrasyonuna sahip yapmin en diisiikk toplam enerji degerine sahip oldugu
sonucuna vararak, deneysel kurulumda tam oksijen atmosferi saglanirsa, Y358 i¢in

son denge fazi i¢in C yapisina sahip olunabilecegini belirtmislerdir. Ayrica, bazi
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HTSC kristal yapilarinin alt yapisal bloklardan olustugu tahminine gore C yapisindaki
Y358 bilesiginin, iki Y123 blogu arasina sikistirilmig bir YbaCu20s (Y112) blogu
veya Sekil 2.13’de gosterilen sirayla diizenlenmis iki BaCuO2 ve ii¢ Y112
blogu gibi alt yapisal bloklara ayrisabilecegini ongérmiisler. Tiim alt yap1 bloklari
(Y112, Y123 ve BaCuOy) kararli fazlar oldugu i¢in olusan Y358 yapisinin da kararli
bir faz olabilecegini belirtmislerdir. Ancak C yapist fazi, Y112 ve Y123’lin daha
kararli fazlarina ayrigmak icin kiiglik bir enerji emerek kararsiz olabilir. Bu durum
malzeme hazirlama esnasinda olusabilir. Bu yilizden tek fazli Y358 malzemesini
tiretmek oldukga zordur. Ayrica yapisindaki 19 oksijen atomunu saglamak igin tiretim

asamasinda giiclii bir oksijen atmosferi gerekmektedir.

Sekil 2.13: C yapisindaki Y358 birim hiicresini olugturan Y112, Y123 ve BaCuO2 alt yap1 bloklarinin
kristal yapist.
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2.8  Yiiksek Sicaklik Siiperiletken Malzeme Hazirlama Teknikleri

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin 6zellikleri, hazirlanma yontemlerine gore
degisiklik gostermektedir. Kullanilan kimyasallar zehirli ve c¢alisma yiiksek
sicakliklarda oldugundan dolayi, malzemeler hazirlanirken giivenlik Onlemlerine
dikkat etmek gerekmektedir. Hazirlanan malzemelerin siiperiletkenlik 6zellikleri
hazirlama metoduna ve tavlama siiresine bagli olarak degismektedir. Bu nedenle,
kiilge seramik siiperiletkenlerin iiretilmesinde farkli yontemler uygulanmaktadir. En
yaygin olarak kullanilanlar katihal tepkime yontemi ve eritme yontemleridir. Fraklh
tiretim tekniklerinin ortak hedefleri ise siiperiletken malzemenin siiperiletkenlik

ozelliklerini arttirabilmektir.

Katithal Tepkime Metodu, siiperiletken malzemelerin {liretiminde en yaygin
kullanilan yontemlerden biridir. Bu yontem, kat1 haldeki baslangi¢ malzemelerinin bir
dizi 6glitme, karistirma ve 1sil islem asamasindan gecirilerek siiperiletken fazin
olusmasini saglar. Bu metodda, yliksek saflikta Y203, BaCOs ve CuO toz bilesikleri
kullanilmaktadir. Tozlar iyice karistirilir, YBCO numunesinin homojenligi baslangic
tozlarinin iyi sekilde karistirilmasiyla elde edilir. 850-950 °C’de kalsinasyon islemi
uygulanir. Bu asama, baslangi¢ malzemelerinin birbiriyle reaksiyona girmesini saglar
ve ara fazlarin olusumunu baslatir. Kalsinasyon isleminden sonra malzeme 6giitiiliir.
Sinterleme Oncesi, sekil vermek ve tanecikler arasi baglantilar1 giiclendirmek i¢in
presleme yapilir. Toz yliksek basingta preslendikten sonra 925 °C’nin altinda
sinterlenebilir. Sinterleme islemi, numunenin sicakliginin oda sicakligindan belirlenen
sicakliga kadar arttirilmasi ve belirli siire bekledikten sonra yavas¢a oda sicakligina
sogutulmasini icermektedir. Tanecik smirlarinda gerilimlerden kaynaklanan
catlamalar1 ve yapisal kusurlar1 6nlemek i¢in, yavas sogutma gerekmektedir. Oksijen

ortaminda uzun siireli tavlama yogun maddeye oksijen girisinde etkilidir.

Eritme-Yonlendirme-Biiyliitme (MTG) yOntemini, siiperiletken malzemelerin
tretiminde kullanilan bir yontemdir ve genellikle yiliksek sicaklik siiperiletkenleri
(HTS) i¢in tercih edilir. Bu yontem, 6zellikle tane boyutlarini kontrol etmek ve yiiksek
kritik akim yogunluguna (Jc) sahip siiperiletkenler elde etmek igin kullanilan bir
yontemdir, Jin ve arkadaslar1 tarafindan (1988) kullanmislardir. Siiperiletken

malzemeyi olusturacak metal oksitler ve karbonatlar kat1 hal reaksiyonu yontemi ile
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karistirilir ve kalsine edilir. Daha sonra karisim preslenerek bir pelet veya ¢ubuk haline
getirilir. Hazirlanan malzeme, kritik sicakligmmin tizerinde (1000—1200 °C) bir
sicakliga kadar 1sitilir. Bu islem sirasinda malzeme kismen veya tamamen eriyerek sivi
bir faz olusturur. Sicaklik, belirli bir hizla kontrollii sekilde diisiiriiliir. Bu sirada,
kristaller, belirli bir yonde biiylimeye baslar. Bu siirecte sicaklik gradyani kritik bir rol
oynar. Eritme-Y 6nlendirme-Biiyilitme yontemi, yiiksek performansli ve yonlendirilmis
kristal yaprya sahip siiperiletken malzemelerin iiretilmesini saglar. Ozellikle kritik
akim yogunlugu ve manyetik alan performansi gibi 6zelliklerin gelistirilmesi gereken

uygulamalarda tercih edilir.

MTG yonteminde, geleneksel MTG yonteminin bazi zorluklarini asmak ve
siiperiletken malzemelerin performansin1 optimize etmek igin gelistirilmis bir
tekniktir. Bu yontem, tane boyutlarin1 kontrol etmek, faz safligini artirmak ve kritik
akim yogunlugunu (Jc) yiikseltmek amaciyla stirecteki parametreleri ve ek

mekanizmalar iyilestirir.

MPMG ydntemi, siiperiletken malzemenin eritilmesi, toz haline getirilmesi ve
yeniden eritilerek kristal biiyiitme stirecinin kontrollii bir sekilde gergeklestirilmesi
adimlarin1 igerir. Bu yOntem, malzemenin igerisinde istenmeyen fazlar1 ve
diizensizlikleri minimize ederek yonlendirilmis bir kristal yapi1 saglar. Eritme-Toz-
Eritme-Biiyiitme (MPMG) yonteminde hizli sogutma isleminden sonra numuneler
ince toz haline getirilip iyice karistirilir. Toz haline getirilmis malzeme tekrar eritilir.
Bu asamada, malzeme sicaklik gradyanina maruz birakilir, béylece kontrollii bir
kristal biiylime baslar. Sicaklik, kontrollii bir sekilde diisiiriilerek kristallerin belirli bir
yonde biiyiimesi saglanir. Sonrasinda ise numune yavasc¢a oda sicakligina sogutulur.
MPMG yontemiyle hazirlanan numunede Y(211) pargaciklart J¢ ile ilgilidir ve
siiperiletken olmayan fazlar pinning merkezleri olarak gorev yapmaktadirlar

(Murakami 1992).
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3. DENEYSEL CALISMA

31 RE358 (RE=Y, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Ho, Er) Siiperiletken

Numunelerin Uretilmesi

RE358 siiperiletkenlerinin iiretimini gergeklestirirken Y358 i¢in meydana

gelen ilk kimyasal reaksiyon;

3/2Y,03 + 5BaCO3 + 8CuO —— > Y3BasCugO7., + CO2 (3.1)

dir. Burada iiriin olarak Y3BasCugO7-, (Y358) bilesigi elde edilmistir. Benzer sekilde
Nd3BasCugO7-, (Nd358), SmsBasCugO7, (Sm358), DysBasCugO7., (Dy358),
GdsBasCugO7., (Gd358), EuzBasCugO7., (Eu358), HosBasCugO7, (H0358) ve
ErsBasCugO7-, (Er358) siiperiletken bilesikleri elde edilmistir. Bu reaksiyonlari
gerceklestirmek igin yiiksek saflikta ve toz halinde bulunan Y203, Nd203, Sm20s,
Dy»03, Gd203, Eu203, H0203, Er,03, BaCO3 ve CuO bilesiklerinin belirli orandaki
karigimlar:  kullanildi. Kiitlenin korunumu yasasina gore, fiziksel ve kimyasal
degisimlerin tamaminda tepkimeye giren maddelerin (reaktifler) kiitleleri toplamu,
tirlinlerin kiitleleri toplamina esittir. Buna gore, iiretmek istenen RE358 siiperiletken
bilesiklerinin kiitlelerini hesaplamak i¢in oncelikle bilesiklerin atom ve molekiil

agirliklarinin hesaplanmasi gerekir.

Bir bilesigin molekiil agirligi, bilesigi olusturan elementlerin atomik agirliklar:
toplanarak hesaplanabilir. Ornegin, Y2Os bilesigi 2 tane yitriyum (Y) ve 3 tane oksijen
(O) atomundan meydana gelir. Yitriyumun atom agirligr 88,9059 g/mol diir (1
mol’iinde 88,9059 gram atom bulunur), oksijenin atom agirligt 15,9994 g/mol’diir (1

mo’ linde 15,9994 gram atom bulunur). Boylece Y203 bilesiginin molekiil agirlis;

Yitriyum igin  Y2: 2 x 88,9059 = 177,8818 g/mol

Oksijen i¢in  Os: 3 x 15,9994 = 47,998 g/mol
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Yitriyumoksitin molekiil agirlig Y203: 177,8818 + 47,998 = 225,88 g/mol
seklinde hesaplanir. Benzer sekilde, diger bilesiklerin molekiil agirliklar: da

Baryum i¢in Ba: 1 x 137,33 =137,33 g/mol

Karbonicin C:  1x 12,011 = 12,011 g/mol

Oksijen i¢in O3: 3 x 15,9994 = 47,9982 g/mol

Baryum karbonatin molekiil agirligit BaCOz = 197,35 g/mol

Bakir i¢in Cu: 1 x 63,546 = 63,546 g/mol
Oksijen i¢in O: 1 x 15,9994 = 15,9994 g/mol

Bakiroksitin molekiil agirligi CuO = 79,5454 g/mol

Neodyum i¢in Nd2: 2 x = g/mol
Oksijen igin  O3z: 3 x 15,9994 = 47,998 g/mol

Neodyumoksitin molekiil agirligi Nd2Os: + 47,998 = 336,48 g/mol

Samaryum i¢in Smz: 2 X = g/mol
Oksijen i¢in  Os: 3 x 15,9994 = 47,998 g/mol

Samaryumoksitin molekiil agirhigi Sm2O3: + 47,998 = 348,70 g/mol

Disprosyum i¢in Dy»: 2x = g/mol
Oksijen i¢in  O3z: 3 x 15,9994 = 47,998 g/mol

Disprosyumoksitin molekiil agirligt Dy»Oz3: + 47,998 = 373,00 g/mol
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Gadalonyum i¢in Gd2: 2 x = g/mol
Oksijen igin  O3: 3 x 15,9994 = 47,998 g/mol

Gadalonyumoksitin molekiil agirligit Gd»Os: + 47,998 = 362,50 g/mol

Evropiyum i¢in Eux: 2x = g/mol
Oksijeni¢in  Osz: 3 x 15,9994 = 47,998 g/mol

Evropiyumoksitin molekiil agirligi Eu203: + 47,998 = 351,92 g/mol

Holyum i¢in Ho2: 2 Xx = g/mol
Oksijen i¢in  Os: 3 x 15,9994 = 47,998 g/mol

Holyumoksitin molekiil agirhig Ho203: + 47,998 = 377,86 g/mol

Erbiyum i¢in Er2: 2Xx = g/mol
Oksijen igin  O3z: 3 x 15,9994 = 47,998 g/mol

Erbiyumoksitin molekiil agirligr Er20s: + 47,998 = 382,56 g/mol

olarak hesaplanir. Denklem 3.1’¢ gore tepkimeye giren bilesiklerin katsayilari o
bilesige ait molekiil agirligi ile carpilarak gerekli miktarlar bulunur. Yani istenen
tepkime icin 3/2 mol Y203, 5 mol BaCO3 ve 8 mol CuO tepkimeye girer. Ornegin,
Y3BasCugO7 i¢in (3.1) denklemine gore tepkimeye girecek olan bilesiklerin

agirliklari,

3/2Y203 icin = 3/2(225,81) = 338,72 g
5BaCO3 igin = 5(197,34) = 986,70 g
8CuO icin = 8(79,54) = 636,32 g
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seklinde bulunur. Boylece 1 mol Y3BasCugOr-, bilesigi igeren numune elde etmek icin
reaksiyona giren bilesiklerin toplam molekiil agirliklar1 338,72 + 986,70 + 636,32 =
1961,74 g olarak hesaplanir. Deneysel caligmalarda kullanilmak iizere yaklasik 10 g.
bilesik tiretimi yapmak yeterli olacaktir. Bu elde edilen bilesik yaklasik 5 g. olmak
tizere iki tablet haline getirilir. Buna gore tepkimeye girmesi istenilen bilesiklerin
toplam agirliginin 10 g. olmasi istenirse, Y3BasCugOr-, bilesigini ka¢ mol olmasi
gerektigini basit bir orant1 ile hesaplanarak 0,00510 mol oldugunu bulunabilir.

Boylece Y3BasCugOz7-, numunesini elde etmek i¢in gereken bilesiklerin agirliklari;
338,72x0,00510 = 1,7274 g Y203
986,70x0,00510 = 5,0286 g BaCOs3

636,32x0,00510 = 3,2452 g CuO

seklinde hesaplanir.

RE358 (RE=Y, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Ho, Er) numuneleri i¢in yapilan

hesaplamalara gore;

10 g Nd3BasCugO7., (Nd358) numunesi igin
Nd20s: 2,3710 g
BaCOz: 4,6392 g
CuO:2,989%6 g

10 g SmzBasCugO7-, (Sm358) numunesi i¢in
Sm03: 2,4362 ¢
BaCOz : 4,5996 g

CuO:2,9640¢

10 g Dy3BasCugO7., (Dy358) numunesi i¢in
Dy.03: 2,5624 g
BaCOs : 4,5228 g

CuO:29146¢
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10 g Gd3BasCugO7-, (Gd358) numunesi igin
Gd203 : 2,5084 g
BaCOz : 4,5556 g
CuO:2,9356 ¢

10 g EusBasCugOy7-, (Eu358) numunesi igin
Eux03:2,4532 ¢
BaCOz3 : 4,5892 g
CuO:29574¢

10 g ErsBasCugO7-, (Er358) numunesi igin
Er,0s:2,6110 g
BaCOz3: 4,4932 g
CuO:2,8954 g

10 g HosBasCugO7., (H0358) numunesi igin
Ho203 : 2,5872 g
BaCOz : 4,5076 g

CuO:2,9048 ¢

olarak hesaplandi. Ornekleri hazirlamak i¢in %99,99 saflikta kimyasallar kullanilmis
olup, oOlgimlerde 4 haneli hassas oOl¢iim Yyapalabilen Sartorius marka terazi

kullanilmistir.

Ornekleri su sekilde hazirlandi: toz haldeki bilesikler uygun miktarlarda
tart1ldi, agat havan kullanilarak homojenlik i¢in yaklasik 3 saat karistirildi. Honeywell
sicaklik kontrol iiniteli Protherm marka kare firin kullanilarak, karisim aliimina
(Al2O3) pota igerisine kalsinasyon iglemi i¢in konuldu (Sekil 3.1). Firin, oda
sicakligindan itibaren, 5 °C/dakika sicaklik artigiyla 930 °C ’ye kadar 1sitild1 ve 24
saat bu sicaklikta bekletildikten sonra 1°C/dakika hizla oda sicakligina kadar

sogutuldu. Bu islem boyunca uygulanan 1s1l islem Sekil 3.2°de verilmistir.
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Sekil 3.1: Honeywell sicaklik kontrol {initeli Protherm marka kare firmn.

Stcaklke T
Qo)
24 saat
Q30
12C/dakika
SDCE Idallea
Crda Sicakligs Zaman

Sekil 3.2 : Kalsinasyon 1s1l islem semasi.

Kalsinasyon iglemi sonrasinda, malzeme tekrar agat havanda doviilerek toz haline
getirildi. Specac marka presleme aleti kullanilarak 300 MPA basing uygulanmak sureti
ile 10 mm ¢apinda ve yaklasik 1,5 cm kalinliginda tabletler hazirlandi. Hazirlanan bu
tabletler Sekil 3.3’deki sicaklik profili uygulanmak sureti ile sinterleme islemi
gergeklestirildi. Firin oda sicakligindan 5 °C/dakika sicaklik artisiyla 950 °C ’ye kadar
sitildiktan sonra bu sicaklikta 24 saat bekletildi. Sonrasinda 1°C/dakika hizla 500
°C’ye sogutuldu, bu sicaklikta 3 saat bekletildikten sonra 1°C/dakika hizla 300 °C’ye
sogutuldu, sonrasinda tekrar bu sicaklikta 3 saat bekletildikten sonra son asamada

1°C/dakika hizla oda sicakligina sogutularak sinterleme islemi tamamlandi.

32



64
e aldlile
24 Saat
950 |- 122 dakeika
: | 3 Saat ,
500 b---fde oo —4--- 17C dalcka
| J Saat
300 1-- DRt J: -------- 17 dakikca
5hC fdaleilca |
Oda Sicakhigi Zaman

Sekil 3.3: Sinterleme 1s1l islem semasi.

Sinterleme islemiyle seramik kivaminda sertlik derecesine ulasan tabletler
tekrar agat havanda doviilerek toz haline getirildi. Ince toz halindeki malzeme 2 dakika
stire ile 300 MPa basing altinda tutularak 10 mm ¢apinda, yaklasik 5 g. agirliginda
tablet haline getirildi. Elde edilen tablet kristal biiyiitme islemi icin, yapilan DTA
analizleri sonucunda tablo de verilen sicakliklarda kristal biyiitme islemi yapildi.
Kristal biiyiitme sicakligina tiip firin i¢ine tablet haldeki numune Ti sicakligindaki
firina 1s1sal soka ugramamasi i¢in 10 dakika siirede yavas yavas yerlestirildi (Sekil
3.4). Tablet bu sicaklikta 1 saat bekletildi, sonrasinda 2 °C/dakika hizla T2 sicakligina
sogutuldu ve bu sicaklikta da 24 saat kadar tutuldu. Sonrasinda 1 °C/dakika hizla oda
sicakligina sogutularak biiyiitme islemi tamamlandi. Kristal biiyiitme islemi icin
gerceklestirilen 1s1l islem semas1 Sekil 3.5°de gosterilmektedir. Kristal biiyiitme
isleminden sonra olusabilecek kirliliklerden kurtulmak i¢in, tablet numunenin aliimina
pota ile temas halinde olan yiizeyi tarafindan yaklagik 1 mm kalinligindaki kismi
kesme makinesiyle kesilerek atildi. Hazirlanan Orneklerin oksijen miktarlarinin

dengelenmesi i¢in Sekil 3.6’da semasi gosterilen oksijenleme 1s1l islemi uygulanmastir.
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Tablo 3.1: Kristal bityiitme sicakliklari.

Numune T1(°C) T2(°C)

Y358 1040 930
Dy358 1040 920
Er358 1040 900
Ho358 1040 900
Eu358 1070 930
Gd358 1070 930
Sm358 1070 930
Nd358 1070 900

Sekil 3.4: Honeywell sicaklik kontrol iiniteli Protherm marka tiip firin.

Sicalkclic 4

1 Saat 2 "Cidakika

? T\ 24 Saa
2

1 0 daleika

Oda Sicakligs Zaman

Sekil 3.5: Kristal biiyiitme islemi 1s1l iglem semast.
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Sekil 3.6: Numunelere oksijen verilme 1s1l islem semasi.

3.2  Kaldirma Kuvveti Olgiimleri

Kaldirma kuvveti olgiimleri i¢in Sekil 3.7 de gosterilen deneysel diizenek
kullanilmistir. Sistem; 10 hassasiyetli Sartarius marka bir hassas terazi, yakin
mesafede 420 mT ve 8 mm mesafede 280 mT degerinde manyetik alan olusturan Nd-
Fe-B miknatis, numunenin yerlestirildigi plastik numune tutucu, adaptor, numuneyi
adim motoru yardimiyla sabit bir hizla miknatisa yaklastirip uzaklastirabilen bir
diizenekten olugmaktadir. Yapilan Olglimler bilgisayar yazilimi kullanilarak
kaydedilmektedir. Ol¢iimler hem manyetik alan yoklugundaki sogutma (ZFC) hem de
manyetik alan altinda sogutma metodu (FC) uygulanarak gergeklestirildi. Miknatis
hassas terazinin kefesi {izerine yerlestirilerek darasi alindi. Numune dikey dogrultuda
terazinin kefesinden 100 mm yukarida bulunan cihazin manyetik alana etkisi olmayan
kollarma tutturulmus bir plastik bardak i¢ine monte edildi. Sivi azot kullanilarak
numunenin sogumasi saglandi. Boylece, manyetik alan yoklugunda numune
sogutulmus oldu. Sivi azot igerisinde bulunan numune, yavas ve sabit bir slipiirme
hiziyla 100 mm mesafeden miknatisa § mm mesafe kalincaya kadar yaklastirildi ve

beklemeden ayni hizla 100 mm mesafeye ¢ikarildi.
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Sekil 3.7: Kaldirma kuvveti deney sistemi.

Adim motoru kullanilarak, miknatisa 8 mm mesafeden baglayarak 100 mm
mesafeye sabit hizla uzaklastirilarak ve devaminda tekrar 8 mm mesafeye yaklastirildi.
Boylelikle manyetik alan altinda itici ve ¢ekici kuvvetler dl¢iimii yapildi. Siiperiletken
numune ile miknatis arasinda yaklasimdaki itici kuvvet ile uzaklagsmadaki ¢ekici

kuvvet terazi kullanilarak kiitle cinsinden (g) okundu ve bilgisayara kaydedildi.

Yaklagma ve uzaklagma mesafesi bilgisayara aktarilan veri 75 adim olarak
belirlenmistir. Gram cinsinden kaydedilen veriler kiitle ¢cekim ivmesi ile carpilip
numunenin kiitlesine boliinmek suretiyle, mesafenin fonksiyonu olarak birim kiitle

bagina kaldirma kuvveti verileri hesaplandi.

3.3  Mikroyap1

Tablet halindeki numunelerin yiizeyleri diiz bir zemin {lizerinde sirasiyla 180,
320, 600 ve 1500 kumluk SiC zimparalar ile zimparalanarak iyice diizeltildi. Yiizeyleri
zimparalanarak diizeltilen bu numuneler sirasiyla 3, 1, 0.5 ve 0.25 mikronluk elmas
pastalar kullanilarak parlatildi. Parlatilan ylizeyler elmas pasta kalintilarindan alkolle

temizlendi. Daha sonra bu numuneler 5x, 10x, 20x ve 50x biiyilitmelerinde yiizey
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fotograflar1 Nikon ECLIPSE ME600 marka polarize 151k metal mikroskobuyla (Sekil
3.8) ¢ekilerek bilgisayar ortamina aktarildi.

Sekil 3.8: Nikon ECLIPSE ME600 marka polarize 151k mikroskobu.

3.4  Elektriksel Diren¢ Olgiimleri

Uretilen kristallerin elektriksel davramslarini ve kritik gegis sicakliklarini
belirleme i¢in 20-300 K sicaklik araliginda sicaklik bagimli direng Olgiimleri
gerceklestirildi. Elektriksel 6l¢timleri i¢in, oncelikle 10 mm ¢apinda ve yaklasik 1 cm
kalinliginda disk seklinde tabletler hazirlandi. Hazirlanan 6rnekler iizerine glimiis
pasta kullanilarak dort noktadan kontak yapildi. Direng Glglimlerinde Janis marka
kapali devre He gazi1 sogutmali bir kriyostat kullanildi. Olgiimlerde kullanilan deney
sisteminin fotografi Sekil 3.9 da goriilmektedir. Sistem kriyostat, turbo molekiiler
vakum pompasi, kompresor, sicaklik kontrol iinitesi, akim kaynagi, nanovoltmetre,
bilgisayar, 6l¢iim verisini bilgisayara aktaran yazilim ve biitiin sistemi kontrol etmek
i¢in yazilan bilgisayar programindan olusmaktadir. Ornekler kriyostat igerisine
numune tutucu tizerine yiiksek termal iletkenlige sahip yapistirici ile yerlestirildikten

sonra vakum pompasi aracilifiyla kriyostatin i¢ basmci 10° torr basinca kadar
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diistiriilmiistiir. Sicaklik kontrol tinitesi kullanilarak sistem 20 K’e kadar sogutulmus,
bu sicaklikta 1sisal dengeye gelinceye kadar beklenmis, sonrasinda ise 0,5 K sicaklik
adimlarn ile 1sitilarak veriler alinmistir. Sicaklik bagimli direng Ol¢limleri; yapilan
kontaklara 10 mA degerinde akim uygulanmasi ve her 0,5 K sicaklik araliginda
kontaklar arasinda olusan gerilimin Olg¢lilmesi seklinde uygulanmistir. Direng
Olgtimleri, bilgisayar programi marifeti ile yapilmis olup her sicakliga karsi gelen
diren¢ degerleri hesaplanarak kaydedilmistir. Elde edilen sonuglar kullanilarak
tiretilen malzemelerin direng-sicaklik grafikleri ¢izilmis ve Tc (siiperiletkenlik gegis

sicaklig) belirlenmistir.

Sekil 3.9: Sicakliga bagl direng 6l¢lim sistemi.
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4. SONUCLAR VE TARTISMA

4.1 DTA ve TGA Analiz Sonuclari

Stiperiletken RE358 bulk numunelerini tiretmeden 6nce, kristal biiyiitme ve
oksijen alma sicakliklarini belirlemek i¢in sinterlenmis numunelerin DTA ve TGA
Olgtimleri alinmis ve sonuglar sirasiyla Sekil 4.1 ve Sekil 4.2°de verilmistir. Tablo
3.1°de verilen sicakliklar Sekil 3.6° da numunelere uygulanan kristal biiyiitme 1s1l
islem semasinda verildigi sekilde kullamilmistir. Baslangicta homojen olarak
karistirilmis toz halindeki numunelere uygulanan kalsinasyon islemi tiim numuneler
igin sicaklik Tps’nin altinda olan 930°C olarak segildi. Tiim numuneler i¢in sinterleme
sicakligi 950 °C olarak belirlendi. Sinterlenen tiim numuneler Shimadzu DTG-60
marka ve model cihaz ile Sekil 4.1 — Sekil 4.2 de verilen DTA ve TGA 6lgiimleri
yapilan MTG numuneleri i¢in kristal biiyiitme islem sicakligi Tablo 3.1 de gorildigi
gibi Y358 ve Nd358 numuneleri disinda Tps degerine yakin sicaklik segildi.
Sinterlenmis Y358 ve Nd358 numunelerinin kristal biiylitme sicakligin1 Tp s degerinin
yaklasik 1000 °C fizerinde olmast uygun goriildii. Tiim numunelerin oksijen alma

sicakliginin Sekil 3.6°da goriildiigl gibi 300 — 600°C asamali olmasina karar verildi.
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Sekil 4.1: DTA analiz sonuglar1
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Sekil 4.2: TGA analiz sonuglart.

4.2 XRD Analizi

Uretilen siiperiletkenlerin kristal yapilarini ve faz durumlarini incelemek igin
XRD ol¢timleri yapilmis ve sonuglar Sekil 4.3’de gosterilmistir. Ayn1 grafik {lizerinde,
Khorramshahi ve Mohammadizadeh’nin hesaplamis oldugu XRD grafigi
karsilagtirmali olarak verilmistir. Sekilden de anlasilacagi gibi, Y358 ortorombik

yapisinin olustugunu gosteren piklerin mevcut oldugu goriilmektedir. Y358'in yapist

40



bes CuO2 diizlemi ve ii¢ CuO zincirinden olusmaktadir . 20 =~ 55.58° ve 68.50° ikiz
tepelerinin varligi, RE-358 bilesigi i¢in ortorombik dogayir dogrular; iki tepenin
eszamanliliglr ~55.58° i¢in (200)/(020) yoniinde ve ~68.50° i¢in (218)/(128) yoniinde
indekslenmistir. ikiz tepeler, RE'in kiiciik atom yaricapina sahip drneklerde daha
diisiik degerlere sahiptirler (Saavedra Gaona, 2020). Y358 siiperiletken bilesigi
ortorombik olup Pmm/2 simetrisine sahiptir. RE358’in kristal yapisinin ortorombik
oldugunu gosteren (108) ve (018), (218) ve (128), (0,2,16) ve (2,0,16) ¢iftlenmis
pikleridir.

Sekil 4.3 den de goriildiigli gibi, iiretilen Y358 numunesinin kristal yapisi
teorik olarak hesaplanan literatiir bilgileriyle uyumludur (Khorramshahi, &
Mohammadizadeh, 2021).
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Sekil 4.3: (a) MTG yontemi ile Y358 iiretilen numunenin, (b) Y358 literatiir XRD analizi

sonug grafigi.
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4.3  Mikroyapisal Analiz Sonuglar:

Kristal yapilariin yiizey piiriizliliigiini, morfolojisini, homojenligini, tane
boyutlarini ve smirlarini anlamak i¢in iretilen siiperiletken malzemelere yiizey
fotograflama yontemi ile mikroyap: analizleri gergeklestirilmistir. Bu analizler,
stiperiletkenlik O6zelliklerinin gelistirilmesi ve malzeme performansinin optimize
edilmesi i¢in vazgecilmezdir. Kritik akim yogunlugu (J¢) siiperiletkenligin 6zgiin bir
degeridir ancak malzemeye gore degisen bir Ozelliktir. Bu sebeple mikroyapiya
kuvvetli bir sekilde baglidir. Kullanilan yontemler, malzemenin iiretim kalitesinin
degerlendirilmesi ve potansiyel uygulamalarinin belirlenmesinde 6nemli rol

oynamaktadir.

Kristal bliylitme islemi sonrasi oOrnekler iizerine 5X, 10x, 20x, 50x
biiyiitmelerde polarize optik mikroskobu ile fotograflama islemi yapilmis ve elde
edilen fotograflar Sekil 4.4 - 4.11°de verilmistir. Hazirlanan Orneklerin ayni
biiytitmelerdeki mikroskop fotograflari ise karsilastirmali olarak Sekil 4.12- 4.15°de
verilmistir. Y358’in mikroskop fotograflari sekil 4.4’de verilmistir. Bu fotograflardan,
tanelerin genellikle biiyiik ve homojen oldugu, Y211 fazlarinin olustugu ve diizgiin
dagildig1 gozlemlenmistir. Nd358’in fotograflar: Sekil 4.5’de verilmistir. Y358’e gore
tane boyutlarinin daha kiigiik oldugu goriilmektedir. Benzer tane biiytikliikleri ve
dagilimi Ho358 orneklerinde (Sekil 4.11) de gozlenmis ve her iki 6rnekte de 211
fazlarinin 1yi dagilmis oldugu, tane sinirlarinin daha diizgiin oldugu goriilmektedir.
Sekil 4.6’da goriilecegi gibi Sm358’ in tane biiyiikliikler: Y358’ in ki kadar iy1 goriinse
de Y211 fazlarmin diizgiin dagilmadigr gozlenmistir. Tane sinirlart diizglin olup
yapida catlak olusumlari gozlenmemistir. Er358’in fotograflari Sekil 4.7°de
verilmistir. Tanelerin fakli diizlemlerde yoneldigi, yapida ¢atlaklarin oldugu ve 211
fazlarinin diizgiin dagilmadig: goriilmektedir. Eu358, Gd358 ve Dy358’in fotograflari
sirastyla Sekil 4.8, 4.9 ve 4.10°da verilmistir. Fotograflardan tane boyutlarinin biiyiik
olugu, tane smurlarinin diizgiin olugu ve 211 fazlarinin ise benzer sekilde diizgiin

dagilmis oldugu goriilmektedir.
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(d)

Sekil 4.4: Y358 Kristal bilyiitme iglemi sonrasi (a) 5x, (b) 10x, (¢)20x, (d) 50x optik
mikroskop fotograflari.
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(d)

Sekil 4.5: Nd358 Kristal biilyiitme islemi sonrasi (a) 5x, (b) 10x, (¢)20x, (d) 50x optik
mikroskop fotograflari.
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(d)

Sekil 4.6: Sm358 Kristal bityiitme islemi sonrasi (a) 5x, (b) 10x, (¢)20x, (d) 50x optik
mikroskop fotograflari.
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Sekil 4.7: Er358 Kristal bilyiitme islemi sonrasi (a) 5x, (b) 10x, (¢)20x, (d) 50x optik
mikroskop fotograflari.
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(d)

Sekil 4.8: Eu358 Kristal bilyiitme islemi sonrasi (a) 5x, (b) 10x, (¢)20x, (d) 50x optik
mikroskop fotograflari.
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Sekil 4.9: Gd358 Kristal biiyiitme islemi sonrasi (a) 5%, (b) 10x, (c)20x, (d) 50x optik

graflari.

mikroskop foto
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(d)

Sekil 4.10: Dy358 Kristal biiyiitme islemi sonrasi (a) 5x, (b) 10x, (c)20x, (d) 50x optik mikroskop
fotograflar.

49



(d)

Sekil 4.11: Ho358 Kristal biiylitme islemi sonrasi (a) 5x, (b) 10x, (¢)20x, (d) 50x optik mikroskop
fotograflari.
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Hazirlanan Orneklerin  aymi  biiylitmelerdeki mikroskop fotograflari
karsilastirmali olarak Sekil 4.12- 4.15’de verilmistir. Orneklerin tane biiyiikliiklerinin
dagilimi ve yonelimleri Sekil 4.12°de 5x biiyiitmede verilmistir. Nadir toprak
elementleri kullanilarak elde edilen 6rneklerin tane biiyiikliiklerinin Y358 Ornegine
kiyasla daha kiiclik oldugu goriilmektedir. Bununla birlikte tane biiytikliikleri kendi
arasinda da kiigiik farkliliklar gostermektedir. Sekil 4.13’de 10x biiylitmede ise tane
siirlart ve yapidaki catlaklari daha net olarak goriilmektedir. Y358 Orneginde tane
biiyiikliiklerinin digerlerine gore daha biiyiik ve 211 fazlarinin ise daha belirgin oldugu
anlagilmaktadir. 211 fazlarini dagilimini daha ayrintili gézlemlemek i¢in, 20x ve 50x
biiylitmede ¢ekilen fotograflar Sekil 4.14 ve Sekil 4.15’de verilmistir. Bu biiylitmeler
ile alman polarize fotograflardan, tane smirlarinin daha belirgin hale geldigi
gozlenmektedir. Eu358, Gd358 ve Dy358 orneklerinin tane sinirlarmin Y358
ornegine kiyasla daha kiiciik olmakla birlikte, diger drneklerden daha diizgiin bir

yaptya sahip oldugu ve 211 fazlarinin diizgiin dagildig: sonucuna varilabilir.

Nadir toprak elementlerinin kullanilmasi tane boyutlarini diistirmiis sinirlarinin
kalitesini arttirmis ve taneler arasi baglantiyr giiglendirmistir. Buna bagli olarak
tanelerin ve tane sinirlarinin diizgiin seklini bozup iyice i¢ ice girmelerini saglayarak
taneler arasi baglantiyr iyilestirmistir. 211 pargaciklarinin sayisi, tane iginde azalmis

olsa da tane sayisina bagli olarak artmustir.

Eritme yoOntemiyle iiretilen polikristal RE358 orneklerinin tane sinirlarinin
yapist, siiperiletkenin iletim o6zelliklerini  belirlemede Onemli bir faktordiir.
Siiperiletkenlerin tane boyutlar; aki pinning mekanizmalari, kritik akim yogunlugu,
kritik sicaklik ve manyetik 6zellikler lizerinde dogrudan etkilidir. Kiigiik ve homojen
taneler genellikle daha 1yi siiperiletkenlik performansi saglar, ancak optimum tane
boyutlari, malzemenin {iretim siirecine ve kullanim amacina bagl olarak degisir. Bu
nedenle, siiperiletken malzemelerin tasariminda ve iretiminde tane boyutlarinin

kontrolii biiyiik 6nem tagir.
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Dy358 (9),

, Er358 (d), Eu358 (e), Gd358 (),

Sm358 (c)

Nd358 (b),

Ho0358 (h) 6rneklerinin 5X biiylitme ile alinan polarize optik foto

Sekil 4.12: Y358 (a),

graflari.
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Sekil 4.13: Y358 (a), Nd358 (b), Sm358 (c), Er358 (d), Eu358 (e), Gd358 (f), Dy358 (g),
Ho0358 (h) 6rneklerinin 10X biiyiitme ile alinan polarize optik fotograflar.
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Sekil 4.14: Y358 (a), Nd358 (b), Sm358 (c), Er358 (d), Eu358 (e), Gd358 (f), Dy358 (g),
Ho0358 (h) 6rneklerinin 20X biiyiitme ile alinan polarize optik fotograflar.
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-

Sekil 4.15: Y358 (a), Nd358 (b), Sm358 (c), Er358 (d), Eu358 (e), Gd358 (f), Dy358 (g),
Ho0358 (h) 6rneklerinin 50X biiyiitme ile alinan polarize optik fotograflart.
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4.4  Kaldirma Kuvveti Ol¢iimii Sonuclar

Stiperiletken malzemelerin iki temel Ozelliginden birincisi elektriksel
direncinin hemen hemen sifir olmasi ve buna bagl olarak siiper akima sahip olmasidir.
Ikinci temel ozelligi ise siiperiletken durumunda icindeki manyetik alanm
digsarlamasidir (Meissner Olayi1). Bu ikinci 6zelliginden dolayi; manyetik mil
yataklari, ugan trenler, kalict miknatislar, manyetik kaldirma kuvveti vasitasiyla
tasima sistemleri ve benzeri teknolojik uygulamalar igin stiperiletken malzemeler

tercih edilmektedir.

Orneklerin manyetik alan yokken (ZFC) ve manyetik alan altinda (FC)
sogutularak olgiilen kaldirma kuvveti histerezis egrileri Sekil 4.16’de verilmistir.
Ornekler iginde, en biiyiik histerisiz ilmegine, dolayisiyla en yiiksek kaldirma
kuvvetine Y358 katkili 6rnek, sonra sirasiyla Ho358, Nd358, Dy358, Gd358, Er358,
Sm358 ve Eu358 ornekleri sahiptir. Bununla birlikte, Sekil 4.16 b’deki FC rejiminde
Nd358 ve Ho358 orneklerinin histerisiz egrileri dolayisiyla kaldirma kuvvetleri
birbirine ¢ok yakindir. Daha 6nce bahsedildigi gibi kaldirma kuvvetini etkileyen
faktorlerin basinda tane biiyiikligi ve 211 fazlarinin dagilimi1 gelmektedir. Nd358 ve
Ho358 tane biylkliiklerinin ayni oldugu optik mikroskop resimlerin de de

goriilmektedir.

Kaldirma kuvveti histersiz ilmeginin iist tarafi pozitif bolge itici kuvveti, alt
tarafitaki negatif bolge ise cekici kuvveti kars1 gelir. Itici kuvvetin biiyiikliigii,
stiperiletken yapinin olusumunun bir dlgilistidiir. Cekici kuvvetin biiylik olmas: ise,
numune tarafindan daha fazla manyetik aki tuzaklanabildigini ve daha gii¢lii pinning
merkezlerine sahip oldugunu gosterir. Numunelerin ZFC ve FC rejimlerindeki itici
kuvvetlerinin mesafeye gore degisimleri Sekil 4.17 de, ¢ekici kuvvetlerinin mesafeye
gore degisimleri de Sekil 4.18 de verilmistir. Cekici kuvvetin degeri, 6rnek icerisindeki

pinnig (ak: sabitlestirme) noktalarina, yani (211) normal fazlara baghdir.

Sonu¢ olarak, yeterli oranda sicaklik gradyenti uygulanmak sartiyla, 211
fazlarinin boyutlarimi kiigliltmesi ve sayilarini arttirilmasit aki sabitlenmesinin
lyilesmesine ve dolayistyla kritik akim yogunlugu Jc’nin artmasina sebep olacagindan,

kaldirma kuvvetini iyilestirdigi sonucuna varilmistir.
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Sekil 4.16: Orneklerin (a) ZFC rejiminde, (b) FC rejiminde 6lgiilen kaldirma kuvveti
histerezis egrileri.
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Sekil 4.17: Orneklerin (a) ZFC rejiminde, (b) FC rejiminde &lgiilen itici kuvvet egrileri.
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Sekil 4.18: Orneklerin (a) ZFC rejiminde, (b) FC rejiminde gekici kuvvet egrileri.
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4.5 Elektriksel Diren¢ Ol¢iimii Sonuclar

Omneklerin sicakliga bagl direng 6Slgiimleri 20-270 K sicaklik araliginda
yapilmis olup, normalize edilmis direng-sicaklik egrileri karsilastirmali olarak Sekil
4.19 ve 4.20 da verilmistir. Orneklerin tamaminda kritik sicakligin {izerinde, malzeme
icindeki elektronlarin ve atomlarin termal hareketlerinin artmasindan dolayr metalik
davranig sergiledigi gozlenmistir. Biitiin 6rnekler tizerinde azalan sicaklikla birlikte
direngte lineer bir azalma gozlenmistir. Sicaklik daha da azalirken biitiin 6rnekler
yaklasik 89-93 K civarinda 3 — 6 K arasindaki bir sicaklik aralifinda direncin sifira
diismesiyle siiperiletken duruma gecis gozlenmistir. Nd358 i¢in gecis sicaklik aralig
1 K olup diisiisiin ¢ok keskin bir sekilde oldugu gozlenmistir. Gegis araliginin genis
olmasi, orneklerde ikinci fazlarin taneler arasi sinira yerlesmeleri, taneler arasi
baglantinin zayif olmasi ve mikro gatlaklarin olusmasiyla yakindan ilgilidir (Ayache
2006). Dy358 6rneginin R-T degisiminden, diger 6rneklerden farkli olarak ikincil faz
olusumundan kaynaklanan 2. pik olusumu 82 K civarinda goézlenmistir. Biitiin

onset

orneklerin To™ (siiperiletken duruma gecis baslama sicakligi), Tc (siiperiletken

duruma gecis sicakligl) ve T8 (stiperiletken duruma gecisin tamamlandig1 sicaklik)

sicakliklar1 Tablo 4.1 de verildi. Numuneler arasinda en diisiik gegis sicakligina Eu358

numunesi sahiptir (85 K).

Biitiin numunelerin siiperiletken duruma gecisin baslama sicakligi, TCOnSEt ,

stiperiletken duruma gegis sicakligi, Tc ve sliperiletken duruma gecisin tamamlandigi
sicaklik T8 sicakliklart Tablo 4.1’°de verilmistir. Biitiin numuneler arasinda en diisiik

gecis sicakligina Er358 numunesi sahiptir (85 K). Bu galismada referans numunesi

olan Y358 numunesinin gegis sicakligi 92 K olarak 6l¢iilmiistiir.
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Sekil 4.20: Numunelerin 75-100K araliginda normalize edilmis gecis sicaklig1 grafigi.

Y3BasCugO7.5 seklinde verilen YBCO yiiksek sicaklik siiperiletken sisteminde
itriyum (Y) yerine toprak alkali elementlerin (RE) kullanilmasiyla elde edilen Sm358

disindaki numunelerin gecis sicakliklar1 Y358 numunesinin gegis sicakligindan daha
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diisiik ¢cikmistir. Gergekte, Y358 numunesinin, yani Y3BasCugO7.s nin literatiirde
verilen en yiiksek gecis sicakligi 102 K dir. Ancak literatiirdeki diger Y358 gegis

sicakliklar1 bizim buldugumuz deger ile uyumludur.

Tablo 4.1: Numunelerin siiperiletken gegis sicakliklar.

Numune ™K Tow (k) AT(K)
Y358 92 91 86 5
Nd358 88 87 86 1
Ho358 86 85 80 5
Gd358 86 85 80 5
Eu358 85 83 79 4
Er358 91 90 83 7
Sm358 93 92 86 6
Dy358 87 85 82 3
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5. SONUCLAR

Bu ¢alismada; RE358 olarak adlandirilan RE3BasCugO7.5, (RE=Y, Nd, Sm,
Eu, Gd, Dy, Ho, Er ) nadir toprak (RE) yiiksek sicaklik siiperiletkenleri, Eritme-
Y 6nlendirme-Biiylitme metodu ile Gretilmistir. DTA ve TGA o6lgiimleri alinarak, her
bir numune i¢in bulunan erime sicakliklarina uygun olarak, Eritme-Biiyiitme-
Yonlendirme teknigi ile numuneler hazirlanmistir. X-Isim1 Difraktometresi (XRD)
analizleri, Optik Mikroskop Resimleri, Elektriksel Direng Ol¢timleri ve Kaldirma

Kuvveti 6l¢iimleri yapilmistir.

Numuneler hazirlanirken kullanilan kalsinasyon ve sinterleme isleminin
sicakliklariin uygunlugu ve her bir 6rnegin kendine 6zgii olan erime sicakligina
uygun olarak kristal biiylitme yapilmis olmasi, yapinin homojen dagilmasi ve iyi
siiperiletkenlik oOzellikleri gostermesine sebep olmaktadir. Yapilan Ol¢limlerin
geneline bakildiginda ve literatiir bilgileriyle kiyaslandiklarinda kullandigimiz 1sil

islem sicakliklarinin, tiretilen numuneler i¢in uygun oldugu gézlenmistir.

Optik mikroskop fotograflarina gore, tane biiyiikleri olarak Sm, Y kadar iyi
goriinse de 211 fazlarinin diizgiin dagilmis olmadigi gézlenmistir. Nd ve Ho’un tane
biiyiikliikleri diger malzemelere gore daha kiigiik olmasina ragmen, Y211 fazlarinin

1yl dagilmis oldugu, tane sinirlarinin daha diizgiin oldugu goriilmektedir.

Kaldirma kuvveti dl¢limlerinden; en iyi histerisiz egrisinin sirastyla Y358,
Ho358 ve Nd358 numunelerine ait oldugu goriilmektedir. Bu sonuglar optik

mikroskop sonuclariyla uyumludur.

TOI’]SEt

Direng sicaklik egrilerinden T¢ ™ degerinin, diger 6rneklere kiyasla Sm358,

Y358 ve Er358 numunelerinin daha yiiksek oldugu goriilmiistiir. Ancak, Tc (K) ve Tg

(K) arasindaki gecis sicakligi degerinin en az oldugu numune 1 K ile Nd358 ve 3K ile
Dy358’dir. Diger numuneler ise 5-7 K araliginda ge¢is gostermektedir. Numunelerin
bazilarinda nispeten daha genis gecis sicakligr araligl gézlenmis olmasi uygulanan 1s1l
islem ve oksijenleme prosediiriiniin o numuneler i¢cin uygun olmadigi seklinde

yorumlanabilir.
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“Y1.xGdxBaCu3O7-s (x=0.0,0.1,0.3,0.5,0.7,1.0) ve Bi>Sr.Cas-
xCexCu20s (x=0.0,0.2,0.4,0.6,0.8,1.0) Yiiksek Sicaklik Siiperiletken
Sisteminin Elektriksel ve Manyetik Ozelliklerini Incelenmesi” adli ve
“2004FEF003” nolu projede gorev aldim. Bu proje Agustos 2006
tarihinde tamamlanmustir.

“Kursun ve aliiminyum levhalarin alfa, beta ve gama pargaciklarini
sogurma katsayilarinin Olgiilmesi, lazer i1sinlarinin, mikrodalgalarin
dalga 6zelliklerinin incelenmesi” adli ve “2002FEF005” nolu projede

gorev aldim. Bu proje Nisan 2004 tarihinde tamamlanmastir.
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