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OZET

Bu ¢alismada, Eritme-Hizli Sogutma-Biiyiitme (FQMG) metodu kullanilarak
hazirlanan YBCO-123 siiperiletkenlerinin yapisal ve fiziksel ozellikleri XRD, optik,
elektriksel 6zdireng ve AC alinganlik 6l¢iimleri kullanilarak aragtirilds.

Biiyiik taneli, magnetik alana dayamkli YBa,Cu;O,., siiperiletkeni igin uygun
kristal bityiitme sicakligimin 1050°C ve bilyiitme siiresinin ise 10 saat ve lizeri oldugu
bulundu. Uygun miktarda giimiis katkisi stperiletken fazin olusumunu artirdi ve
siiperiletkenlife gegis sicakhigim az miktarda yikseltti. Ag katkili stiperiletkenler
iizerinde oksijen tavlamanin etkisi incelendi, stiperiletkenlife gegisin daha keskin ve
T zero 0in belirgin bir sekilde arttig gorildii.

Gumils katkili ve katkisiz numunelerin magnetik alan altindaki davramslar dig
magnetik alan altinda 6zdireng olgiimleri ile belirlendi. Magnetik alan altinda giimiis
katkili numunelerin daha disiik sicaklikta siiperiletkenlie gectigi goriildi.

TAFF bélgesi igin aktivasyon enerjileri, tiim numunelerin magnetik alan altinda
olgilmis, Inp’nun T '’e gore ¢izilmis oOzdireng egrilerinin egimli kismindan
hesaplandi. Aktivasyon enerjisinin giimiis miktar1 ve magnetik alan artarken azaldif

gorildu.

Anahtar Kelimeler: YBa,Cu;0,.,, FQMG Yontemi, Ag Katkisi, Oksijen Tavlama,
Kritik Sicakhk AC Alnganbk, Kritik Akim Yogunlugu,
Aktivasyon Enerijisi, TAFF.
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SUMMARY

The Preparation of YBa,Cu;0+; Superconductors by “Flame-Quench-Melt-
Growth” (FQMG) Method, Investigation of Microstructure and Physical
Properties

In this work, the microstructural and physical properties of YBCO-123
superconductors prepared by the Flame-Quench-Melt-Growth (FQMG) method have
been investigated in terms of XRD, optical, electrical resistivity and AC susceptibility
measurements.

It was found that the optimum growth temperature and time were to be 1050°C
and over 10 h for YBa,Cu;0-.; superconductors with large grain and enduring in high
magnetic field. The appropriate amount of silver addition enhances the formation of
the superconducting phase and slightly increases the transition temperatures. The
effect of oxygen annealing on the Ag-added samples was examined and the curves of
resistive transition were became sharper and T, ., significantly increased.

The magnetic behaviour of YBCO with silver and without silver were
determined by measurements of the resistivity in an external magnetic field. It was
found that samples with silver showed a lower transition temperature in a magnetic
field.

The activation energy, U,, for TAFF was estimated for all samples from the
slope of the Arrhenius plot of Inp versus T" which measured under magnetic field. It
was found that the activation energy of the samples decreases with increasing silver

content and magnetic field.

Key Words: YBa,Cu30;.;, FQMG Method, Ag Addition, Magnetic Field, Oxygen
Annealing, Critical Temperature, AC Susceptibility, Critical
Current Density, Activation Energy, TAFF.
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1. GENEL BILGILER

1.1. Giris

Superiletkenlik, gecis sicaklig altinda direnci sifira diisen malzemelerle ilgili
katihal fiziginin bir dalidir. Bu olay ilk kez Onnes [1] tarafindan 1911 yilinda gézlendi.
Onnes civayr sivi helyum sicakligina (4,2 K) kadar soguttufunda, direncinin 10°¢
mertebesine kadar diistiigiinii (gegis aralign < 0,05 K) gordii. 1933 yilinda, Meissner ve
Ochsenfeld, siiperiletkeni gecis sicaklifinin altina kadar magnetik alan altinda
soguttuklarinda ise, alanin numune igerisine girmedigini gordii [1]. Bu olay Meissner
olay1 olarak bilinir.

1950 yilinda, Ginzburg ve Landau [2] normal hal ile siiperiletken hal arasinda bir
diizen parametresinin varhigini ortaya atti. Ayni yillarda Frohlich [3] teorik olarak,
Maxwell [4] ise deneysel olarak siiperiletkenlik gegis sicakligimin, ortalama kiitlenin
artmasiyla dustiginii goézledi. Bu olayla da siperiletkenlerde elektron-fonon
mekanizmasinin varlif1 ortaya ¢ikt.

Mikroskobik anlamda siiperiletkenligin teorisini Barden, Cooper ve Schrieffer
1957 yilinda gergeklestirdiler [S] ve bu teoriye kisaca “BCS” teorisi ad1 verildi. Daha
sonra Bean [6] 1962 yilinda bir siiperiletkenin, siiperiletkenlik 6zelligini kaybetmeden
onceki kritik akim yogunlugunun, alinganlik egrilerinden bulunabilecegini gosterdi.

Yiuksek sicaklik siiperiletkenleri ilk 6nce 1986 yilinda Bernordz ve Miiller
tarafindan La-Ba-Cu-O sisteminde goziendi [7]. Bu sistemde siiperiletkenlik gegis
sicakligr 35 K olarak belirlendi. Baryum (Ba) yerine stronsyum (Sr) kullanilarak gecis
sicaklifn 48 K’e c¢ikarildi. Bu siralarda yapilan diger caligmalarda La-Ba-Cu-O
sisteminde gegis sicakliinin atmosfer basincinda 40 K oldugu [8], yiiksek basingta ise
52 K’nin lzerine ¢iktif1 tesbit edildi [9]. 1987 yilinda lantanyum (La) yerine yitriyum
(Y) kullamlarak stperiletkenlik gegis sicaklign 90 K’nin lizerine gikarildi [10]. Boylece
siv1 azot sicakhifindan (77 K) daha yiiksek sicakliklara ¢ikilmis oldu. Daha sonra
Bi-Sr-Ca-Cu-O sisteminde [11, 12] ve TI-Ba-Ca-Cu-O sisteminde [13, 14]
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superiletkenlik gozlendi. Gegis sicakligr bizmutlu sistem igin 110 K, talyumlu sistem
igin ise 125 K’dir.

Bu ¢aligmamin amaci biytuk taneli, igerisinde ¢ok miktarda aki sabitlestirme
merkezleri (pinning centers) bulunan, akim tasgima kapasitesi yiksek ve magnetik
alana dayanmikli YBa.Cu;O;, siiperiletkenlerini Uretmektir. Bunun i¢in de uygun
hazirlama sartlari arastirildi. Uretim tekniBi olarak Eritme-Hizli Sogutma-Biyiitme
yontemi (Flame-Quench-Melt-Growth (FQMG)) kullanildi. Eritilip-hizli sogutulmus
malzemenin faz gegisi diferansiyel termal analiz (DTA) ile arastinldi ve standart
YBCO(123) ile karsilastinildi. Uygun hazirlama sartlan AC alinganlik, optik
mikroskop ve x-151m1 toz kirinimi (XRD) desenlerine bagli olarak belirlendi.
Numunelerin alan altinda elektriksel 6zdireng 6lgiimleri yapildi. Uygun hazirlama sart1
belirlendikten sonra, bu kez numunelere degisik oranlarda giimiis (Ag) katilarak,

gumiusiin YBCO siiperiletkeni tizerindeki etkileri incelendi.

1.2. Meissner-Ochsenfeld Olay:

Superiletkenlerin direnglerinin  sifir olmalarinin yamisira, magnetik alam
disarilama o6zellikleri de vardir. Sekil 1°de goriildiigii gibi, siiperiletken numune zayif
bir dis magnetik alan igine konuldugu zaman, siiperiletkenlige gegis sicakligimin (T,)
ustiindeki sicakliklarda, alan ¢izgileri numune igine girerler. Numune T, nin altina
kadar sogutuldugunda ise, siiperiletkenlik meydana gelir ve magnetik aki, numunenin
ylizeyinde olugan yiizey akiminin olusturdugu alandan dolay: disar itilir.

Meissner-Ochsenfeld olayl, bir siiperiletkenin sonsuz iletkenliginin sonucu
olarak ortaya ¢ikmaz. Ozelliklerinden biri, sifir direng gostermesi ve diferi de
numunenin i¢ boélgelerinde alamin sifir olmasidir. Siiperiletkenlik sadece sifir direng
olayindan ibaret olsavdi, magnetik alan iginde T.nin altina sojutuldugu zaman,
numunenin i¢ bolgelerinde alan tuzaklanmig olacakti. Dig alan kaldinldiginda,
indiikklenmis olan girdap akimlari numunenin iginde tuzaklanmis olan alani muhafaza
edecektir. Bu nedenle akinin digarlanmis olmasi, bu yeni siiperiletken durumun, dogru

bir termodinamik denge durumu oldugu anlamina gelir.
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Sekil 1. Siiperiletken bir malzemeden zayif bir magnetik alamn digarilanmasi

[1].

Bu iddia, elektrodinamigin birkag formiili ile giiglendirilebilir. Ohm yasas1 goz

oniine alimirsa, V=LR esitligi asagidaki gibi yazilabilir:

E=pJ (1)

Burada E elektrik alan, p 6zdireng ve J de numunenin elektriksel akim yogunlugudur.

Sifir direng, sifir elektrik alan anlamina gelir.

Asagidaki Maxwell denkleminden,

curlE = -0B/ ot (2)

-0B/6t=0 elde edilir. Buradan gorilityor ki, numunenin igindeki magnetik
indikksiyon, zamana goére sifir olmahdir. Bir diy magnetik alan altinda sogutulan
numunenin alana karsi davramgi farkli olacaktir. Baslangigta numune iginde alan
mevcut iken; son durumda sifir olmak zorundadir. Sogutma ve alan uygulama
olaylarnin sirasina bakmaksizin, numunenin aym termodinamik durumda olmas: igin,
stiperiletken igindeki alani daima digarlar ve igteki alan B=0 olur. Boylece, magnetik

alanin disarlanmasi, siiperiletken durumun, bir termodinamik olay oldugunu gosterir.



1.3. Magnetik Alanla Siiperiletkenligin Yok Edilmesi

T, nin altindaki sicakliklarda, stperiletken durum normal durumdakinden daha
dusiik serbest enerjiye sahiptir. Bu durum, alanin numune iginden ititmesini gerektirir.
Bunun i¢in, siiperiletken duruma gegis sirasinda (yani, “rastgele” elektron gazindan
Cooper ¢iftleri toplulugu olusturarak) kazanilan yogunlasma enerjisinden daha az olan
bir magnetik enerjinin harcanmas: gerekir. Agik¢a, dis magnetik alami artirmaya
baslarsak, magnetik‘ enerji harcamasi, yogunlagsma enerjisindeki kazanci asacak ve bu
durumda stiperiletken, kismen (belli bir numune geometrisinde) veya tamamen normal
hale donecektir.

Disardan uygulanan ve siddeti kritik bir B, degerinden daha biiyitkk olan bir
magnetik alan, siperiletkenligin ortadan kalkmasina ve malzemenin normal hale
dénmesine neden olur. Bu aian, kritik termodinamik alan olarak adlandirilir.

Stiperiletken durum, malzemeden agirt bir akim gegirilerek de yok edilebilir.
Malzemeden gegirilen bu yiiksek akim, malzemenin viizeyinde B.’ye esit veya daha
bilytik bir magnetik alan meydana getirir. Bu durum, malzemenin ¢ekebilecegi

maksimum akimi simirlar ve siiperiletken malzemeler igin 6nemli bir problemdir.
1.3.1. LTip Siiperiletkenler

Magnetik akiyi, normal hale déniinceye kadar tamamen digarilayan siiperiletken
malzemeler, 1. tip siiperiletkenler olarak adlandirilir. Bu siiperiletkenler, “yumusak™
veya “saf” siiperiletkenler olarak da adlandirilmaktadir. V ve Nb hari¢ biitin
stperiletken elementler ve bunlarin alagimlaninin gogu, 1. tip siperiletkenlerdir.
Stiperiletken numunenin i¢ bolgesindeki ideal diamiknatislik durumunu tamamen
ortadan kaldirmak igin uygulanmasi gereken magnetik alan siddeti, termodinamik
kritik alan (B,) olarak adlandinlir. 1. tip siiperiletkenlerde, kritik alamin sicaklikla

degisimi yaklagik olarak paraboliktir (Sekil 2):



L. tip Stperiletken

B(T) Normal Hal

p>0

Meissner Hali
p=0 B=0

__]\V

Sekil 2. 1. tip siiperiletkenler i¢in By(T) nin sematik gosterimi [1].

T 2
o nfo (1))

Burada By, T=0da ekstrapole edilmis magnetik alanin degeridir.
Ideal bir siiperiletken igin miknatislanma egrisi, Sekil 3(a)’daki gibidir. MKS

birim sisteminde
B= uo( H+M) €))

olarak yazihr. Burada M, miknatislanma ve p,=4nx107 boslugun magnetik
gegirgenlik katsayisidir.

Meissner olayi, B=0, M=-H’ya karsilik gelir. Kritik alanin ustiinde malzeme
normal hale gelir yani M=0 olur. Negatif isaret, numunenin ideal bir diamiknatis hale
geldigini gosterir. Bu durumda, yiizey akimlan nedeniyle numunenin i¢ bélgesindeki

aki diglanir,



1.3.2. 1L Tip Siiperiletkenler

IL. tip siiperiletkenler igin iki tane kritik alan vardir: alt kritik alan (B.;) ve st
kritik alan (B..). B.;’den diisitkk alanlarda 1. tip siiperiletkenlerde oldugu gibi alan
tamamen dislamir (Meissner bolgesi). Uygulanan magnetik alan B, in istiinde oldugu
zaman, ist kritik alan degeri olan B, ye ulasilincaya kadar, magnetik aki malzemeye
kismen niifuz eder. Sekil 3(b)’de goriildiigi gibi, malzeme B, nin istiinde tamamen

normal hale déner.

(a) L. tip Suiperiletken

N
>
o
1=
g
Ttg 0
— p=
b —
g 0 Normal Hal
-
= Meissner Hali
BC
’ (b) I1. tip Superiletken
b=
o
£
S
>+
v
AN
§ B=0 15,0
Meissner Hali Kangik Hal

B B B,

cl c

Uygulanan Magnetik Indiksiyon, B

Sekil 3. (a) 1. tip ve (b) II. tip siiperiletken igin magnetik alamn fonksiyonu
olarak miknatislanmanin degisimi [1].



B, ile B, arasinda, siperiletken kangik halde (mixed state) bulunur. Bu
durumda, Meissner etkisi kismen meydana gelir. B,;<B<B,, arasinda uvgulanan tiim
magnetik alanlarda, aki, numuneye Sekil 4’de goriildiigii gibi, girdap (vortex) olarak

adlandinlan kii¢iik mikroskobik filamanlar seklinde, kismen niifuz eder.
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Sekil 4. Kanisik halde magnetik akinin siiperiletkene niifuz etmesi [1].

Alsilmig superiletkenler icin girdaplanin ¢api, yaklasitk olarak 100 nm
civarindadir. Girdaplar, normal bélgelerden ibarettir ve buralarda magnetik alan
buyiiktiir. Bu girdaplar, iglerindeki alanin devamlihifini saglayan, izerlerinden siirekli
stiperakimlarin aktif siiperiletken bolgelerle gevrilidir.

Herbir girdap

@, =h/2e=2,067x10"" Weber (5)

kadar magnetik aki tagir. Burada 4, Planck sabiti ve e, elektronun yiikiidir. Magnetik
inditksiyon (B), m bagina girdap sayisi olan n ile dogrudan

B=nd, (6)



baglidir.

Siiperiletken malzemeye bu kismi aki girmesi sayesinde, malzeme, normal hale
dénmeksizin, uygulanan gii¢lii magnetik alanlara karg1 dayanabilir. Siiperiletkenlik, bu
karigik halde st kritik alana kadar devam eder. B.,’nin degeri, vikksek gegis
sicakligina sahip oksit siiperiletkenler igin vaklagik olarak 150 teslaya ulagmaktadir.

B.,’den daha biiyiik alanlarda, siiperiletken normal hale déner.
1.4. IL.Tip Siiperilekenlerde Kritik Akimlar

Ik bakista, numune yiizeyindeki B, alanim, kritik akimlarnin olugturdugu
dustniilebilir. Gergekte ise kritik akimlar, B.,’nin degil, B, in istiindeki alanlarda,
numunede girdaplann olugsmasina neden olur. Akim, girdaplarin yerini degistirir ve bu

durum, arzu edilmeyven bir enerji kaybina neden olur. Girdabin hareketi sonucu
E=d®/dt (7)

seklinde bir elektrik alan meydana gelir.

Bu alanin varliginda akim, E.J kadar enerji kaybeder. Bu enerji kayb:, direncin
kaybettigi enerji miktarina esdegerdedir. Teorik olarak, II. tip siiperiletkenlerin kritik
akimlan zayiftir. B;,’in kiigtik degerleri i¢in akim yogunlugu hala zayif olur, bu deger
B, ile kiyaslandiginda B, alanlarinda kritik akim yogunlugu daha biiyiik olmaktadir.
Oyleyse, B,;’in iizerinde bir akim degeri, kayip olmaksizin nasil gegirilir? Bu sorunun
cevabi, girdaplarin hareketi engellenerek ve boylece kritik akimin, B, tarafindan
stnirlandirilmamis olmasinda yatar. Bu, sézde bir gifdap sabitlestirilmesi (vortex
pinning) veya aki sabitlestiritmesi (flux pinning) seklinde basarlir.

Girdaplar nasil sabitlestirilir? Basit olarak, girdaplarin sabitlestirilmesi, bityiik
bir enerji harcanmadig durumlarda, girdabin terkedemiyecegi bolgeler olusturularak
gerceklestirilir. Ornegin, alisiimag tiirdeki II. tip siiperiletkenlerde, siiperiletken iginde
gomulii olan normal metal ¢okeltileri (inclusion) vardir. Girdap, bu katki i¢indeki
superiletkenligi yok etmek igin enerji harcanmayacak sekilde boyle bolgelere

tutunacaktir. Etkin normal bélgelerin tipik biyikliigii ne kadardir? Bu biiyiklitk agikar



olarak, girdap iginde normal durumdaki tiipiin gap: olan £ koherent uzunlugu kadardir.
Koherent uzunlugu mertebesinde homojen normal bélgelere sahip malzemelerde, ¢ok
yitksek akimlara ulasilabilir. Koherent uzunlugunun gok kisa oldugu (& ~10A) yiksek
T, li oksit stiperiletkenlerde, girdap sabitlestirme konumlannin nasil kontrol
edilebilecegi agik degildir.

Uygulamada, Nb bilesikleri ve yiiksek T,.’li oksit siiperiletkenler gibi teknolojik
olarak ilging olan tim malzemeler, II. tip siiperiletkendir. Bunun nedeni, kabaca,
girdaplarin meydana getirilmesinin, magnetik enerjinin iyonlagma enerjisinden daha
kiigik olmasim temin etmesidir. Boylece, karigik siiperiletken durumun tiim serbest
enerjisi, yliksek magnetik alanlara kadar bile, normal halden daha elverigli
(termodinamik) olarak kalmaktadir. Siiperakim, kanigik halde, girdaplar arasindaki
stperiletken bélgeler i¢inden akti igin; IL tip siiperiletkenler, yitkksek magnetik alanh
miknatislarin tiretiminde ihtiya¢ duyulan tellerin yapimina imkan verir.

Kritik akimlarin oldukga diisiik oldugu 1. tip siiperiletkenlerin aksine, pek ¢ok IL
tip siiperiletkenlerdeki kritik akim yogunlugu (J.), pratik uygulamalara imkan verecek
olgude, yeteri kadar yitksek olabilir. Omnegin, NbTi bilesikleri, 4,2 K'de yaklasik
olarak 10° A/em™lik J, degerine sahiptir ve bunlar tel yapiminda kullanihir. Eger iist
kritik alan ytksek (NbTi igin ~14 T) ise bu gibi teller, onlarca teslahik magnetik alan

uiretebilecek siiperiletken miknatislarin tasanminda kullanilabilir.

1.5. Ak Akasi (Flux Flow)

Kritik akimdan daha biyik olan akimin bulundufu durumda o6zdireng
hesaplanmak isteniyor. Lorentz kuvveti ile sabitlestirme kuvveti (pinning force)
karsilastirildiginda, Lorentz kuvvetinin gok biiyiik, dolayisiyle sabitlestirme kuvvetinin
thmal edilebildigi limit durumu g6z Oniine alinabilir. Aki ¢izgilerinin hareketi enerji
kaybmna neden oldugu i¢in, bu kayip viskozite cinsinden tamimlanabilir. Girdap
hareketinin, hizla orantili olan kuvvet tarafindan yavaslatildigi farzedilir. Siiriikklenme
hiz1, stirtinme kuvveti ve Lorentz kuvveti esitlifi ile viskozitenin (n) fonksiyonu

olarak hesaplanabilir.
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JO, =nv (8)

Orgit hareketi J've paralel olan ve

E=Bxv )

seklinde Maxwell denklemiyle verilen bir elektrik alan indukler.

Bu iki esitligi kullanarak ak: akisinin direnci elde edilebilir.

ps=

~ | m

(DO
=B—2 (10)
n

Viskozite 1, bilinmeyen bir parametredir. Deneysel olarak akima bagh degildir
ve B ile ¢cok degismez. Bu nedenle omik bir rejim ve alan iginde lineer bir 6zdireng
elde edilir. Mikroskobik hesaplar 1 hakkinda bilgi vermektedir ve bu omik rejimin

basit yorumuna gétirmektedir.

_, B 11)
p f P n ]3c2 ( )
Bu nedenle 1, normal durumda 6zdireng cinsinden verilir.
o,B
n=— = (12)

Aki akisi rejiminde 6zdireng, normal bir bolge iginde akan akim igin elde edilen
ile aynidir. Gergekte girdaplarin yarigapt £ olan normal bir metal silindir oldugu
dusuntliirse, B/B.; normal metalin bir kesrini temsil eder. Sekil 5°te, farkli sicakliklar
i¢in alanin fonksiyonu olarak aki akiginin 6zdirencine bir 6mek verilmigtir. Direng,

sicaklifin ve alanin fonksiyonu olarak artmaktadir.
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pf/pn

B/T

Sekil 5. Bir Nb-Ta numunesinde, farkli t=T/T, degerleri igin, B’nin fonksivonu
olarak aki akis direnci. Noktali ¢izgi t=0 i¢in davranisi temsil
etmektedir. Dikey ¢izgiler B,(t) degerini gostermektedir [1].

1.6. Girdaplarn Sabitlestirilmesi

Kritik akim yogunlugu, birim hacimdeki sabitlestirme kuvveti (Fp) ile baglantili

olsa bile

F,=IB (13)

sabitlestirme mekanizmasi ve kritik akim yoguniugunun nasil artirifacagi konusunda
birsey soylenmez. Hatta J, tek bir girdabin sabitlestirme kuvveti (f;) ile de baglantili
degildir. Bu yiizden F;,’yi artirmak igin ilk olarak tek bir girdabin sabitlestirme kuvveti
(fy) ile baglant1 yapilmali ve sonra bir girdap ¢izgisinin sabitlestirme mekanizmasi
tizerinde ¢aligiilmalidir,

Numunede, sabitlestirme noktalari olarak adlandirilan, rastlanti sonucu homojen
olmayan boélgelerin oldufu varsayilsin. Bu ise, bir girdap ¢izgisinin etkilegim

potansiyeli ile tanimlanir. Sabitlestirme noktalari homojen olmayan normal noktalardir
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ve stiperiletkenlikten sorumlu ¢ift yogunlugunu ya destekler ya da engel olurlar. Bu
durum aki cizgilerini ¢ekerek ya da iterek kendini gosterir. Ilgilenilecek olan ilk
problem sabitlestirme noktalari ile aki ¢izgileri arasindaki etkilesimdir ve sabitlestirme

noktalan sabitlestirme kuvvet yogunlugu (F,)’na eklenir. Buradan su yazilabilir:

F, =Nf, (14)
Burada N girdaplar ile sabitlestirme noktalan arasindaki etkilesme sayisidir. Bu genel
durum dogru degildir. Gergekte homojen olmayan rijit bir girdap 6rgisiniin varligt
diigtiniilebilir. Artik sabitlestirme yoktur. Bunun nedeni ise sabitlestirme kuvvetlerinin
rastgele diizenlenmesi ve istatiksel olarak kaybolmasidir. Buradan anlagildigina gore,
sonsuz ortamin etkilesim enerjisi, aki ¢izgilerinin olusturdugu rijit érgiiye ve ayrica
sabitlestirme merkezlerinin olusturdugu dizilise bagh degildir. Orgliniin  sekil
degistirmesinde sabitlestirme islemi temeldir. Sabitlestirme dizisine goére oOrgiiyii
hareket . ettirecek enerji artist mevcut ise sistemin toplam enerjisi orgadeki
deformasyon ve sabitlestirmeden dolay: diiser, bunun tersi de soylenebilir. Bu
durumda J, sifirdir. Ciinkti girdabin hareketini 6nlemek igin her bir girdap tutulmalidir.

Sabitlestirme merkezlerinin etkisinin anlagilabilmesi i¢in ideal bir aki ¢izgisi
orgisii ve sifirdan baglayarak yavas yavag artacak sekilde olan rastgele dagilmis
sabitlestirme merkezleri digiiniilebilir. Cok kigiik sabitlestirme kuvveti igin, 6rgiiniin
esneklik teorisinin kullamlmasiyla her girdaptaki yer degistirme ve her bir orgudeki
enerji hesaplanabilir. Sabitlestirme kuvveti artinlirsa, érgiiniin uzunlamasina olan sekli
kaybedilecektir. Daha giclii sabitlestirme merkezleri, dislokasyonlann ve kusurlan

meydana getirir.

1.7. Ak Siiriiklenmesi (Flux Creep)

Ak ¢izgilerinin hareketi, bunlara dik olarak etki eden Lorentz kuvvetinden
kaynaklanmaktadir. Aki ¢izgileri, herhangi bir dig akim yokken bile, aki ¢izgileri
orgiistiniin bozulmasina neden olan kusurlar tarafindan sabitlestirilir. Mutlak sifir

sicaklifinda, aki ¢izgilerinin hareketi, Lorentz kuvvet yogunlugu, ortalama



sabitlestirme kuvvet yogunlugunu asarsa, mimkindir. Eger J4,,<J(0,B) ise 4 akim
vogunlugu, bir giic kaybina neden olmaz. Jl4o>J. igin aki gizgilerinin hareketi, bir
elektrik alaninin dogmasina ve bundan dolay: da sinirhi bir V gerilimine neden olur. Bu
durum tanimladigimiz aki akig rejimidir. Bununla birlikte, sonlu bir sicaklikta,
sabitlestirme enerji engellerini agma olasihift da mevcuttur. Bundan dolayi,
Jas<J(T,B) igin bile bir miktar hareket ve ozdireng olacaktir. Bu, termal olarak
uyarilmis aki siriklenmesi olarak bilinir. Ju>>J(T,B) oldugu zaman ypkanda
tanimlanan aki akig1 gergeklesir.

Ak siriikklenmesi, ¢ok iyi bilinmeyen farkli parametrelere baghidir. Fakat bu
olayin nitel bir analizi basit bir yolla yapilabilir. Pek ¢ok durumda aki cizgileri
demetinin hareketi gézlenir. Bu, bir yerden komsu olan bagka bir yere termal olarak
uyariimis bir atlamadir. En basit halde, aki ¢izgi demetinin atlamasi ile agilan Uy(T,B)
aktivasyon (veya engel) serbest enerjisi, uygun bir bolgedeki aki gizgileri yardimiyla
kazamlan yogunlagma enerjisi yogunlugu ile belirlenir.

Mutlak sifir sicaklifinda, Uy(0,B) enerji engeli, Jo(0,B) kritik akim yogunluguna
baghdir. J4=J, durumunda Lorentz kuvvet yogunlugu, sabitlestirme kuvvet

yogunluguna esit oldugu igin
U,(0,B)=17J.(0,B)BV.d (15)

bagintisi yazilir. Burada d, aki demetlerinin hareket ettifi mesafedir ve gy
mertebesindedir.

Algilmis siiperiletkenlerde, T<T. sicakliklan igin daima Uy(T,B)>>kgT dir.
Uy/kg yaklagik olarak 100 ile 1000 K arasindadir ki bu aralikta aki siiriiklenmesi, gok
kigiik bir olaydir.

1.7.1. Yiiksek T.’li Siiperiletkenlerde Yeni Olgular
Yiksek T.’li siiperiletkenlerde Uy/kgT orani, alisilmis siiperiletkenlerdekinden

onemli olgiide daha kiigiiktir. Bunun birinci nedeni, yogunlagsma enerjisinin, koherent

uzunluguna agik¢a bagh olan uygun bir hacimle ¢arpilmasi ile Uy’ 1n belirlenmesidir.
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Bu uzunlugun, yiiksek T.’li siiperiletkenlerde daha kisa olmasi sebebiyle U, da daha
kuguktir. Ikinci neden ise, sicakligin, alisilmis siiperiletkenlerdekinden daha yiiksek
olmasidir. Boylece, aki siiriiklenmesi kiigiik bir olay olmay1p, bazen oldukga biviik aki
siiriiklenme olaylarindan sézedilir.

Aki siiriiklenmesi, Sekil 6°da goraldigii gibi, aki akis rejiminin hemen altinda,
itici kuvvetin hemen hemen sabitlestirme kuvvetine esit oldugu zaman goziikir. Fakat,
eger sabitlestirme kuvveti kiigiik ve sicaklik, engeli asacak kadar yiiksek ise, bu etki
itici kuvvet sinirinda da gozlenebilir. J<<J, igin, yeni bir isim bulundu: termal olarak
uyarilmig aki akig1 (TAFF). TAFF, sadece potansiyel enerji engeli kiigiik oldugu zaman

ve

UO
k,T

P~Po €Xp— (16)

seklinde bir 6zdirence yol agarsa gozlenir [1].

\'%

— Ak Suriikklenmesi

!

Sekil 6. Farkli durumlarda akim-gerilim karakteristiklerinin sematik gosterimi

[1].
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1.8. Y,BaCuOs (211) Normal Bélgelerinin YBCO Siiperiletkeni Uzerindeki
Etkileri

Kritik akim yogunlugu (J.), stiperiletkenlerin uygulamalarinda 6nemli rol oynar.
Oksit siiperiletkenler, II. tip siiperiletkenlerdir ve bu siiperiletkenlerde dugik kritik
alandan (H;) daha biiyiik alanlar kuantlagmis girdaplar seklinde siiperiletken igine
girerler.

Akim, kangik hal durumunda siiperiletken iginden gectigi zaman, Lorentz
kuvveti (F;=JxB) girdap iizerine etki eder. Eger kristal kusursuz ise, girdap hareket
edecek ve direng ortaya ¢ikacaktir. Fakat kristalde, dislokasyonlar, tane sinirlar,
gozenekler ve normal bolgelerden ileri gelen sabitlestirme merkezleri varsa, o zaman
aki ¢izgilerinin hareketi sabitlestirme kuvveti ile engellenecektir. Aki sabitlestirme
kuvveti (flux pinning force) (F,), Lorentz kuvvetinden daha biyik oldugu stirece,
stiperiletken i¢inde direngsiz akim akacaktir. Sonug olarak, J., Lorentz kuvvetinin (F;),
aki sabitlestirme kuvvetine (F;) esit oldufu zamanki akim yogunlugu olarak

disinlebilir,
F=F =]B (17)

Yiksek J. degerini elde etmek igin, F, yiikseltilmelidir. Bu da siiperiletken igindeki

sabitlestirme merkezlerinin sayilarinin artirilmasi ile miimkiindiir [15-17].

Yapilan bu g¢aligmalarda, eritme yontemiyle hazirlanan numunelerde, 211
¢okeltilerinin homojen dagilmiy oldugu durumlada J’ nin arttifn gézlenmistir. 211
¢okeltilerinin homojen dagilmasinin faydalar séyle siralanabilir [18]:

1- Catlaklar engellenir. Y-Ba-Cu-O sisteminde tetragonal yapidan ortorombik yapiya
faz gecisi yaklasik 600°C civarinda olur. ab-diizleminde, bu faz gegisinden dolay
meydana gelen zorlanma, ikizlenme (twin) sinirlarimin olusmasiyla ortadan
kaldinlabilir. Oksijen sogrulmasi ile c-ekseninde bir biizilme meydana gelir. Bu
buziilmenin sebep oldugu zorlanmayr ortadan kaldiracak bir yontem
bulunmamaktadir. Bu durum, ¢atlaklarin olugsmasina neden olur. Numune diizgiin

dagilmis 211 g¢okeltileri igerirse, 211 ¢okeltilerinin gevresinde zorlanma kuvveti
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olusur. Bu kuvvet, zoru dagitir ve zor konsantrasvonunu azaltir. Boylece gatlak
olusumu engellenmis olur.

2- Oksijen difiizyon hiz1 daha da artar. 211 ¢okeltileri ile 123 vapis1 arasindaki viizey,
hizli oksijen difiizyonu igin yol olusturur. Bunlar, oksijen difiizyonunu
kolaylagtirdi1 diisiiniilen zorlanmanin degisimini saglar.

3- Normal bolgeler, sabitlestirme merkezleri olarak gérev yaparlar. Ayrica numune
igindeki dislokasyonlar ve diizlemlerin istif hatalann gibi diger kusurlar da
sabitlestirme merkezleri olarak gorev yaparlar [19].

211 ¢okeltilerinin oldugu numunede aki siirtiklenme hizi, 211 ¢okeltisi olmayan
numuneye gore dugiktir. Ayrica, alanin yoniine bagh olarak, J. degerinde anizotropi
gozlenmistir. Bu anizotropi koherent uzunlugundaki ve yiiksek kritik alan altindaki
anizotropiye atfedilmektedir. Diisitk alanlarda H//c oldugu zamanki J, degeri, Hlc
oldugu zamankinden U¢ kez daha buytiktir. Pratik uygulamalar i¢in bu anizotropi
hesaba katilmalidir [20].

Deneysel sonuglar sabitlestirme enerjisinin B ile degistigini gostermistir [15].
Bu da teorik sonuglarla uyum igindedir. dM/M = -(U/kT)dInt esitligi kullanilarak [16],
77 K’de 1 kOe alanda, Y;,Ba,;Cu;;0, bilesigi igin sabitlestirme enerjisi 1 eV,
YBa,Cu;0 bilesigi i¢in ise 0,6 eV olarak bulunmustur. Ayrica 77 K’de 10 kOe alanda
(H//c ve £=2 nm) Y, sBa,,5Cu; 50, bilesigi igin kritik akim yogunlugu 25000 A/cm®
ve Y ;,Ba, ;Cus ; O, bilesigi igin ise 10000 Alem? olarak bulunmustur.

211 ¢okeltilerinin sabitlestirme merkezi olarak gérev yaptigi belirtilen
caligmalardaki [15, 16, 18, 20] optik mikroskop ve taramali elektron mikroskobu
(SEM) sonuglarina gore, bu ¢okeltilerin biyikligi 1-10 mikrometre mertebesindedir.
Bu biyiikliik, 123 bilesiginin koherent uzunlugu olan ~10 A’dan ¢ok bilyitktir. Shi ve
arkadaslann [21] ise yaptiklan g¢aliymada ilk kez 211°in biyiklaguni kigltip,
homojen olarak dagitmay: basarmiglardir. Gegirmeli elektron mikroskobu (TEM)
sonuglanina  bakildiginda, eritme yontemiyle hazirlanan numunelerde 211
gokeltilerinin buyiikliginin ~100A oldugu gozlenmistir.

Aktivasyon enerjisi, YBa,Cu;O, bilesiginde, Bi ve T1’lu bilesiklerinkinden daha
buyuktur [22]. Bunun sebebi ise anizotropideki farkliik veya aki gizgilerindeki
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egilmelerdir. Aktivasyon enerjisi, akim yogunluguna logoritmik olarak baghdir [23,

24]. Ayrica aktivasyon enerjisi i¢in sunlar séylenebilir [25]:

1- Aktivasyon enerjisi, uygulanan alan artikga azalir.

2- Aktivasyon enerjisi, oksijen eksikligi artik¢a azalir.

3- Numunenin oksijen konsantrasyonu dustiikkge, aktivasyon enerjisinin alana
bagimhili azalir.

Ullrich ve arkadaglar [26], yaptiklan ¢aligmada termal olarak uyarilmig aki akigi
[thermally activated flux flow (TAFF)] i¢in, eritme yontemiyle hazirlanan YBa,Cu;O,
bilesiginin aktivasyon enerjisinin, sinterlenmis numuneninkinden dért kez daha biiyiik
oldugunu gésiermistir. Bunun tek sebebi, 35 nm c¢apindaki siiperiletken olmayan
bolgeler ve dislokasyonlardir. Ayrica, J. degerini hem magnetizasyon egrisinden hem
de sabitlestirme enerjisi esitlifinden hesaplamiglardir. 1 T alan altinda ve 4,2 K’de
magnetizasyon egrisinden elde edilen J,, 1,9x10° A/cm” iken sabitlestirme enerjisinden
elde edilen J. degeri 2x10° A/em*dir. Fakat 77,3 K’de bu benzerlik gorilmez.
Magnetizasyon egrisinden elde edilen J., 5x10° A/cm’® iken, sabitlestirme enerjisi
esitliginden elde edilen J, degeri 4,8x10° A/cm™dir. 77,3 K'de kritik akim
yogunlugundaki bu azalmanin sebebinin TAFF veya tane sinirlan yakinindaki oksijen
eksikligi oldugu disiiniilmektedir.

1.9. AC Magnetik Ahnganhk

AC alinganlik o6lgiimleri, stuperiletken malzemelerin karakteristik 6zelliklerini
belirlemede ¢ok faydali ve kullamsh bir yontemdir [27]. Ilk 6nce Bean [6] kritik akim
yogunlugunun hesaplanmasinda, AC alinganhgin avantajlarimi ortaya atmistir. Daha
sonra ise Maxwell ve Strongin [28] II. tip siiperiletkenlerde kritik akim yogunlugu i¢in
farkli bir model (eddy current model) ortaya atmiglardir. Alinganhigin teorik olarak
hesaplandig1 modeller “critical state model” [29, 30] ve “eddy current model” [31, 32,
33] olarak iki gruba ayrilmaktadir.

Magnetik alinganlik, @ frekansh bir akimin bir bobine uygulanmasi ile bobinde

olusturulan
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H(t) = H, Im(e™) = H__ sinot (18)

seklinde bir dis magnetik alanin, bobin igerisindeki bir numunede olusturdugu

miknatislanmadan, agsagidaki sekilde ifade edilebilir [34]:

M(0) = H Yty .e™)

=H,, i[xn‘sin(n(ot)—xn"cos(nwt)] (19)

Burada y, =y,"-iy," (0=1,2,3,...)dir

1= —— M) sin(nat d(ot) (20(2))
nH, 0
"__ —1 2z g
Xn'"= 7 & M(t)cos(not)d(wt) (20(b))

Burada gergel (real) %' bileseni, uygulanan alanla ayni fazda olan alinganlik bilesenini
ve sanal (imaginary) %" bileseni de, faz dis1 bileseni temsil etmektedir. ' bileseni,
taneler ve taneler arasi etkilesmelerle, " bileseni de (numune tarafindan, uygulanan
magnetik alandan sogrulan enerji gibi) enerji kayiplan ile ilgilidir.

Alinganlik olgtimlerinde, yiksek sicaklik siiperiletkenler iki kritik sicakiik
gosterir [31, 35]: ilki siiperiletken tanelerden ileri gelen 6zden (intrinsic) sicakhk,
digen taneler arasi etkilesmelerden kaynaklanan ¢iftlenim (coupling) sicakligidir.

Direng 6lgimii bir boyutlu bir él¢iimdiir, numune igerisinde bir direng sizma
yolu (percolation path) kuruldugu zaman sifir direng gosterir. Boylelikle yiksek T.’li
faz, daha diisiik T,’li faz1 maskeler ve numunenin mikroyapist hakkinda yanlis bilgiye
gotiirebilir. Diamagnetizma igin perdeleme (shielding) yiizey akimi gerektiginden

alinganhk iki boyutlu bir dlgiimdiir. Fakat numunenin i¢ kisimlarinda normal veya
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daha dasitkk kritik sicaklikli bolge olabileceginden temel alinganhk 6lgiimiinde
numunenin mikroyapist hakkinda tam bilgi vermez.

Kritik sicaklikta, alinganlhigin gercel ve sanal kisimlann belirgin olarak
birbirinden ayrilir, azalan sicaklikla dig alandan enerji sogurumu ile 6zdeslenebilecek
sanal kisim bir maksimumdan gegerken, diamagnetik etkinin gostergesi olan gergel
kisim negatif olarak tam diamagnetizmanin kurulmasina kadar artar. Sicaklik
digiirilmeye devam edildikge tam diamagnetizmanin kuruldugu durumda sanal kisim

sifir olur, gergel kisim ise, o sicakliktaki degerini koruyarak bigimini devam ettirir.
1.9.1. Bean Modeli

Bean modeline [6, 36] gore ince tabaka (slab) seklindeki siiperiletken numuneler
icin su sekilde modelleme yapilmistir: Bean bu hesaplamalari yaparken tagima
akimim, AC alanin frekansimi, disiik kritik alan Hg;'i ve yiizey engellemelerini goz
oniinde bulundurmamgtir.

Dis magnetik alan H(t), 2a genislikli numuneye Sekil 7°de goriildagi gibi
uygulanirsa, magnetik alan numuneye niifuz eder. Numuneye niifuz eden aki
yogunlugu gradyanti (VxH = 4nJ Maxwell denkleminden) J.’yi vereceginden, bu
modele gore kritik akim yogunlugu sabit kabul edilir. Lenz yasasina gore kritik akim
kendisini doguran, magnetik alana karsi koyacak etki gosterir. Eger magnetik alanin xo
degerine kadar numuneye niifuz ettigini diginiirsek, H alam1 H=J(x-x,) seklinde olur.
Magnetik alamin numunenin merkezine ulastigt degeri H' ile gosterilirse H' =J a
olacaktir. Magnetizasyonu bulabilmek i¢in numune igindeki B alanini hesaplamak

gerekir. Tek boyut i¢in B alan:

B:—j-d—x— (21)

integralinden hesaplanabilir.
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Sekil 7. Bean Modeline gére alanin numuneye niifuz edisi

Burada, Hi<H™ ve He>H" i¢in iki farkli B deferi karsimiza cikacaktir. Maxwell
denkleminden bulunan magnetizasyon ile alinganlik arasindaki iliskiden alinganlifin
gercel ve sanal kisimlani hesaplanabilir. Bean, 2a genislikli sonsuz uzunlukta bir
tabaka i¢in

Hy<H" oldugu durumda,

2

Mz_HJ,;‘ (O<H<H") (22(a))

1

M=-H+(H: +2H0H-H2)4H (-H,<H<H,) (22(b))
=14 H, 22(c))
. 2H,

"= . (22(d))



H>H" oldugu durumda,

1 .
a7 (Ho-2H <H<H) (23(a))

-1 ,
M= = +H,~H~(H, - H)

H
2

M= (-H,<H<H,-2H") (23(b))

1
. —14H0) _1[ 2H'jf 40" 4H'ZI Hojz 1
x—{( S T | R s e (23(c))

. [6H 4H?) 1
X —[HO T )h (23(@)

ifadelerini bulmugstur. Burada dis alan H = H cos®t seklinde segilmistir.

Bean modeline gore temel alinganlikta sanal kismin maksimumu, dis alan
numunenin merkezine ulastginda gozlenir. Bu ise H™’1 alinganhik o6lgiimii ile
bulabilecegimizi gosterir. x''’niin maksimumuna karsilik gelen H™ degeri denklem
(23(d))’den

dy" d (6H’ 4H‘2j1
e T —=0 24
dH' ~dH'\H, H? )3 @4
. 3
H' = H, (25)

seklinde bulunur. Burada H, alinganlik 6lgiimiinde uyguladigimiz alanin maksimum

degeridir. H™ alami bulunduktan sonra kritik akim yogunlugu SI birim sisteminde

Ht
J =—
a

<

(26)



bagintisindan hesaplanabilir. Kritik akim yogunlugu CGS birim sisteminde ise,

_10H’
~ 4ma
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<

seklindedir.

1.10. YBa,Cu3;0; Bilesiginin Faz Diyagrami

YBCO sisteminde iki ¢esit peritektik reaksiyon gozlenmistir [20, 37]. Daha
onceden olusturulan YBCO (123) bilesigi, 1200°C’nin ustiindeki sicakliklarda
dekompoze olarak Y,O;+L bolgesi elde edilir. Burada L, sivi faz (BaO+CuO) olarak
bilinmektedir. Sicakhik disiiriildiigiinde, bu iki faz, Y,BaCuOs (211)’i olusturmak i¢in

peritektik reaksiyona girer:

Y,0; + L(BaO + Cu0) —> Y,BaCuOs (28)

Sicaklik 1000°C civarinda iken Y,BaCuOs (211), YBa,CuzO, bilesigini olusturmak

i¢in siv1 faz ile tekrar reaksiyona girer:

Y,BaCuO; + L(3BaCuO; + 2Cu0) ——> 2YBa,Cu;0,+L (29)

YBa,Cu;0, siiperiletkeninin olusmasindan sonra artik kalan sivi fazin siiperiletken
yap! igerisine homojen olarak dagitilmast gerekmektedir. Bu olmadigi zaman bazi
fiziksel ozellikler (6rnegin kritik akim yogunlugu) istenilen diizeyde sonug
vermemektedir. En son yapinin homojen olmasi igin 6ncelikle 211 dagiliminin yapi
icerisinde homojen olmasi gereklidir. 211, sivi faz igerisine diizenli ve kiigiik ¢aplarda
dagitilirsa siiperiletken fazin bilyiime oram artacaktir. Fakat 211+L bolgesinde 211°in
biyiiklagiiniin kontrolii imkansizdir. Bunun igin baslangi¢ noktasi olan Y,0O;+L
bolgesi kullamlir. 211 bolgesinin kontrolii Y,0; bolgesinin kontrolii ile yapilabilir,

cunkii 211°ler Y,0s’den olugmaktadir. Sonug olarak, eger Y,O; kat1 pargaciklan



[N
2

baslangicta sivi faz igerisine homojen olarak dagitilirsa, 211 faz1 da 123 fazi igerisinde
homojen olarak dagilmis olacaktir. Bunu elde etmek i¢in Eritme-Hizli Sogutma
yontemi ¢ok yaygin kullamilmaktadir. YBa,Cu;O, malzemesinin ikili faz diyagrami

Sekil 8’de gorulmektedir.

1400 |-
Y,0,+L L
1200
@)
o
] 211+L
= — +
|
o
7]
1000 |—
123+L
211 +123
800 |—
5Y203 211 123 3BaCu02
+2Ba0 +2Cu0

Sekil 8. Y-Ba-Cu-O sisteminin ikili faz diyagram: [20].

Eritilip-hizl1 sogutulmus olan YBa,Cu;0, numunesi dogrudan biiyiitme islemine
tabi tutulmamahdir. Cinkii hizhh sogutulmus olan plakalar yapisal olarak homojen
degildir ve Y,0; pargaciklan biyiiktiir. Son yapida 211°in homojen ve kiigiik boyutta
dagitilmas: igin bu plakalar iyice ogitilmelidir. Bu, literatiirde Eritme-Toz-Eritme-
Biyitme [Melt-Powder-Melt-Growth (MPMG)] yontemi olarak bilinmektedir. Bu
yontem Hizhi Sogutma-Eritme-Buyiitme [Quench-Melt-Growth (QMG)] yonteminin

degistirilmis bir seklidir.



1.11. YBa,Cu;0;, Bilesiginin Kristal Yapisi

Oksit siiperiletkenler perovskite yapiva sahiptirler. Simdiye kadar bulunan biitiin
yuksek sicaklik oksit siiperiletkenler (seramik siiperiletkenler) iki veva ii¢ metalle
birlikte bakir metalinden olugmustur. Ornegin 123 bilesigi olarak bilinen YBa,Cu;0.,
Y, Ba ve Cu metallerinden olugmustur. Burada “x™ oksijen eksikligini gostermektedir.
YBaCuO siiperiletkenlerinin kristal yapisi, oksijen miktarina oldukg¢a baglidir. Bu
deger x=1 (YBa,Cu;04) ve x=0 (YBa,Cu;0,) arasinda degistigi taktirde siiperiletkenin
kristal vapisi ortorombik yapidan tetragonal yapiya doniisiir. Eger 0<x<0.5 ise
bilesigimiz ortorombik ve siiperiletken, 0,5<x<1 arasinda ise tetragonal ve variiletken
ozellik gostermektedir [38]. YBa,Cu;0; bilesiginin kristal yapisi Sekil 9°daki gibidir
[39]. YBCO sisteminde siiperiletkenlige gecis sicakligi, oksijen miktarina olduca
duyarlidir. Oksijen miktarindaki degisim malzemenin hazirlanmasi sirasindaki 1s1tma
ve sogutma sartlarina baghdir. Oksijen artikga, siiperiletkenlige gegis sicaklif da artar.
Bu sistemde siiperiletkenlikten Cu-O diizlemleri sorumludur.

YBa,Cu;0; ortorombik birim hiicresi c-ekseni boyunca Y, Cu(2), BaO, Cu(l),
BaO, Cu(2) ve Y diizlemlerinden olusan bir paket gibidir. Temel yapida ii¢ kiibik yapi
vardir. Bunlardan ikisinin merkezinde Ba atomu, digerinde ise Y atomu ver alir. Bu
kuplerin her kosesinde Cu atomlari, kenar ortalarinda ise oksijen atomlari yer
almaktadir. Yitryumun en yakin sekiz oksijen komgsusu, baryumun ise en yakin on
oksijen komgusu vardir. Ayrica iki tane Cu(1) ve iki tane Cu(2) dizlemleri vardir.
Cu(2) duzemleri perovskite yapiya 6rnektir. Oksijen boslugu ise Y diizleminde dort

tane, Cu(1) diizlemlerinde ikiser tane olmak iizere toplam sekiz tanedir.
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V 0 (5)

Sekil 9. YBa,Cu;0; bilesiginin kristal yapist [39].



1.12. Baz1 Katki Maddelerinin YBCO Siiperiletkeni Uzerindeki Etkileri

YBaCuO stiperiletkenlerinin fiziksel 6zelliklerinin gelistirilmesi igin bazi katki
maddeleri (Ag, Au, Fe, Co, Al Zn, Ni) kullanilmistir. Katki isleminde, katki
atomlarinin gaplari asil yapidaki atomlarin ¢aplarindan farkli ise, katki atomlarinin
cevrelerinde bozulmalar meydana gelir. Bu sonug, numunenin ¢rgii parametrelerinin
ve diger ozelliklerinin de@ismesine sebep olur. Bu maddeler, ¢alismalarda adding,
doping ve difiizyon seklinde katilmisgtir.

Adding. olugsmus siiperiletken vapiva belli miktarda katki maddesinin
eklenmesidir. Doping, siiperiletken bilesik hazirlanirken, elementlerden birinin miktar
azaltilarak, verine katki malzemesi konularak yapilir. Difiizyon ise Kati, sivi veya gaz
pargaciklarimin madde iginde 1511 islem yardimiyla hareket etmesidir.

Cieaplak ve arkadagslari [40] vaptiklar galismada altini (Au) YBCO bilesigine
adding ve doping voluyla katmislardir. %10 Au’in adding ve doping yoluyla katilmig
oldugu numunelerin x-19m1 sonuglarina bakildiginda adding yapilan numunenin
ortorombik vapida olup, katkisiz numunenin piklerine benzedigi, digerinde ise
kaymanin oldugu tesbit edilmistir.

Adding vapilan numunelerin (%0-40) analizleri yapildiginda %10 Au’in
¢oziinme simri oldugu tesbit edilmistir. %8 Au katkili numune ile Au katkisiz

numunenin 6rgi parametreleri Cizelge 1°deki gibidir.

Cizelge 1. Au katkisiz ve %8 Au katkili numu-
nelerin orgii parametreleri [40].

Numune a(A) b(A) c(A)
Katkisiz ~ 3,8229(1) 3,8865(1) 11,6821(4)
Katkili 3,8197(1) 3,8888(1) 11,7121(4)

Ayrica %8 Au katkili numunenin yapisal analizleri yapildiginda, Cu(1)-O(1) bag
uzunlugunun %1.36 arttifi, Cu(2)-O(1) bag uzunlugunun ise %03 azaldig
gorilmigtar. Diger Cu-O uzunluklarinda ise belirgin bir degisiklik yoktur. Cu(1)-
Cu(2) bag uzunlugu artarken, Cu(2)-Cu(2) bag uzunlugunda bir degisiklik yoktur. Au
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katkili numunelerin direng olgiimleri yapildiginda ise, %10 Au katkili numunede
stiperiletkenlik gegis sicakliginin 1,5 K arttify goérilmiistir.

Dzhafarov ve arkadaglan [41] yaptliclan calisgmada YBCO bilesigine Au
difizyonunu incelemislerdir. Bu c¢aligmada difiizyon, vakum ortaminda numune
tizerine Au buharlastinlarak (~10 pm) yapilmistir. Au difiizyonunda altin ivonlarinin
Cu(1) dizlemine girdigi disinilmektedir. Burada Cu™* iyonunun gapt 0,73 A, Au™
iyonun ki ise 0,85 A’dur.

870°C’de Au buharlagtinlarak yavas (5°C/dak.), hizhh (1000°C/dak.) sogutulan
numuneler ile ayni sartlarda yavas sogutulan numunenin 6rgii parametreleri Cizelge

2°deki gibidir.

Cizelge 2. Au katkisiz ve Au katkilt numunelerin 6rgii
parametreleri [41].

Numune  Sopuma a(A) b (A) c(A)

Katkisiz Yavas 3,8192 3,8790 11,6622
Katkili Yavag 3,8173 3,8823 11,6780
Katkali Hizli 3,8157 11,7444

Direng 6lgamleri vapildiginda Au katkili yavas sogutulan numunenin siiperiletkenlik
geets sicakliginin, Au katkisiz numuneninkinden 3 K fazla oldugu gériilmiustiir. Kritik
akim yogunlugu da 50 A/cm? den 280 A/cm*’ye yikselmistir.

YBCO bilesigine demir (Fe) katkis1 yapildiginda, Fe’in Y ve Ba’un yerine
gegmesi halinde siiperiletkenlik ¢ok az etkilenirken, Cu’in yerine gectiginde ise
stiperiletkenlik yikici bir sekilde etkilenmigtir. Cuinkii siiperiletkenlige etki eden Cu-O
dizlemleridir. Kobalt (Co) da Fe’e benzer davrams gosterir. Fe ve Co atomlan
YBaCuO yapisinda tercihen Cu(l) diizlemine girerler ve ortorombik-tetragonal faz
gegisini saglarlar. Bu olay, katki orami yaklagik %3 oraminda oldugu zaman gergeklesir.
Fakat nikel (Ni) ve ginko (Zn), Cu(2) diizlemine yerlesir ve kristal yapida fazla bir
degisiklik yapmaz ve hala ortorombik yapi hakimdir [42]. Yapilan ¢ahismalarda,
YBCO bilesigine Fe katkisi genellikle sinterleme isleminden 6nce ve nisbeten yiiksek
miktarlarda (%2-15) yapilmistir. Fakat difizyon, disik miktarda (10%-10*' cm™) katk:
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yapilabilmesi imkanim saglamaktadir. Bu da siiperiletkenlerin zelliklerinin
incelenmesinde onemlidir.
Tarascon ve arkadaslar [42] yaptiklar bir ¢alismada doping yoluyla kattiklar

Fe, Co, Al, Ni ve Zn’dan elde ettikleri sonuglar Cizelge 3°de verilmisgtir.

Cizelge 3. Fe, Co, Al, Ni ve Zn katkili numunelerin 6rgii parametreleri ve
stiperiletkenlige gecis sicakliklar [42].

Katki X a (A) b (A) c(A) T. (K)
Katkisiz 3,8146 3,8819 11,670 92
Fe 0,02 3,8193 3,8836 11,667 91,8
0,05 3,8305 3,8781 11,666 91,8
0,10 3,8598 11,863 76,0
0,20 3,8637 11,684 49,0
0,30 3,8671 11,681 31,0
0,40 3,8708 11,674 <472
0,50 3,8739 11,667 0
0,80 3,8727 11,647 0
Co 0,02 3,8195 3,8826 11,667 934
0,05 3,8295 3,8802 11,670 943
0,10 3,8608 11,687 73,0
0,20 3,8675 11,684 53,0
0,30 3,8724 11,680 22,0
0,40 3,8765 11,674 0
0,50 3,8807 11,671 0
0,80 3,8865 11,661 0
1,00 3,8867 11,625 0
Al 0,05 3,8351 3,8827 . 11,6822 91,0
0,10 3,8601 3,8661 11,6750 92,0
0,20 3,8617 11,6727 850
0,30 3,8631 11,6719 73,0
0,40 3,8630 11,6713 42,0
Ni 0,10 3,8289 3,8864 11,6372 55,0
0,20 3,8352 3,8560 11,6573 45,0
0,30 3,8331 3,8490 11,6624 40,0
Zn 0,10 3,8193 3,8881 11,6818 550
0,20 3,8199 3,8895 11,6804 45,0
0,30 3,8201 3,8930 11,6797 45,0




Yang ve arkadagslan [43] ¢aligmalarinda doping yoluyla Fe, Co, Ni ve Zn katkisi

yapmiglardir. Sonuglan ise Cizelge 4’deki gibidir.

Cizelge 4. Fe, Co, Ni ve Zn katkih numunelerin 6rgii parametreleri ve
stiperiletkenlige gegis sicakliklan [43].

Katki X a (A) b (A) c(A) T. (K)

Katkisiz 3,817 3,885 11,680 90,5
Fe 0,02 3,834 3,897 11,677 86,5
0,03 3,852 3,861 11,686 83,0

0,05 3,861 11,676 75,0

0,10 3.867 11,686 36,0

0.15 3873 11,660 <42

Co 0,02 3,843 3,866 11,689 89.0
0,04 3,863 11,677 73,0

0,06 3,865 11,661 61,0

0,10 3,873 11,682 26,0

0,28 3,888 11,636 <42

Ni 0,02 3818 3886 11,676 82,5
0,04 3,822 3,881 11,668 77,5

0,06 3,821 3,880 11,666 74.5

0,08 3,820 3,877 11,654 67,5

0,10 3,823 3,888 11,659 60,0

Zn 0,01 3,817 3,885 11,681 78,0
0,02 3,820 3,887 11,670 67,0

0,04 3,823 3,887 11,677 46,0

0,06 3,830 3,886 11,680 38,0

0,10 3,826 3,888 11,690 12,0

Monot ve arkadaglan [44] katki maddesi olarak platin (Pt) ve seryum (Ce)’u
kullanmiglardir. Bu calismada %2 CeO,, %0,5 PtO, ve bunlarin karigimi adding
yoluyla katilmigtir. 211 tanelerinin kigiildigin ve kritik akim yogunlugunun arttif
gozlenmistir. Sifir magnetik alanda CeO, ve PtO, katkili numunelerde kritik akim
yogunlugu 56000 A/em?, bunlarin kangiminin oldugu numunede ise 60000 A/cm’
oldugu tesbit edilmistir. Siperiletkenlige gegis sicaklign PtO,’li numunede 92 K,
CeO,’li numunede 90 K, karisimin oldugu numunede ise 91 K’dir. Biitiin numunelerde

gecis aralign 2 K°dir.
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Murakami [37] de Pt, BaSnO;, CeO, ve Rh katkisimn 211 tanelerini
kigulttagini ve kritik akim yoguniugunu arttirdigini belirtmistir.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerin, fiziksel Ozellikleri (ytiksek kritik sicaklik,
akim yogunlugu ve magnetik alan) ve mekanik ozellikleri (uzunluk ve yogunluk)
degisik katkilar yapilarak yukseltilebilmektedir. Gimiis (Ag) katkisinin, YBCO
siiperiletkeninin elektriksel, yapisal ve mekaniksel 6zellikleri tizerinde birgok etkisinin
oldugu gorilmiistiir. Ag katkisimin, kritik akim yoguniugunu (J,.) yiikselttigi konusunda
kesin bir fikir birligi olmamasina ragmen [45-48], bircok ¢aligmada J.’vi yiikselttigi
ileri siiriilmigstir [49-51]. Bu siiperiletkenler, yiikksek kritik sicaklik (T,) ile disik
normal durum ve kontak direncine sahiptirler. Ag katkisi, mekanik ozellikleri de
geligtirir [47, 49, 50, 52]. Aynica, Ag'nin tane buyiimesini ve diizenlenmesini
kolaylagtirdig1 bilinmektedir. Bakir (Cu) ile glimiis (Ag) periyodik tabloda ayni grupta
bulundugu igin, YBCO stiperiletkeninde giimiis bakinn yerine gegebilme sansina
sahiptir. Yitriyum (Y) ve baryumun (Ba) yerine de gegebilecegi sdylenmesine ragmen,
bu deneysel sonuglarla desteklenmemistir [S0]. YBCO siiperiletkenine katilan Ag
miktan arttikca, siperiletkenin peritektik erime sicaklifi diismektedir [53]. Ag, taneler

arasi temast saglar ve gatlaklarin azalmasina da yardim eder [48].

1.13. Siiperiletken Uretim Teknikleri

1.13.1. ince Film

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerin gok karmagik ‘kristal yapilan oldugu igin,
kristal buylitme islemi kolay degildir. Fakat kristal yapisi basit oldugu igin bu iglem
yaniletkenlerde daha kolaydir. Ince film hazirlama, siiperiletkenlerde kristal bitytitme
yontemleri hakkinda énemli bilgiler verir. Ornegin buharlagtirma yontemi bu amag
i¢in gok kullamshdir. Ayrica, ince filmler bize yeni yapihi malzeme iretme imkani da
saglar. Omegin YBa,Cu,Ox bilesigi ilk énce YBa,Cu;O; ince filminde gozlenmistir
[54].

Ince film, tek kristal altlik fizerine biyiitme ile yapihr. Altlik SrTiOs, LaCaOs;,
LaAlO; veya MgO olabilir. Iyi kalitede J, degerine sahip filmler altlik yiizeyine dik c-



ekseni yoniinde biviimis olan tek kristallerden olugur. YBa,Cu;O7.5, Bi,Sr2Ca>Cu;0,

ve T1,Ba,Sr,Cu;0; siiperiletkenlerinde kritik akim yogunlugu 77 K'de 10® A/cm™*den

daha fazladir [39, 55].

Ince film hazirlama yontemlerinden bazilan sunlardir: piiskiirtme, molekiiler
demetli epitaksiyel, kimyasal buhardan g¢6keltme, laserle buharlagtirma, elektron
tabancasiyla buharlastirma vs... Bu yontemlerle iiretilen filmler daha sonra (genellikle
<900°C) oksijen ortaminda tavlanir. Son ¢alismalarda, ¢okeltme isleminin yapildig
ortamda ayni zamanda tavlama da yapilmaktadir. Bu durumda tavlama sicaklign 700°C
ve agagisidir. Ince film yapiminda, altlik ile film arasindaki etkilesimi minumuma
indirgedigi i¢in tampon kullamimi da yaygindir. Tampon olarak silikon, bakir vs...
kullanilmaktadr.

Ince filmlerdeki J, degeri bulk malzemelerinkinden fazla oldugu igin [39],
¢okeltme teknikleri geligmistir. Ince film siiperiletkenlerin ticari kullanilabilirligini
saglamak i¢in sunlara dikkat edilmelidir:

1- Selenoid yapiminda kullanilan tellerin iiretimi i¢in yumusak, metalik, tel veya serit
sekilli althiklarn kullaniimasina ihtiyag vardir. Kirilgan, kisa ve pahali tek kristal
stiperiletken altliklardan sakinilmalidir. Metalik ve polikristal altliklarla yapilan
¢alismalarda yliksek J. degerine sahip numune iiretimi yapilamamistir. Bu sorunu
¢6zen dretim teknigi de yonlenmis tampon kullanilarak yapilan ¢ékeltmedir. Bu
yondeki ¢aligmalar devam etmektedir.

2- Diger problem ise, ¢okeltme ile hazirlanan ince filmlerde siiperiletken / althk hacim
orammn ¢ok kiigiik (10%den az) olmasidir. Bu da kesit alan bagina diisen kritik
akimin diisitk olmasina sebep olmaktadir. Béyle bir sorun katmanli olarak ¢okeltme
yapilarak halledilebilir [39].

1.13.2. Kalin Film

Devre elemanlan arasindaki baglantiyr saglamak igin kullamilan siiperiletken
kalin film tretiminde, kansim teknigini kullamgli yapan “screen printing” yéntemi iyi
sonuglar vermistir. Kangim, tutucu (6megin polivinil alkol) ve ¢oziicti iginde

genellikle 5 pm’den daha kiguk ¢apli olan siiperiletken tozlar iyice karistinlarak



yapilir. Kangim bir elekten gegirilerek, althgin {izeri kaplanir. Altlik olarak Al,O;,
MgO, YSZ vs... kullamlir. Altlik olarak kullamilacak olan malzeme yiiksek sicakliga
dayanikli (900°C iizeri) ve superiletken film ile genlesme agisindan uyumluluk
gostermelidir. Ayrica aitlik ile film kimyasal olarak etkilesime girmemelidir. Bu
yontemle hazirlanan filmlerde, ince filmlerde oldugu gibi yonlenmeyi artirmak ve
altlik ile film arasindaki etkilesimi minumuma indirgemek i¢in tampon kullanilir [55].

Kalin film (10-100 um) tretiminde kullamilan diger bir teknik de plasma
spraying’dir. Bu teknikte stiperiletken tozlarin akigi sivi yerine tflenen gaz ile saglanur.
Gaz-toz kansimi plasma-arc’da veya alevle eritilerek altlik iizerine hizla puskiirtiiliir.
Plasma sprey kullanilarak istenilen sekilde kaplama yapilabilir ve g¢okeltme hizi
yiksektir, ~0.1-1 um/s [56].

Kalin filmlerde asil problem 77 K ve sifir magnetik alanda kritik akim
yogunlugu J,~100-1000 A/cm” gibi disiik bir degere sahip olmalaridir [55]. Bu deger
disiik bir magnetik alanda daha da azalmaktadir. Yiiksek sicaklik siiperiletken kalin
filmlerde J, degerini yiikseltmek igin sunlar yapilabilir:

1- Eritme-yonlendirme yontemi (melt-texture processing).

2- Sivi faz sinterleme: Burada altlik iizerinde erimis malzeme epitaksiyel
cekirdeklesme yontemiyle katilagtirilir ve kristal biviitme islemi uygulanir.

3- Katmanli olarak yapilan ince film ve tampon yapis:

4- Sinterleme ve kurutma islemlerinin magnetik alanda yapilmasi siiperiletkenlerin
diizenlenmesini saglar.

Shield ve Abell [57] yaptiklant bir ¢ahgmada T=90 K ve J =150 A/cm’
degerlerini bulmuglardir. Bu grup numunelerini screen printing ydntemiyle
hazirlamiglardir. Y,0; altlik kullanarak yaptiklan filmde, tampon olarak da BaCuO,

ve CuO kanigimini kullanmiglardir.

1.13.3. Siiperiletken Teller

Yiksek sicaklik bulk siiperiletkenler ticari olarak yiiksek alan magnetlerde,

enerji depolamada, motorlarda ve jeneratorlerde veya gic transferinde kullanilirlar.
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Fakat bu alanlarda kullanilabilmeleri igin tel ve serit seklinde olmalan gerekmektedir.

Bu sorunun giderilmesi igin gu tretim yontemleri kullanilmaktadir:

1.13.3.1. Metal Kaph Kompozit Teller

Siiperiletken tellerin, ticari kullamminda, dig viizeyin metal ile kaplanarak
saglamlastirilmasinin kompozit yapiya etkileri sunlardur:

1- Siiperiletkenligin bolgesel kaybr halinde (gatlak durumu) akim tagimak igin paralel
elektriksel iletkenlik yolu saglar.

2- Superiletkenligin tamamen kaybimi onler ve bolgesel 1sinmayr minumuma
indirgemek i¢in termal kararlilik saglar.

3- Siperiletkenlerin tretimi ve kullanimi sirasinda meydana gelebilecek zorlar
karsisinda kinlganlifi énleme yoniinde mekanik koruma saglar. Ayrica kaplama
yapilan bu metal havadan gelebilecek etkilere kars: siiperiletkenleri korumaktadir.
Cunkti YBa,Cu;O, stiperiletkeninin neme ve karbondioksite karsi duyarhilifn
bilinmektedir.

Siiperiletken tel tretiminde, kaplama igin uygun metalin se¢imi de 6nemlidir. Y-
Ba-Cu-O malzemesi ile kaplama yapilan metallerin uyumlu olmasi1 konusundaki
yapilan aragtirmalar gostermistir ki, Pt ve Pd igeren metaller yiiksek sicaklik gegisini
dustrtrler ve siiperiletkenlik 6zelliklerini azaltirlar. Ag ve Au ise yiiksek sicaklikta
bilesiklerle uyum igindedirler. Gumiig, kompozit tel iiretiminde gerek ince tiip seklinde
duvar, gerekse ince tampon tabaka olarak kullanilabilir.

Metal kaplamali kompozit yiikksek sicaklik siiperiletken teller “tiip i¢inde toz”
metoduyla yapilabilir. Bu metotda, énce giimiis tiip 1s1] islemle hazirlanir ve T,=92 K
olan ogutiilmis YBa,Cu;0; tozlan tiip iginde 0,250 inch boyunda ve 0,010-0,060 inch
capinda teller haline getirilir.

Bu kompozit siiperiletkenlerin mikroskobik yapisi incelendiginde, tele sekil
verme esnasinda siiperiletken tozlann yapisal deformasyona ugradiklan anlagiimastir.
Bu yontemle hazirlanan bir siiperiletken tel kangal haline getirilmis ve 900-940°C’de
10-30 saat oksijen ortaminda sinterlenerek, finn yavas sogutulmustur. Sinterleme

isleminde oksijen kontrolii verilmistir. Telin siiperiletkenlige gecis sicakhf T,=91



K’dir. 77 K’de ve sifir magnetik alanda kritik akim yogunlugu 200-1200 A/cm’
bulunmustur [S5].

1.13.3.2. Metal Govde Uzerinde Kompozit Tel

Metal kapli kompozit tel iiretimine bir alternatif olarak metal govde tizerinde
stiperiletken madde bulunan kompozit tel yontemi gelistirilmistirr Bu ydntemde
stiperiletken bolge korumas1 bulunmamaktadir. Metal tel (20-40 mil ¢apinda giimiis)
stiperiletken karigim ile kaplanir. Bu kanisim %50-75 oraninda YBa,Cu;O; tozlan
(Maksimum 5 um c¢apinda) ile %?25-50 oranminda ¢ozici-sulandiriimig organik
tutucudan olusmaktadir. Bu yontemle hazirlanan kompozit tel kangal sekline
getirildikten sonra polimerik tutucunun yanmasi saglanir. Isitma hizi 16-40 saatte 900-
950°C’ye ulasiimig ve firin oksijen ortaminda sogutulmustur. Bu tel, T.=92 K gegis
sicakligina ve 77 K ve H=0"da J.=100-800 A/cm’ degerine sahiptir [55].

1.13.3.3. Kaplamasiz Y-Ba-Cu-O Teller

Kaplamasiz YBa,Cu;O; telleri birkag degisik sekilde hazirlamir: Grnegin,
stiperiletken ile sivt polimerik malzeme karisimindan tel tiretimi, erimis malzemenin
dénen bir tanbur iizerine bosaltilmasiyla elde edilen tel. Bu teknikle hazirlanan
numuneler %100 yogunluga ve T=92 K, 77 K ve H=0’da J.=200-1000 Alcm?
degerlerine sahiptir.

Bu tellerde en 6nemli problem zayif baglantidir. Yani, 77 K de nisbeten diigiik J,
degerine (H=0"da J,<2000 A/cm?) sahiptirler ve sinterlenmis malzemede oldugu gibi
alana siddetli bir sekilde bagimlidirlar. Yiiksek sicaklik siiperiletken tellerin
uygulamada kullanilabilmesi i¢in birkag tesla alan altinda en azindan 10*-10° A/cm’

gibi J, degerine sahip olmasi gerekmektedir [55].



1.13.4. Bulk Siiperiletkenler

Bulk yiiksek sicaklik siiperiletken iiretiminde degisik yontemler gelistirilmistir.
Bunlar i¢inde en yaygin sinterleme yontemidir ve iletken yapiminda birgok avantajlan
vardir. Bunun yaninda yiiksek J.'li numune iiretiminde etkili degildir. Sinterlenmis
malzemelerde tane sinirindaki zayif baglantinin disiik J. degerinin sebebi oldugu
bilinmektedir.

Eritme yonteminin tane sinurlarindaki zayif baglantiy1 azaltmada etkili oldugu ve

77 K’de YBCO’da yiiksek J. degerini ortaya ¢ikardig gosterilmistir [37].
1.13.4.1. Sinterlenmis Bulk YBCO

Sinterlenmis YBCO numunesinde yiiksek T, degeri kolayca elde edilebilirken, J,
degeri olduk¢a kucioktir [37]. Bu numunelerde J. degerini belirlemede sunlar
Onemlidir: homojenlik, yogunluk, oksijen miktari, ¢atlaklar ve tane sinirlarindaki
temas.

Sinterlenmis bulk YBCO bilesiginin baslangi¢ tozlarinin hazirlanmas: birkag
degisik sekilde olmaktadir ve bunlardan en ¢ok kullnilani katihal tepkime vontemidir.
Bu metotda sinterlenmis numune yiiksek safliktaki Y,0;, BaCO; ve CuO tozlarindan
hazirlanir. Tozlar iyice kangtinlir ve 850-950°C’de 1-24 saat kalsine edilerek 6gitilir.
Bu iglem numunenin kalitesini artirmak igin iki kezden daha fazla tekrarlanir.

Bagslangi¢ tozlan, ¢esitli kimyasal teknikler kullanilarak da hazirlanabilir. Bu
teknikler baglica iki kategoriye ayrlir: birlikte ¢okeltme ve sol-gel teknikleri. Birlikte
¢okeltme yontemi oksit ve karbonatlara basariyla uygulanmistir. Sol-gel yontemli
maddeler alkooksitler, nitratlar ve hidrooksitlerden elde edilebilmektedir. Bu
yontemlerin en 6nemli avantaji katihal kanigimla zor elde edilen ince ve homojen toz
tiretimini saglamaktir.

YBCO numunesinde homojenligin saglanmasi i¢in baglangi¢ tozlar iyi sekilde
kangstinhrken, yogunluk, sinterleme sicaklify yiikseltilerek artinlabilir. Fakat J, degeri,
sadece bulk yogunlugu ile ilgili degildir. Tane baglantilarim1 azaltan normal fazlarin

yiiksek sicaklikta tane sinirlarinda bulunmasi J.’nin azalmasina sebep olur. Eger uygun



bityiiklikkte (<1 mikron) tozlar kullanilirsa, vogun madde elde edilir. Toz yiksek
basingta preslendikten sonra 925°C’nin altinda sinterlenebilir. Sonugta normal fazlar
olmadan da yiiksek yogunluklu numuneler elde edilebilir. Buna ragmen bu
numunelerde J. degeri yine digitktiir. Bunun sebebi ise tane sinirlani bovunca olan
gatlaklardir. Ayrica yogun numuneleri tamamen oksijenlemek de olduk¢a zordur.
YBa,Cu;0,.5’de T, tamamen oksijen miktarina baglidir ve oksijen eksikligi () arttikga
T, ve J. azalir.

Bulk yogunlugunu azaltmadan tane sinirlarindaki normal fazlardan kaginmak
i¢in, sinterleme nisbeten digiik sicaklikta (925°C’nin altinda) kigik tane buyuklikli
1yi toz kullamlarak yapilmahdir. Sinterleme sicakhif1 azaltilarak, ¢atlaklar minumuma
indirilebilir. Oksijen ortaminda uzun siire tavlama, yogun maddeye oksijen girisinde
etkilidir. Buna ragmen bdyle numunelerde J. degeri, pratik uygulamalar igin yeterli

degildir.
1.13.4.2. Eritme Yontemleri
1.13.4.2.1. Eritme-Yonlendirme-Biiyiitme [Melt-Textured-Growth (MTG)]

Zayif baglantiy1 azaltmak igin Jin ve arkadasglan [58] MTG yontemini
kullanmiglardir. Bu yontemde sinterlenmis YBCO numunesini erittiler ve 1s1l gradyent
ile yavagga soguttular. MTG yonteminde a-b diizlemi iginde tanelerin bityiimesi tercih
edilir. 77 K’de sifir alanda MTG yontemiyle hazirlanan numunede J, degeri 10* A/cm’
degerini gegmektedir. Bu da tane diizenlenmesinin zayif baglantiy1 azalttifina bir
igarettir. Buna ragmen aki sabitlestirme merkezlerinin eksikliginden dolay: J, degeri
magnetik alanda diigiiktir. Magnetik alanda J, degerini bityttmek igin, pinning
merkezlerinin sayisinin gogaltiimasi gereklidir. Bu, dikkatli bir mikroyapi kontroliinii

gerektirir.



1.13.4.2.2. Gelistirilmis Eritme-Yonlendirme-Biiyiitme

MTG yo6nteminde, yiiksek derecede yonlenmis numune elde etmek igin numune
peritektik sicaklifa vavasca sogutulur. Buna ragmen birgok durumda siiperiletken
fazin iletkenligi ¢ok zayiftir. 123 fazinin tane biiylimesi igin hem 211 hem de sivi fazin
olmasi gerekir. Bu nedenle 211°in dagilimi diizenli olmadiginda, 211 yogunlugunun az
oldugu bolgelerde reaksiyon siirekli olmaz. Eger 211+L bolgesindeki numuneyi
yavagga sogutursak, stiperiletken fazin zayif iletkenliginin sebebi olacak olan 211
taneleri biyur ve diizensiz olarak dagilir.

211’in biyikliginden sakinmak igin birkag grup gelistiriimis MTG vontemi
vardir [37]. Omnegin 211’in biyiikligi, 1sitma sicakligim peritektik sicakligin hemen
uzerine indirerek azaltilabilir. Buna ragmen bu teknik kullamldifinda arasira
gozenekler olusur.

Eger numune, viiksek sicakliklarda uzun siire eritilir, sonra hizla peritektik
sicaklifa sogutulur, daha sonra da yavas soguma yapilirsa, gozeneklerin sayisi 211
sayisini azaltabilir. Boyle bir degisiklikle siiperiletken fazin iletkenligi gelistirilebilir
ve 123 fazi iginde yayilmis 211 bolgelerinin buyikligii 1-5 mikron mertebesine
azaltilabilir. MTG ve gelistirilmis MTG yontemlerinin sematik gésterimini Sekil 10°da

verilmigtir.

MTG Y,0; +L | Gelistirilmis MTG
—~—_  211+L

\12’3

Sekil 10. MTG ve gelistirilmis MTG yontemlerinin sematik gésterimi [37].




Monot ve arkadaslar1 [59], gelistirilmis MTG yontemini kullanarak vaptiklan
¢aligmada, kiigiik taneli 123 baslangi¢ malzemesi kullanarak kiigiik ve kiresel sekilli

olan 211 tanelerinin yap1 i¢indeki sayisim gogaltmiglardir.

1.13.4.2.3. Hizh Sogutma-Eritme-Biiyiitme [Quench-Melt Growth (QMG)]

Eritme yonteminin en onemli noktasi, peritektik sicakligin iizerindeki
mikroyapinin kontroliidir. Bu sicaklikta sivi iginde kiigiik 211 pargaciklarimn
bulunmasi istenir.

211+L bolgesine ulagmak igin iki vaklagiklik vardir. Bunlardan biri MTG
yonteminde oldugu gibi 123’iin ayrigmasi, digeri ise Y,05’in reaksiyonudur. Sekil 11

QMG yonteminin sematik gosterimidir.

- Y,0,+L
211+L
Y

4
«

| —

Sekil 11. QMG yénteminin sematik gésterimi [37].

Bu yontemde, o6nce sinterlenmis numune veya kalsine edilmis tozlar Y,03+L
bolgesine kadar 1sitilir ve soguk bir bakir plaka kullanarak hizi sogutulur. Burada
numune Y,0; pargaciklarindan ve katilasmig sivi fazdan (baryum bakir oksit ve amorf
fazlar) olusur.

Hizli sogutulmusg plakalar daha sonra 211+L bolgesine 1sitilir. Burada Y,0s, 211
fazim olusturmak igin sivi fazla reaksiyona girer. 211 fazi Y,0;’den olustugu igin,

Y,0; dagihminin kontrol edilmesi 211 fazimn dagilimim saglar. Bu sicaklikta,
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numune uzun sire tutulmalidir, ¢link@i 211 faz1 biiyik taneler haline gelecektir. Fakat,
cok kisa tutulursa da bu kez son yapida gozenekler meydana gelecektir. Bunun igin
numune uygun bir siire bekletildikten sonra sogutulur.

MTG yonteminde oldugu gibi bu ydntem de sonradan gelistirilmigtir.
Gelistirilmis QMG yonteminde, numune 211+L bolgesinde uygun bir zaman
tutulduktan sonra, peritektik sicaklifin hemen iistiine hizlica sogutulur ve sonra yavag
sogutulur. Oleynikov ve arkadaslar1 [60] bu hizh sogutmanin J. degerini arttirdifim
gostermiglerdir. QMG yontemiyle hazirlanan numunelerde kritik akim yogunlugu (J.)
1 T alanda 77 K’de 10* A/cm* den daha yiiksektir [61].

1.13.4.2.4. Eritme-Toz-Eritme-Biiyiitme
[Melt-Powder-Melt-Growth (MPMG)]

MPMG yé6nteminde, QMG yonteminden farkl olarak, hizhi sogutma isleminden
sonra, plakalar ince toz haline getirilip iyice kangtinlir. Bu yontemle Y,O; karigim
i¢ine diizenli bir sekilde dagitilir. Tozlar istenilen sekle getirilerek 211+L sicaklifina
isititlir. QMG yonteminde oldugu gibi, bu sicaklikta bir miiddet tutulur ve hizlica
peritektik sicakligin tistiine sogutulur. Daha sonra ise yavas sogutulur.

Murakami ve arkadaglan [20], MPMG yéntemiyle hazirlanan numunede 211
pargaciklarinin J, ile ilgili olduklarim géstermislerdir. Ciinkii numunede siiperiletken
olmayan fazlar pinning merkezleri olarak gorev yapmaktadirlar. Bu grup kritik akim
yogunlugunu magnetizasyon egrilerinden critical state modeline gére hesaplamiglardir.
Sekil 12 yitriyum miktaninin degisimine gore degisik alanlarda kritik akim
yogunlugunu géstermektedir.

1.13.4.2.5. Ark-Dokiim [Arc-Casting]

Yanmaz ve arkadaglan [62], yaptiklan bir ¢aligmada arc-casting yontemiyle
numune iretmislerdir. Bu yontemde, diger yontemlerde oldugu gibi Y,03, BaCO; ve

CuO tozlan kangtinlarak kalsine edilir. Kalsine edilen tozlar tablet haline getirilerek
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tilkenmeyen tungsten elektrod ark firim iginde eritilir. Eriyik, ¢ubuk seklindeki su ile

sogutulan, bakir kaliba dokiiliir.

1001 77K

Y 1.5 B // c-ekseni

108
Y 1.5B c-ekseni

J (A /m2)

Y 1.0 B // ¢c-ekseni

107 L

B(T)

Sekil 12. MPMG yontemine gore hazirlanmig 211°1i YBaCuO ve
211’siz. YBaCuO numunesinin magnetik alana gore J.
degerinin degigimi [20].

Elde edilen numunelerin yogunlugu 5,24 gr/cm’ olarak bulunmustur. Bu deger,
123 fazimin teorik yogunlugu olan 6,42 gr/cm®iin %82’sini olusturmaktadir. Numune
950°C’de 80 saat oksijen ortaminda tavlandiginda ise yogunluk %93’e ulasmaktadir.

Yanmaz ve arkadaslan [63], daha sonra bu metodu bir miktar degistirmislerdir.
Bu kez arc-casting ile tiretilen numuneyi eriterek bilyiitme islemine tabi tutmuslardir.
Geligtirilen bu yonteme arc-quench-powder-growth (AQPG) adi verilmistir. Arc-
casting yapilan malzeme toz haline getirilip o6gitildilkkten sonra tablet olarak
hazirlanmigtir. Numune 1100°C’de 20 dakika bekletilmis ve 100°C/saat hizla
1000°C’ye sogutulmustur. Sonra numune 1°C/saat hizla 950°C’ye, 950°C°den sonra

ise firin kendiliginden sogumaya birakilmistir. AQPG yénteminin sematik gosterimi
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Sekil 13’de verilmigtir. Numune daha sonra 600°C°de 1 saat oksijen ortaminda
tavlanmistir. Tavlanan numunenin VSM (vibrating sample magnetometer) kullanilarak
elde edilen magnetizasyon egrilerinden hesaplanan J. degerleri 1 T alan altinda 4,2 K,
50 K ve 77 K’de strasiyla 1,2x105 Alem?®, 2x10° A/cmz, 5x10° Alem’ degerleni

bulunmusgtur.

1500

Y,0,+L
[1] ik

1100——— 2A1+L
i
5 950 123 (211 +L)
v
S 500
(/5] A

Sekil 13. AQPG yonteminin sematik gosterimi [63].



2. DENEYSEL CALISMA

2.1. YBa,;Cu;0. Bilesiginin Hazirlanmasi
YBa,Cu;0. bilesigini olugturmak i¢in stokiyometrik oranlarda Y,0;, BaCO; ve

CuO tozlan tartildi ve kanstirildi. Toz bilesiklerin miktarlann asagidaki kimyasal
tepkime yardimiyla hesapland:.

0,5 (Y,0;) + 2 (BaCO;) + 3 (CuO) + 140, ——— YBa,Cu;0, + 2 (CO,) (30)
Kullanilan tozlarin molekiil agirliklan, saflik dereceleri ve 70 gr i¢in miktarlan

Cizelge 5°de verildi. Tozlarin tarttim islemi 4 dijitli (0.0001) Sartorius marka
elektronik terazide yapildi.

Cizelge 5. Baslangi¢ kompozisyonunun hazirlanmasinda kullanilan bilesikler ve

miktarlart
Tozun Ads Sembolii  Saflik Derecesi Molekiill Agirlifn  Bilesik Miktar
(%) (au) (gr)
Yitriyum oksit Y,0; 99.99 225.81 10.5911
Baryum karbonat  BaCO; 98 197.35 37.0250
Bakar oksit CuO 98 79.54 22.3838

Uygun miktarlarda tartilan Y,0;, BaCO; ve CuO baslangi¢ tozlar akik tasindan
yapilmig havan igerisine kondu ve Retsch marka 6gutme aletinde 1 saat 6gutiildi. Bu
6gitmenin amac1 homojen bir karisim elde etmektir. Ogiitmeden sonra elde edilen
kangim aliimina (Al,03) pota igerisine konarak $ekil 14°te goriilen Euroterm kontrollii
Lenton firin igerisine kalsinasyon islemi igin yerlestirildi. Kalsinasyon ilk reaksiyon

anlamina gelir ve ikili ve tigli fazlarin meydana gelmesi igin uygulanir. Firin 5°C/dak.



hizla 900°C’ye kadar 1s1tildi ve bu sicaklikta toz karisim 8 saat siire ile hava ortaminda
bekletildi. ilk 4 saat gegtikten sonra pota firndan alind1 ve sogutuldu. Kilgelesen
malzeme havan tokmag ile toz haline getirilerek, 15 dakika ogiitme aletinde ara
ogitme iglemi vapildi ve tekrar finna verlestirildi. Bu ara ogiitmenin  amaci
homojenligi artirmaktir. 8 saatlik sire sonunda firin 1°C/dak. hizla oda sicakligina
kadar sogutuldu (Sekil 15). Kalsinasyon sonunda tamamen yesil renkli olan ve
kiilgelesen toz, havanda tekrar toz haline getirildi. Homojenligi artirmak i¢in toz,

ogiitme aletinde 1 saat stireyle tekrar ogituldii.

Sekil 14. Euroterm kontrollii Lenton firn
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Sekil 15. Toz karisimin kalsinasyon islemi

Katihal tepkime, birlikte ¢okeltme ve sol-gel teknigi gibi standart siiperiletken
hazirlama tekniklerinde gozeneklilik, kirli tane siirlari, dizensiz olarak yayilmis
sabitlestirme (pinning) merkezleri, potadan ileri gelen kirlilik ve stperiletken taneler
arasindaki zayif baglanti gibi bazi yaygin dezavantajlar vardir. Bunlarin varligi
durumunda numunelerin kritik akim yogunluklari disiik olmaktadir. Hazirlama
sirasindaki bu istenmeyen problemlerden eritme yontemi kullamlarak bir derece
kaginilabilir.

YBa,Cu30;. siiperiletkenlerinin erime sicaklign 1435°C olarak tesbit edilmistir
[37]. Bu sicaklikta kullamilan bitiin eritme potalarindan (platin pota haric)
kompozisyon igerisine yabanci atomlar difizyon olmakta ve baglangig
kompozisyonunun stokiyometrik degeri degismektedir. Bunun sonucunda siiperiletken
uretilememektedir. Bu problemi ortadan kaldirmak igin, bu ¢alismada Eritme-Hizli
Sogutma-Biyitme (FQMG) yontemi kullamldi. Kalsinasyon sonunda clde edilen
tozlar Perkin-Elmer marka presleme aleti kullanilarak 13 mm g¢apinda ve ~2 mm
kalinhginda tabletler haline getirildi. Tabletler 300 MPa basing altinda presiendi. Bu
tabletler birer birer Al,O; plaka iizerinde LPG+0O, alevi kullanilarak eritildi. Plaka ile
numune arasindaki reaksiyonu azaltmak igin alev numunenin yiizeyine dogrudan

tutuldu ve erime 30 sn gibi kisa bir zamanda gerceklestirildi. Eritilmis numuneler bir



bakir plaka iizerine dokildii ve erime esnasindaki faz durumunu korumak i¢cin diger
bir bakir plaka ile sandvig edildi. Kedi biyigina benzeyen bu plakalar, ince tozlar elde
etmek i¢in 30 dakika tekrar ogatuldi. Ogiitilen tozlar sanmtirak renkte idi.

4 gr agirhgindaki tozlar 300 MPa basing altinda 1 dakika beklenerek 13 mm
capinda tabletler haline getirildi. Elde edilen tabletler, 1040, 1050, 1060, 1070 ve
1100°C gibi sicakliklara énceden sittlmis firna yerlestirildi. Euroterm kontrolli
Lenton marka bir tip firm kullamldi ( Sekil 16). Sekil 17, uygulanan 1s1l islem semasini
gostermektedir. Numune bu sicaklikta 60 dakika bekletildi ve 2°C/dak. hizla 30°C
sogutuldu. Biytime sicakligi olan bu sicaklikta numunelerimiz 1, 5, 10 ve 20 saat
bekletildi. Daha sonra finn 1°C/dak. hizla oda sicakhigina sogutuldu. Sicaklik
650°C’de iken 1 saat siireyle oksijen verildi ve oksijen ortaminda sogumaya devam
edildi. Strastyla 1100, 1070, 1060, 1050 ve 1040°C sicakliktaki numuneleri A, B, C,,
D, ve E, kodlar: ile isimlendirdik. Burada alt indis olarak gosterilen “n”, biyiime
stiresini temsil etmektedir. Bu sekildeki gosterimde Ajg’un anlami sudur: 1100°C°de
numune firina dogrudan kondu ve bu sicaklikta 60 dakika bekletildi. 2°C/dak. hizla
1070°C’ye sogutuldu ve 1070°C*de 10 saat tutuldu. Daha sonra 1°C/dak. hizla oda

sicakhigina sogutuldu.

Sekil 16. Euroterm kontrollii Lenton marka tip firin
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1050
1020
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Sekil 17. Isil islemin sematik gosterimi

2.2. Ag Katkili YBa,Cu;0-., Bilesiginin Hazirlanmasi
Ag katkili YBa,Cu;07. bilesigini elde etmek igin, LPG+O5 alevi kullamlarak
eritilip hizli sogutulan malzeme 6gitildikten sonra 4’er gram tozdan olusan 6 gruba

aynldi. Bu gruplara %S5, 10, 15, 20, 25 ve 30 molar oranlarinda Ag:O eklendi ve iyice
kangtirildi. Katilan Ag,O miktarlan Cizelge 6°da verildi.

Cizelge 6. YBa,Cu;0- bilesigine katilan Ag,O miktarlan

A0 (%) A0 (gr)
5 0,0693
10 0,1385
15 0,2097
20 0,2772
25 0,3465
30 0,4158
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Ag katkili tozlar 300 MPa basing altinda 1 dakika beklenerek 13 mm capinda tabletler
haline getirildi. Elde edilen tabletler onceden 1050°C’ye 1sitilmis tip firina
verlestirildi. Isil iglem semasi Sekil 18°de goriilmektedir. Numune bu sicaklikta 60
dakika bekletildi ve 2°C/dak. hizla 1020°C’ye sogutuldu. Bu sicaklikta beklemeden
0,02°C/dak. hizla 970°C’ye sogutuldu. Daha sonra firin 1°C/dak. hizla oda sicakhigina
sogutuldu. Son olarak numuneler 650°C’de oksijen ortaminda 5 saat bekletildi ve

sonra 1°C/dak. hizla oksijen ortaminda oda sicakligina sogutuldu.

T(:’C )
60 dak.

| 2°C/dak.
1020} - cnoferenens :

0,02°C/dak.
37| R S P \

1°C/dak.

» t (saat)

Sekil 18. Ag katkili numunelere uygulanan 1sil islemin sematik gosterimi
2.3. Yapisal Analiz
2.3.1. X-Ismlari Kirinimi Analizi
X-1ginlart kirinim desenleri Rikagu D/Max Il C difraktometresinde (Sekil 19)
CuK,, (» = 1,5418 A, 40 kV, 30 mA) 1smmimu kullamlarak elde edildi. Olgimler oda

sicakliginda 20°<20<60° araliginda, 3°/dak. tarama hizinda ve 0,02° ornekleme

araliginda yapildi.
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Sekil 19. Rikagu D/Max 111 C difraktometresi

X-iginlan kirmimi 6lgtimleri yapilmadan 6nce numunelerin yiizeyleri 1200

um’lik SiC zimpara kagidi kullanilarak kabaca alindi ve alkolle temizlendi.

2.3.2. Diferansiyel Termal Analiz (DTA)

Numunelerin erime noktalarimin tayini ve bazi yapisal 6zelliklerinin gozlenmesi
icin Netzesh marka DTA aleti kullanildi. Olgiim yapilacak numune toz halinde DTA
aletinin kiigiik aliimina (Al,0;) potalarindan birine konuldu. Referans numunesi olarak
diger potaya AL,O; tozu konuldu. Sekil 20°de Netzesh marka DTA aletinin gematik
gosterimi verilmektedir. Firin oda sicakligindan 1000°C"ye kadar 5°C/dak. hizla hava
ortaminda 1sttildi. Bu siirede AT sicaklik degisimi, sicakligin fonksiyonu olarak ¢izildi.

Termogift olarak Pt - Pt/ Rh%10 kullanildi.
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Sekil 20. DTA aletinin sematik olarak gorunimii (1) finn, (2) olgulecek
malzemenin, (3) standart malzemenin konacagl potalar ve
termogiftler, (4) firm termogifti tarafindan kontrol edilen regilator,
(5) kayt edici

2.3.3. Metalografik Analiz

Numunelerin parlatma islemi yapilmadan once yizeyleri 1200 um’lik SiC
zimpara kagidi kullanilarak kabaca alindi ve alkolle temizlendi. Daha sonra parlatma
bezi iizerine 2um’lik elmas parlatma kremi siriilerek, numuneler Logitech PM2 marka
otomatik parlatma aletine yerlestirildi (Sekil 21). Kesin sonug elde edilinceye kadar
alet calistinldi. Parlatma iglemi tamamlandiktan sonra numunelerin yiizeyleri alkol ile
temizlendi. Parlatlmis numunelerin yiizey resimleri polarize 15tk altinda optik

mikroskop kullanilarak ¢ekildi.
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Sekil 21. Logitech PM2 marka otomatik parlatma aleti
2.4. Fiziksel Analiz
2.4.1. Diisiik Sicaklik Direng Olgiimleri
Uretilen numunelerin elektriksel 6zdireng dlgiimleri, standart dort nokta yontemi

(Sekil 22) kullanilarak, Leybold-Heraeus marka kriyostatta (Sekil 23) 50-300 K

sicaklik arahgindan yapild:.
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Bakir-Konstantan .
Termogift
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: Ampermetre
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Sekil 22. Standart dort nokta yontemi ile 6zdireng 6lgiim diizenegi

Isitici Kontrol

Kriyostat ————— At
Birimi

Vakum
Gostergesi

Rotary
Pompa

Sekil 23. Leybold-Heraeus HR1 model kriyostat ve ek birimleri



n
(8]

Dikdortgen bar seklinde kesilen numunelere, viksek iletkenlige sahip gumis
pasta kullamlarak, bakir tellerle dért adet kontak yapildi. Olgiim hatalarini en aza
indirebilmek igin kontaklar arasindaki mesafenin egit olmasina dikkat edildi. Numune
iizerindeki dis iki kontak akim uglar, igteki iki kontak ise gerilim uglar1 olarak
kullamldi. Numune kriyostat igerisine yerlestirilerek, dis uglardan birinin tzerine
iletken giimiis pasta ile bakir-konstantan (%45 Cu - %55 Ni) termogift vapistirildi.
Termogiftin referans noktasi, su+buz karigiminda tutuldu.

Numunenin dis uglarindaki kontaklardan 15 mA’lik sabit akim gegecek sekilde
gii¢ kaynagn ayarlandi. Fakat bu deger Ag katkil numunelerde 40 mA idi. Daha sonra
bir “rotary” pompa vardimiyla sistem vakumlandi. Vakum 3,5x10” mbar degerine
ulastiginda helyum pompasi galistirilarak sistem sogutulmaya baslandi. Sogutma
islemi, sicaklik 50 K oluncaya kadar devam etti. Daha sonra sistem, kontrollii bir
sekilde 1sitilmaya baslandi ve direngteki degisim sicakligm fonksiyonu olarak interface
baglantisi ile bilgisayara aktarildi.

Ozdireng

bagintisiyla hesaplandi. Burada V gerilim, I akim, A numunenin kesit alam ve / ise
numunenin i¢ kontaklan arasindaki mesafedir.

Maksimum aki siddeti 1 T olan Walker MG-2A model (¢1kig 100 V, 50 A)
clektromiknatis yardimiyla, numunenin dis magnetik alan iginde elektriksel

ozdirengleri 6lgiildi. Magnetik alan, ticari bir aki 6lger ( fluxmeter) ile belirlendi.
2.4.2. Magnetik Alinganhk Olgiimleri

AC magnetik alinganlik 6lgimleri, Lake Shore 7130 AC Susceptometer sistemi
kullanilarak yapilmistir. Bu sistem, kargihikli indiktans 6l¢im yontemiyle magnetik
alinganhk 6lgen bir sistemdir. Magnetik alinganligin gergel (real) ve sanal (imaginer)

kisimlarini; sicakligin, uygulanan AC alanin genliginin ve frekansinin fonksiyonu



olarak olgebilecek sekilde tasarlanmugtir. Stvi helyuma ihtiyag duyulmadan kapal

devre bir sogutma sistemi ile 15-330 K arasinda sicaklik kontroli saglanabilmektedir

(Sekil 24).

. Elektronik Birimler [ Bilgisayar |
5 |
L ! 1
DRC-91 CA ACS kontrol birimi il

sicaklik kont. i 5 i
Fc akim kay. l |ac akim kaﬂ {motor corﬂ yormlne
T .

ﬁ adim motoru k——

numune

tist algi bobini

™

gSIIICI '

birinci bobin alt algi bobini

s cift g
<<

0

vakum sistemi [ Kriyostat [_|sogutma sistemi

. Sogutma Birimleri

Sekil 24. 7130 AC alinganlik 6lgum sisteminin blok semasi
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Olgiim teknigi, karsilikli indiiktans teknigine dayanir. Es eksenli ig i¢e gegmis
bobin sistemi: siriicii kuvveti uygulamaya yarayan birincil bobin ve indiiklenen akiyi
algilamaya yaravan ikincil bobinden olusur. Sadece numuneden kaynaklanan
indiiklenmis gerilimin okunabilmesi igin, ikincil bobin birbirlerine gore ters baglanmig

iki 6zdes bobinden olugmustur (Sekil 25).

adim motoru

———>birinci bobin

>fist alg1 bobini
> numune

alt alg1 bobini

Sekil 25. Bobin sistemi

Her 6lgiimde numune adim motoru sayesinde ist algi bobininin merkezi ile alt
algi bobininin merkezi arasinda hareket ettirilerek buralarda gerilimlerin okunmasina

imkan verir. Her iki bobinden okunan gerilimler sirasiyla;

Vi=V+V,
V,=-V+V, (32)

seklindedir. Burada V numunenin olusturdugu aki degisiminden kaynaklanan gerilimi,
V, ise sistemden kaynaklanan istenmeyen gerilimi gostermektedir. Numunenin

yarattigi aki degisiminden kaynaklanan gerilim ise

(33)

bagmtisindan bulunur.



3. BULGULAR VE TARTISMA

3.1. Kristal Biiyiitmede Kullamilan YBCO Malzemesinin Yapisal Ozellikleri

3.1.1. X-Isxm Kirimm Desenleri

Sekil 26(a) ve (b), 900°C’de 8 saat kalsine edilmis toz ile eritilip-mzh
soputulmus tozun 20 = 20-60° arah@indaki x-1gini kirinim desenini gostermektedir.
Kalsine edilmis olan malzeme Sekil 26(a)’da gorildugii gibi ikili ve tglii fazlardan
(Y,BaCuOs (211), BaCuO,. BaCO;, Y,0;, CuO) olusmaktadir. Bu da siiperiletken
vapimin heniiz olusmadigim gostermektedir. Eritme-hizhi sogutma isleminden sonra
elde edilen malzeme de kalsine edilmis toz gibi ikili ve tglii fazlardan olugmaktadir
(Sekil 26(b)). BaCO;’in erime sicakligi 1250°C  oldugundan, Sekil 26(a)’da
bulunurken 1500°C civarinda yapilan eritme-hizli sogutma igleminden sonra
gorilmemistir (Sekil 26(b)). Ayrica sekilden, Eritme-Hizli Sogutma-Biiyitme metodu
(FQMG) kullamlarak 1200°C’nin tizerindeki Y,Os+sivi faz alanina girmenin kolay
olduu gorilmektedir. Eritme yontemiyle elde edilen siperiletken malzemede
Y,BaCuOs (211) fazinin, YBa,Cu;O7 (123) fazi igerisinde homojen olarak dagilmis
olmasi beklenmektedir [20, 37]. Bunun igin de eritilip-hizli sogutulmus malzemede
Y,0; pargaciklarinm homojen olarak dagilmasi gerekmektedir. Sekil 26(b)’de 211
fazinin varligi, bu fazin olugmasim énlemek igin katilagma hizinin yeterli olmadigin
gostermektedir. Sekil 26(c), Dyo numunesinin bulk yiizeyinden alinan x-15im1 Kirinim
desenini gostermektedir. Bu kirmim deseninde (003), (013), (103), (005), (020), (200),
(116), (213) pikleri YBa,Cu;O-."dan ileri gelmektedir. Ayrica az miktarda ikinci faz
(Y,BaCuOs (211), BaCuO,, CuO) da bulunmaktadir. Piklerin siddetine bakilarak,

bityiitme isleminden sonra, yonlenmenin hangi dogrultuda oldugu tesbit edilebilir.
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X-Isim kirmm  desenleri: (a) 900°C’de 8 saat kalsine edilmig
YBa,Cu;0. tozu, (b) Eritilip-hizli sogutulmus YBa,Cu;07. ve (c)
1050°C’de 10 saat siireyle bityiitme iglemi uygulanmig YBa,Cu3O7.
numuneleri



3.1.2. DTA Olgiimleri

Eritilmis-hizli sogutulmug malzemenin katihal faz gecigini belirlemek igin DTA
analizi yapildi ve katihal tepkime yontemiyle hazirlanan malzemenin DTA sonucu ile
karsilagtinldi. Sekil 27(a), katihal tepkime yontemiyle hazirlanan malzemenin, Sekil
27(b) ise eritilmis-hizli sofutulmus malzemenin DTA sonucunu gostermektedir. Sekil
27(a)’da 960°C’ye kadar olan 1s1l islemde belirgin bir katihal faz gegiginin olmadigi
goriilmektedir. Fakat 450°C’de gozlenen endotermik pik, YBCO sistemindeki oksijen
sogrulmasina atfedilebilir. 964°C’deki endotermik pik ise kismi erime noktasini
gostermektedir [20, 63-65]. Bu sonucun katthal tepkime metodu ile hazirlanan
YBa,Cu;0-., numunesinin tavlama sicakh (950°C) ile iyi bir uyum igerisinde oldugu
soylenebilir.

Eritilmis-hizli sogutulmus malzemenin DTA sonucu ($ekil 27(b)) gesitli pikler
icermektedir. 266°C ve 400°C arasindaki degisim, kiigitk bir miktar olan, cam (amorf)
vapidan kristalik yapiya olan faz gegisine atfedilebilir. X-Isim kinmim  deseni
sonucunun (Sekil 26(b)) incelenmesinde, amorf yapinin tipik bir ozelligi olan kugik
bir tepe 26, 30° civarinda goriilmektedir. Bu, eritilmis-hizli sogutulmus YBCO (123)
numunesinin amorf + kristalik vapida oldugu sonucunu gostermektedir. 950°C’ye
kadar olan diger pikler katihal faz gegisi ve yiiksek sicaklik (T.) faz diizenlenmesi ile
ilgilidir. Malzeme 990°C civarinda 211+siv1 fazina ayrigmaya baglar. Bu sicaklik,
peritektik sicaklik siin igerisinde bulundugundan YBCO igin kristal biiyiitmenin bu

sicaklik civarinda yapilabilecegi sonucunu ortaya grkarmaktadir [20, 63, 64].

3.2. YBCO Siiperiletkenlerinin Yapisal Ozellikleri

3.2.1. X-Isim1 Kirimim Desenleri

3.2.1.1. YBa,Cu30-,, Siiperiletkenlerinin X-Isini Kirimmim Desenleri

Sekil 28, farkli sicakliklarda 10 saat biyitilen numunelerin 26 = 20-60°

arahgindaki x-1gm1 kinmm desenlerini gostermektedir. Numuneler onceden isitilmig



firina 1100, 1070, 1060, 1050 ve 1040°C"de verlestirildiler ve 60 dakika bekletildiler.
Daha sonra 2°C/dak. hizla 30°C sogutuldular ve bu sicaklikta 10 saat sireyle kristal
bityiitme islemine tabi tutuldular. Bu numunelerin isimleri sirayla Aq, Bio, Cio, Dio ve
E,o dur. Kirinim desenlerindeki (003), (100). (012), (102), (013), (103), (112), (005),
(113), (114), (020), (200), (115), (016), (203), (007), (116) ve (213) ana pikleri
YBa,Cu;0-. bilesigine aittir. 26, 29° ve 32° civarinda ikinci faz olarak Y,BaCuOs
(211) ve BaCuO, gozlendi. Ayrica CuO pikinin 26, 35,5° civarinda oldugu gériilebilir.
ikinci faz miktar: bityiime sicakhigr 1070°C ve 1100°C iken artmugtir. Bu da kristal

biiyiitme igin bu sicakliklarin fazla geldigini gosterir.
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Sekil 27. (a) Katihal tepkime yontemiyle hazirlanan, (b) Eitilip-hizh
sogutulmus  YBa,Cu;O7, malzemelerinden 1000°C’ye kadar
alinan DTA sonuglari
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Sekil 28. Farkl sicakliklarda 10 saat kristal bilyiitme islemine tabi tutulan
numunelerin x-151m kirinim desenleri: (a) Ay, (b) By, (¢) Cio, (d)
Dy, (€) Eqo
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YBCO sisteminde vapinin ortorombik veya tetragonal oldugunu anlamak i¢in
(013), (103), (020), (200), (116) ve (213) piklerinin siddetlerine bakilir [65]. A;q, B,
C10, D1g ve E;¢ numunelerinin kirtmim desenlerinde 20, 32° civarinda bulunan (013) ve
(103) pikleri incelendiginde B;g, Cjo ve D;, numunelerinin tetragonal yapida
olabilecegi gorilmektedir. Fakat sadece bu iki pik ile yetinmeyip (020), (200), (116)
ve (213) pikleri de incelenirse yapinin ortorombik oldugu goriliir. 1050°C’de biiyiiyen
numunenin x-1gimt kinmnim deseninde (Sekil 28(d)) 26, 58° civarinda biiyiik bir pik
gozlenmistir. Bu (116) pikinin varlifi, tanelerin a-b dizleminde biyidagini
(texturing) ve bu diizlemlerin c-ekseni boyunca yonlendigini gostermektedir. Yiiksek
sicaklik siiperiletkenlerde diizenlenmenin ve yonlenmenin akim tagima kapasitesini
(Jo) yukselttigi bilinmektedir [37].

Sekil 29, 1050°C°de 1, 5, 10 ve 20 saat bitylitilen numunelerin 26=20-60°
araligindaki x-15m1 kinnim desenini gostermektedir. Numuneler 6nceden 1050°C’ye
isittlmug finna konup, bu sicaklikta 60 dakika bekletildiler. Daha sonra 1020°C’ye
2°C/dak. hizla sogutuldular. Bu numunelerin isimleri sirayla Dy, Ds, D ve Dyy’dir.
Numunelerin kristal yapilanini belirlemek igin bu kinnim desenleri Sekil 28°deki
kirtmim desenleri gibi incelemeye tabi tutuldugunda, yapimin ortorombik oldugu
gorular. Bitiin numunelerde ikinci faz olarak Y,BaCuOs (211), BaCuQ, ve CuO tesbit
edilmigtir. Sekilde, piklerin siddetlerinin kristal bilyiitme zamamyla degistigi
gorilmektedir. Bu da biyume islemi sirasinda biyiime yoniiniin zamanla degistigini
gosterir. Sekil 28 ve 29, en uygun bilyiime sicakliginin 1050°C ve en uygun biiyiime

siiresinin ise 10 saat ve iizeri oldugunu gostermektedir.

3.2.1.2. Ag Katkih YBa,Cu30,, Siiperiletkenlerinin X-Istm1 Kirinim

Desenleri

Ag katkili numuneler hazirlanirken  giimiis, eritilip-hizlt sogutulmus malzemeye
degisik oranlarda katildi ve iyice kanigtinldi. Kristal biiyiitme islemine tabi tutulan
numunelerin st yuzeyindeki kirli bolge zimpara ile temizlenip, tablet dikey olarak ~3
mm kalinliginda kesildi. ~3 mm alt yiizeyden alinan x- 1gin1 kinmim deseni Sekil 30°da

gorillmektedir.
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Sekil 29. 1050°C’de 1, 5, 10 ve 20 saat kristal bilyiitme iglemine tabi tutulan
numunelerin x-ig1m kinmm desenleri: (a) D, (b) Ds, (¢) Dy, (d)
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Sekil 30. (a) % 5 Ag, (b) % 10 Ag, (c) % 15 Ag, (d) % 20 Ag, (e) % 25 Ag,
(f) % 30 Ag katkili YBa,Cu;0;., numunelerinin ~3 mm altindan
alinan x-151m1 kirtnim desenleri



% 5 (Sekil 30(a)) ve %10 (Sekil 30(b)) wt. Ag katkili numunelerin x-151m kirmmim
deseni tipik YBa.Cu;O,. numunesine aittir. % 15 wt. ve tizeri Ag katkili numunelerde
gimily 20, 38° civarinda bulunmaktadir. Bu numunelerin kinmm desenleri
incelendiginde, hepsinin ortorombik yapida oldugu gorilebilir. 26, 38° civarindaki Ag
piki, maksimum olarak %25 wt. Ag katkili numunede goriilmustiir (Sekil 30(e)). Bu
numunede 26, 32° civarindaki (103) siiperiletken 123 pikinin siddeti dasmistir. Bu da
ortorombik siiperiletken yapinin bozulmaya bagladigim gostermektedir. Ag katkisiz
numunelerde oldugu gibi bu numunelerde de 26, 29° ve 32° civarinda ikinci faz olarak
Y,BaCuO; (211) ve BaCuO, gozlenmistir. Bilindigi gibi giimiiy miktan arttikga
yabanc1 fazlann miktan da artmaktadir. Ayrica gimis miktan BaCO;

dekompozisyonunu ve 123 siiperiletken fazinin olusumunu artirtr [49].

3.2.2. Metalografik Analiz

3.2.2.1. YBa,Cu30,, Siiperiletkenlerinin Metalografik Analizi

Sekil 31, 6nceden 1100°C’ye 1sitilmig firina konan numunelerin polarize optik
fotograflarini igermektedir. $ekil 31(a)’daki fotografin ait oldugu numune 1100°C’de
firma kondu ve bu sicaklikta 20 dakika bekletildikten sonra 2°C/dak. hizla 1070°C’ye
sogutuldu. Daha sonra 10 saat kristal biiyiitme iglemine tabi tutuldu. Sekil 31(b)’deki
numune ise 1100°C’de firma kondu ve bu sicaklikta 60 dakika bekletildikten sonra
2°C/dak. mzla 1070°C’ye sogutuldu. Daha sonra 10 saat kristal biiyiitme islemine tabi
tutuldu. Fotograflardan goruldiigii gibi 1100°C°de 20 dakika bekletilen numunede
YBa,Cu;0,. siiperiletken tanelerinin buyukliga, 1100°C’de 60 dakika bekletilen
numuneye oranla daha kiguktir. Bu da, Y,BaCuO; (211) bilesiginin YBa,Cu;07.
bilesigini olusturmak igin sivi fazla reaksiyona girme siresinin az oldugunu
gostermektedir [20, 37]. Bu nedenle biiyiik taneli YBa,Cu;0-, bilesigini olusturmak
i¢in eritme siiresi 60 dakika olarak belirlendi ve diger numuneler bu duruma uygun

olarak iiretildi.
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(b) 60 dakika

Sekil 31. 1100°C"de 6nceden 1sitilmis firma konup (a) 20 dakika, (b) 60
dakika bekletilen YBa,Cu;O;.,, numunelerinin polarize optik
fotograflari



Sekil 32°de. farkli sicakliklarda 10 saat kristal biyiitme islemine tabi tutulan
numunelerin polarize optik fotograflari goriilmektedir. Sekil 32(a) ve (b) de goriilen
Ajg ve Bjy numunelerinde ikinci faz miktan (Y,BaCuO; (211), BaCuO-) fazladir.
Ayrica biiyik olan bu fazlar homojen olarak da dagilmamislardir. Bu, sicakhgin fazla
oldugunu géstermektedir. A,y ve By, numunelerine ait diger fotograflar da
incelendiginde By, numunesindeki 123 siiperiletken tanelerinin Aj¢ numunesinin
tanelerinden buyiik oldugu gorilir. Sekil 32(c) ve (d)’de gorilen C,, ve Dy,
numunelerinde ikinci faz miktan A, ve By, numunelerine oranla daha azdir ve taneler
daha buyiiktar. Bu iki numunenin tane sinirlarinda biraz kirlilik olmasina ragmen A,
ve Bjo numunelerinin tane simrlarindan daha temizdir. Sekil 32(e)deki Eo
numunesinde ise ikinci faz miktari fazla ve biyiik hacimli olarak dagilmustir. Bityik
taneli YBa,Cu;O-. siiperiletkeninin iretilebilmesi igin sicaklik olarak 1100°C ve
1070°C’nin fazla, 1040°C’nin ise az oldugu agikga goriilmektedir. 1060°C ve
1050°C’de uretilen numunelerde ise tane bitviklikleri gayet ividir. Taneler arasi
baglantiya ve 211 gokeltilerinin dagilisina bakildiginda ise 1050°C’nin buvik taneli
YBa,Cu;07. numunesi iiretmek igin elverisli oldugu agiktir.

Sekil 33°te, 1050°C’de 1, 5, 10 ve 20 saat biyiitiilen numunelerin polarize optik
fotograflari gorilmektedir. Sekil 33(a), D; numunesinin fotografini gostermektedir.
123 superiletken tanelerinin, gevrelerindeki sivi fazla beraber biiyiimeve bagladig
gorilmektedir. Bu numunede sivi faz oraninin siperiletken faza oranla yiiksek oldugu
gorulebilir. Sirastyla Sekil 33(b), (c) ve (d)’de goriilen Ds, Dy ve D, numuneleri igin,
biiyime siiresi artarken siiperiletken fazin buyidigi gorilmektedir. Fotograflar, 211
gokeltileri ile birlikte biiyiik taneli ve yonlenmis 123 kristallerini gostermektedir. Sekil
33(b), (c) ve (d)'de birkag mikrometre boslukta hem elipsoidal hem de kiresel
okeltiler gorilebilir. 211 normal bolgelerinin sabitlestirme (pinning) merkezleri
olarak gorev yaptigim ilk kez Murakami [64] ileri siirmistir. Aki cizgilerini tutmak
igin sabitlestirme merkezleri gorevini yapan 211 normal bolgeleri siiperiletkende
yiiksek akim taginmasina yardim ederler. Ozellikle D,, numunesine ait optik v
fotografta, 123 taneleri arasindaki smirlar temizdir ve yabanci faz icermemektedir.

Boylece taneler arasi iletkenlik saglanmis olur.
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(b) 1070°C

Sekil 32. Farkh sicakliklarda 10 saat kristal bityiitme islemine tabi tutulan

numunelerin polarize optik fotograflari: (a) Ao, (b) B, (¢) Cyq,
(d) Dy, () E
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Sekil 32°nin devami:

(d) 1050°C 33 pm
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Sekil 32 nin devami:

(e) 1040°C 33 um
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(a) 1 saat

(b) 5 saat . 52

Sekil 33. Farkli sicakliklarda 10 saat kristal biyitme islemine tabi tutulan
numunelerin polarize optik fotograflari: (a) Ay, (b) By, (c) Cyo,
(d) Dyo, (e) Eyg
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Sekil 337iin devamt:

(d) 20 saat 52 um
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Fotograflarda, polarize 1s1ik kullanilarak elde edilen farkli renkler. farkli kristal
vonlenmelerinin meydana geldigini gostermektedir. Ayrica tane igerisinde, neredeyse
birbirine paralel olacak sekilde c-eksenine dikey dogrultuda ver alan catlaklar ve
ikizlenme (twin) vapisi goriilmektedir. Tanelerdeki catlak ve ikizlenmenin sebebinin
tetragonal fazdan ortorombik faza gegisin ve soguma esnasindaki oksijen
sogrulmasinin olabilecegi diisinilmektedir [20, 24, 64]. Catlaklar azaltmak igin va
211 gokeltilerinin dagilimi diizenlenmeli [66] ya da Ag katkisi vapilmalidir [20]. Tane
iginde yer alan ikizlenme yapisinin, alanin kiigitk ve aki gizgilerinin bu yapiya paralel
oldugu durumda sabitlestirme merkezi olarak gorev yaptigi da bilinmektedir [24, 37].
Ikizlenme sinirlarinin kritk akim vogunlugunu (J,) da artirdigi ileri sirilmekle beraber

bunda bir kesinlik yoktur [67].

3.2.2.2. Ag Katkih YBa,Cu;05., Siiperiletkenlerinin Metalografik Analizi

Sekil 34°te, Ag katkili YBa,Cu;0., numunelerinin polarize optik fotograflan
gorilmektedir. %3 Ag katkili numuneden baslayarak, bitiin numunelerde goriilen
beyaz parlak bolgeler gimiistiir. Numuneye katilan giimits miktari arttikca, obekler
halinde taneler igine ve taneler arasina yerlesen gimis orani artmistir. Bu da
YBa,Cu;07. iginde giimisin ¢ozinirliliginin disiik oldugunu gésterir [50]. Gumiis
tancler arasina yerlestii zaman taneler arasi temasi saglar. Fotograflardan da
goruldagu gibi, gimiis miktan arttikga ikinci faz oram artmistir. Cinkd giimiisiin
erime sicakligi daha disiiktiir.

Gumils atomlari homojen olarak dagilip 6rgii igine girdigi zaman, gimisiin
oksijen tagima ozelligi fazla oldugudan, orgiiye daha fazla oksijen tasinir. Boylece
stperiletkenlige gegis sicaklifinda yitkselme gozlenmesi beklenir. Oksijen genellikle
c-ekseni tzerindeki bakir-oksijen baglarina yerleseceginden siiperiletkenin  6rgii
parametrelerinden c-parametresinin lineer olarak artmasi beklenir. a-b paramet-

relerinde fazla bir degigsme beklenmemektedir.



(b) %10 wt. Ag

Sekil 34. (a) % 5, (b) % 10, (c) % 15, (d) % 20, (e) % 25, (f) % 30 Ag
katkili YBa,Cu;0,., numunelerinin polarize optik fotograflari



Sekil 34°iin devami:

(c) %15 wt. Ag

%20 wt. Ag

(d)
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Sekil 347(in devami:

(f) %30 wt. Ag 33 um



Eritme yontemivle dretilmis YBa,Cu;O;, numunelerinin vogunluklan diger
metodlarla uretilen numunelere gore daha fazladir. Malzemenin yiizeyine yakin
bolgedeki taneler veteri kadar oksijen alarak ortorombik yapiva dontsirken, ig
bolgedeki taneler veteri kadar oksijen alamavacagindan tetragonal vapida bulunabilir.
Numuneye giimiis katmakla malzemenin i¢ bélgelerine oksijen tasinmis olur ve tim
numunenin ortorombik yapida olmasi saglanir.

Kristal biuylitme suresince tetragonal yapidan ortorombik yapiva gecerken
hacimsel bir bitytime olur. Herbir tanenin buviime miktarlan degisik dogrultuda ve
degisik degerde oldugundan, malzeme iginde bir gerilme kuvveti meydana gelir. Bu
kuvvetin sonucu olarak, siiperiletken tanelerin biiyime yonlerine hemen hemen paralel
olan birgok sayida mikroskobik ve makroskobik biyiiklikte catlaklar meydana
gelmektedir. Catlak miktari temiz kristallerde daha belirgindir. Bu catlaklar i¢inde
olusturulan, biyukligi koherens uzunlugu biyikliginde olan normal bélgeler
yardimiyla minimuma indirilebilir. Ciinkii hacimsel degismeden dolayi ileri gelen
gerilme kuvveti ¢ok sayida olan normal bolge tizerinde paylastirilarak minimuma
inecektir.

Sekil 32, 33 ve 34’teki fotograflar incelendiginde, giimis katkisiz numunelerde
ikizlenme yapisi ve ¢atlaklar gozlenirken, giimiis katkili numunelerde ikizlenme yapisi

yoktur ve ¢atlaklar azalmistir.

3.3. YBCO Siiperiletkenlerinin Fiziksel Ozellikleri

3.3.1. Diisiik Sicaklik Direnc Olgiimleri

3.3.1.1. YBa,Cu;0-, Siiperiletkenlerinin Diisiik Sicaklik Diren¢ Olciimleri

Sekil 35, 1040, 1050, 1060, 1070 ve 1100°C’de o6nceden isitilmis firina
yerlestirilen ve 10 saat kristal bilyiitme islemine tabi tutulan numunelerin direng
olgiimlerini sicakliga bagh olarak gostermektedir. $ekilden goraldugia gibi, gegis

bakimindan en iyi olan numunenin 1050°C ve 1060°C’de biyitilenler oldugu

gorilebilir. 1040, 1050 ve 1060°C"de uretilen numunelerin siiperiletkenlige gegis (sifir
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direng) sicakliklarinin YBCO (123)’iin tipik gegis sicakligi olan 90 K civarinda oldugu
bulundu. 1070°C ve 1100°C’de iiretilen numunelerde ise gegis sicakhginin altinda,
sicaklik azaldik¢a ayrilma artmistir. Ciinkii bu numunelerin taneler arasi kirli bolge ve
zayif baglant igerdigi diginiilmektedir. Siiperiletkenlige gegis sicaklifinin keskinligi,

taneler arasi iyi baglantiya baglidir ve bunun sonucu olarak kritik akim yogunlugu da

yiikselmektedir.
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Sekil 35. Farkli sicakliklarda 10 saat siire ile kristal bilyiitme islemine tabi
tutulan numunelerin 6zdirencinin sicaklikla degisimi

Sekil 36, 1050°C’de 6nceden 1sitilmig firina yerlestirilen ve 1, 5, 10 ve 20 saat
kristal biiyiitme islemine tabi tutulan numunelerin direng 6lgiimlerini sicakliga bagl
olarak gostermektedir. Sekilden goruldugii gibi, kristal biyiitme siiresi artirildikga,
siiperiletkenlige gegis de keskin hale gelmektedir. Bu sekildeki davranig, 1050°C°de 1
saat kristal buyitme igleminin, 211 ile sivi fazin reaksiyonunun 123 siiperiletken
kristallerini olugturmak igin yeterli olmadigim gostermektedir. Sekilden, 90 K’deki en
keskin gegisin 20 saat kristal biyiitme islemine tabi tutulan numuneye ait oldugu

goriilebilir.



77

{3 e i e 2

E ]

= S 1 saat i
o = =
% 0.81= = 5 saat =
g [ 4 10saat 1
:% [ ¢ 20saat 1]
E 06 T
=] ‘ o
| [ ]
8 F ]
M L A
=84 & Il
(5 I 4
- .
& 02i= -4
- .
O B i1
0.0 o | ST | - P |,

60 70 80 90 100 110 120

Sicaklhik (K)

Sekil 36. 1050°C’de farkh siirelerde kristal biiyiitme islemine tabi tutulan
numunelerin ézdirenglerinin sicaklikla degigimi

3.3.1.2. Ag katkih YBa,Cu30;., Siiperiletkenlerinin Diisiik Sicaklik Direng
Olgiimleri

Sekil 37, Ag katkili numunelerin direng 6lgiimlerini sicakliga bagh olarak
gostermektedir. Olgimler, numunelere oksijen verilmeden once ve sonra alinmistir,
Oksijen tavlama islemi 650°C°de 5 saat siireyle yapilmistir. Oksijen verildikten sonra,
stiperiletkenlige gecis sicakligi daha keskin oldu ve direng belirgin bir sekilde diistii.
Sekil 37(c) ve (d)’de goriildugii gibi en yiiksek gegis sicakhgi 92 K’dir. Bu, oksijen
tavlamanin  6nemini acikca ortaya ¢ikarmaktadir. Ciinkii numuneye oksijen
verildiginde gegis sicakligi ve kritik akim yogunlufu gibi siiperiletkenin fiziksel
ozellikleri artmaktadir [68]. Oksijen eksikliinin YBCO malzemesinde sabitlestirmeyi
ve yogunlagma enerjisini azalttig1, bunun sonucu olarak kritik akim yogunlugunun ve

girdaplarin (vortex) sabitlesmesinin azaldig1 bilinmektedir [69-71].
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Sekil 37. Degisik oranlarda Ag katkili numunelerin  6zdirenglerinin

sicaklikla degisimi. Siyah egriler numuneye oksijen verilmeden
once, kirmizi egriler ise 650°C’de 5 saat oksijen verildikten sonra

elde edilmigtir
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Ayrica oksijen zincirlerinin yanhs diizenlenmesinden dolay1 siiperiletkenlige gecis
sicakhgr da azalmaktadir [72]. Eritme yontemiyle hazirlanan numuneler diger
yontemlerle hazirlanan numunelere oranla daha yogundur. Bu nedenle bu tiir
numunelerin ig bélgelerine oksijen girisi, oksijen tavlamayla yapilabilir.

Sekil 38, Ag katkili YBa,Cu;0, siiperiletkeninin direng dlgiimlerini sicakliga
baglh olarak gostermektedir. Sekilden, giimiiy miktarinin artmasiyla, normal durum
direnglerinin azaldig1 gorilmektedir. Bu da literatiir ile uyum igindedir [49,50]. Aym
zamanda stperiletkenlige gecis sicakhigi, Ag katkisiyla artmaya baglamigtir. Gegis
sicakligi, %15 wt. ve %20 wt. katkili numunelerde 92 K civarindadir ve giimiis oram
bu degerin tzerine artinldig1 taktirde azalmaya baslamaktadir. %30 wt. Ag katkil
numunde gegis sicakligi 89 K’e diigmiistir. Bu da, Ag miktar1 artirildikga, kristal
biyiitme sirasinda YBCO’nun dekompozisyonuna sebep olan sivi faz oranim

artirdigim gostermektedir [49].
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Sekil 38. Degisik oranlarda Ag katkili numunelerin 650°C’de 5 saat oksijen
verildikten sonra 6zdirenglerinin sicaklikla degisimi
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3.3.2. Magnetik Alan Altinda Diisiik Sicaklik Diren¢ Olciimleri

Magnetik alan altindaki disiik sicaklik direng 6lgiimleri iki sekilde vapildi: sifir-
alan altinda sogutma (zero-field-cooled (ZFC)) ve alan altinda sogutma (field-cooled
(FC)). ZFC igleminde, numune alan uygulanmadan sogutuldu ve siiperiletkenlige gegis
sicakhigmin altinda alan uygulanmaya basland: ve alan altinda 1sitildi. FC isleminde
ise, numune alan altinda sogutuldu ve 1sitma iglemi sirasinda da alan uygulanmaya

devam edildi. Her iki islemde de 6lgiim, 1sitma esnasinda alindi.

3.3.2.1. YBa,Cu;0,., Siiperiletkenlerinin Magnetik Alan Altindaki Diisiik
Sicaklik Diren¢ Olgiimleri

Sekil 39, 1050°C de 20 saat kristal biiyiitme islemine tabi tutulan numunenin
magnetik alan altinda alinan direng 6lgiimlerini gostermektedir. Sekil 39(a) ZFC, Sekil
39(b) ise FC isleminde elde edilmistir. Alan uvgulanmadan once siiperiletkenlige gegis
(sifir direng) sicakligi 88.6 K'dir. ZFC isleminde uygulanan alan 1 T oldugunda gegis
sicakhgr 859 K, FC isleminde ise gegis sicaklign 85,8 K’dir. Her iki sekle
bakildiginda, FC isleminde numunelerin daha fazla bozuldugu gorilmektedir. Ayrica
FC isleminde 0,85 T ve 1 T alan altindaki 6l¢iimler aynidir.

Sekil 40, 1040°Cde 10 saat kristal biiviitme islemine tabi tutulan numunenin
magnetik alan altinda alinan direng dlgimlerini gostermektedir. Sekil 40(a) ZFC, Sekil
40(b) ise FC isleminde elde edilmistir. Bu numunenin siiperiletkenlige gegis (sifir
direng) sicakligi 85,6 K’dir. 0,7 T alan altinda ise gegis sicakligi ZFC isleminde 85 K
iken FC isleminde 81,6 K'dir. 1 T alan altinda alinan gegis sicakliklar1 (ZFC ve FC)
80,4 K dir.
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Sekil 39. 1050°C’de 20 saat kristal biyiitme iglemine tabi tutulan
numunenin magnetik alan altindaki 6zdirenglerinin sicaklikla
degisimi: (a) ZFC, (b) FC



Ozdireng (mQ.cm)

82

i T

(BB RS R R E R R R L R S

(a)

Alansiz
0.70 T
0.85T

1.00T

@
Py
$
A3
73
R S| SRS | i SRR | SN
4_5 :V L I | J : ) N 2ot R | | I F T e ] 188 fla pa [ T 7 L I L SR SR B
swp ® 3
t ®  Alansiz ]
35 » =
s = 70T - 1
300 4 ossT : E
F ® 100T 4 .
2 50 * =
= L] -
20 F : : -
[ ] . S
15 F ' E 3
" i: : :
10 F [ ° S
5 i : :
F / I
040 2 O el e 1 A T T I 3 21 I > 1 O R J { By R B ‘ B Y ¢ | 11 | \AT
80 82 84 86 88 90 92 94 96
Sicaklik (K)
Sekil 40. 1040°C’de 10 saat kristal biiyiitme islemine tabi tutulan

numunenin magnetik alan altindaki 6zdirenglerinin sicaklikla
degisimi: (a) ZFC, (b) FC



Sekil 41, Magilko ve Schlesinger’in [73] yaptiklari bir ¢alismadan alinmistir. Bu
sekilde, magnetik alan olmadan ve degisik magnetik alanlarda alinan normalize
edilmis direng egrileri gorilmektedir. Sagdaki pik viksek sicaklik, soldaki pik ise
digitk sicaklik  pikidir.  Yiksek sicaklik piki enerji kaybim (dissipation)
gostermektedir. Bu da uygulanan bir magnetik alanda tane igindeki siiriiklenebilir
akilarin (flux) hareketinden ileri gelmektedir. Dugiik sicakhk piki ise magnetik alan
altinda taneler arasi sinirlarda hareket eden akilara (flux) karsilik gelmektedir. Yani bu

pikler tane sinirlarindaki zayif baglantinin derecesini yansitmaktadir.
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Sekil 41. YBa,Cu;0,, numunesinin magnetik alan olmadan ve degisik
magnetik alanlarda alinan normalize edilmis direng egrileri [73].

Sekil 42 ve 43°te 1050°C’de 20 saat kristal biyiitme iglemine tabi tutulan
numune ile 1040°C’de 10 saat kristal biiyiitme islemine tabi tutulan numunelerin
normalize edilmis direng egrileri goriilmektedir. Magnetik alan uygulanmadan yapilan

direng olgiimiiniin 96 K’de normalize edilmis haldeki egrisi yer alirken, 0,7, 0,85 vel
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T alan uvgulmalarinda daha farkli bir normalize kullamldi. Bu alanlarda. belli
sicakhiktaki direng degerinden, alansiz 6l¢imiin o sicakliktaki direng degeri gikarilarak
96 K’deki sifir magnetik alandaki direng degerine normalize edildi. Sekil 42(a) ve
43(a) ZFC, Sekil 42(b) ve 43(b) ise FC igleminde elde edilmistir. Sekillerde sadece
diisiik sicaklik pikleri bulunmaktadir. Bilindigi gibi, bu da taneler arasi sirlarda
hareket eden akilara karsihk gelmektedir. Magnetik alan artirildikga, pikin altinda
kalan alan artmaktadir. Bu da uygulanan magnetik alanla numunenin bozulmaya
basladigim gostermektedir. Bu egrilerde yitksek sicaklik piki gorilmemistir. Canki
uygulanan alan tane igindeki akilarin harekete gegmesine yeterli olmamustir. Fakat
uygulanan magnetik alanin artinlmast durumunda belki bu pik gozlenebilir.
Numunelere uyguladigimiz maksimum 1T°hk alan tane igindeki aki gizgilerini
harekete gegirmeye yeterli olmamistir, ¢iinkii tane igindeki aki cizgileri gigla

sabitlestirmeye (pinning) sahiptir.

3.3.2.2. Ag katkili YBa,Cu;0 Siiperiletkenlerinin Magnetik Alan Altinda
Diisiik Sicaklik Diren¢ Olgiimleri

Sekil 44, %15Ag wt. katkih YBCO numunesinin magnetik alan altinda alinan
direng 6lgiimlerini gostermektedir. Sekil 44(a) ZFC, Sekil 44(b) ise FC isleminde
elde edilmistir. Bu numunenin siiperiletkenlige gegis (sifir direng) sicaklign 91,6 K'dir.
1 T alan altinda gegis sicakliklar (ZFC ve FC) 87 K’dir.

Sekil 45 ise %20 wt. Ag katkili YBCO numunesinin magnetik alan altinda alinan
direng olgiimlerini gostermektedir. Sekil 45(a) ZFC, Sekil 45(b) ise FC isleminde elde
edilmistir. Bu numunenin siiperiletkenlige gegis sicakhigi 91 K'dir. 1 T alan altinda

gegis sicakliklar (ZFC ve FC) 88,4 K’dir.
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Sekil 42. 1050°C’de 20 saat kristal biiyiitme islemine tabi tutulan

numunenin magnetik alan altindaki normalize edilmis 6zdireng
egrileri: (a) ZFC, (b) FC
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Sicaklik (K)

Sekil 43.  1040°C’de 10 saat kristal biyiitme iglemine tabi tutulan
numunenin magnetik alan altindaki normalize edilmis 6zdireng
egrileri: (a) ZFC, (b) FC
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Sicaklik (K)

Sekil 44. %15 wt. Ag katkili YBa,Cu;0;, numunesinin magnetik alan

altindaki 6zdirenglerinin sicaklikla degisimi: (a) ZFC, (b) FC
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Sicaklik (K)

Sekil 45. %20 wt. Ag katkih YBa,Cu;O;, numunesinin magnetik alan
altindaki 6zdirenglerinin sicaklikla degisimi: (a) ZFC, (b) FC
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Bu iki numunenin magnetik alamn sifir oldugu durumdaki ol¢imlerine
bakildiginda %15 wt. Ag katkili numunenin gegis sicakligimin daha yiksek oldugu
gorilmektedir. Fakat alan altindaki olgumlerine bakilirsa %20 wt. Ag Kkatkili
numunenin magnetik alana daha dayamkli oldugu goriilmektedir. Bu da bize %15 wt.
Ag katkili numunenin tane siurlarinda zayif baglantinin  oldugunu ve 211
¢okeltilerinin diizenli dagilmadigini gosterir.

Sekil 46 ve 47°de %15 Ag katkih numune ile %20 Ag katkili numunelerin
normalize edilmis direng egrileri goriilmektedir. Bu sekiller Sekil 42 ve 43°e benzer
olarak gizilmistir. Sekil 46(a) ve 47(a) ZFC, Sekil 46(b) ve 47(b) ise FC isleminde elde
edilmistir. Bu sekillerde de disiik sicaklik piki gozlenirken yiiksek sicaklik piki yer
almamaktadir.

Ag katkili ve katkisiz bu numunelerde diren¢ 6lgiimii sirasinda uygulanan
magnetik alanin daha da artinlmas, siperiletkenlige gegis (sifir direng) sicakligimin
azalmasina sebep olacaktir. Bu sicakliklar tersinmezlik (irreversibility) veya harekete
gegme (depinning) sicakhgi ile kargilagtirilabilecek mertebededir. Sicakligin
dugtrilmesi ile sabitlestirme (pinning) siddeti ve buna bagl olarak sabitlestirme
kuvvetinin (pinning force) artacagi iyi bilinmektedir. Eger birim hacim bagina diisen
Lorentz kuvveti (Fy, = J x B), birim hacim basina diisen sabitlestirme kuvvetinden (Fp)
bityiik olursa, aki gizgilerinin hareket etmesinden dolay: elektriksel direng ortaya gikar.
Boylece dusiik sicakliklarda aki gizgilerinin harekete gegmesi igin yiiksek magnetik
alana ihtiyag vardir. Bu da, magnetik alanin artmasi durumunda sifir direng
sicakhiginin veya tersinmezlik sicakhginin daha diisitk degerlere kayacagi sonucunu

¢tkarmaktadir [74].
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Sicaklik (K)

Sekil 46. %15 wt. Ag katkili YBa,Cu;0; numunesinin magnetik alan

altindaki normalize edilmis 6zdireng egrileri: (a) ZFC, (b) FC
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Sicaklik (K)

Sekil 47. %20 wt. Ag katkili YBa,Cu3O;, numunesinin magnetik alan
altindaki normalize edilmis 6zdireng egrileri: (a) ZFC, (b) FC



3.3.3. Ag Katkih ve Katkisiz YBa,Cu;0;., Siiperiletkenlerinin Aktivasyon

Enerjileri

Sekil 48, 49, 50 ve 51 , Inp'nun 1/T°ye gore ¢izilen Arrheniuss egrilerini
gostermektedir. Arrheniuss egrilerinin egimli kismi, 1siyla uyarilmig aki akigi
[thermally activated flux flow (TAFF)] veya aki siriklenmesi (flux creep) i¢in

aktivasyon enerjisiyle baglantilidir. Diigiik akim limitinde
p(B,T) = p, exp[~ Uy(B,T)/KT] [22.26] (34)

dir. Burada U(B,T) aki ¢izgisi veya aki demetlerinin hareketinin aktivasyon enerjisidir
[17, 75] ve k Boltzman sabitidir.

Sekil 48, 1050°C’de 20 saat kristal biiyiitme islemine tabi tutulan numunenin
magnetik alan altinda alinan 6zdireng 6lgiimlerinden Inp’nun 1/T°ye gore ¢izilen
egrileri gostermektedir. Bu egrilerin egimlerinden hesaplanan aktivasyon enerjileri,
alan yokken 6,037 eV, 1 T alan altinda ZFC uygulamasi i¢in 1,312 eV, FC uygulamasi
igin ise 1,255 eV olarak bulunmustur (Cizelge 7).

Sekil 49, degisik Ag katki oranlarinda hazirlanmis numunelerin 6zdireng
6lgiimlerinden Inp’nun 1/T°ve gore ¢izilen egrileri gostermektedir. Magnetik alan
yokken elde edilen bu egrilerden hesaplanan aktivasyon enerjilerine bakildiginda
(Cizelge 7), giimiis miktan arttikga aktivasyon enerjisinin azaldig1 gérilmektedir. Bu,
123 ana kompozisyonu igerisinde sivi faz oraninin artmasina atfedilebilir. Cizelge 7°de
ayrica Ag katkili numunelerin 1 T alan altinda ZFC ve FC uygulamalarindan elde
edilen aktivasyon enerjileri de yer almaktadir. Burada, magnetik alan yokken
hesaplanan aktivasyon enerjilerinin bilyiikk oldugu goriilmektedir. Ayrica 1 T alan
altinda ZFC uygulamasinin aktivasyon enerjilerinin FC uygulamasinin aktivasyon
enerjilerinden biiyikk oldugu gorilmektedir. Bu, ZFC ve FC uygulamalarinda

numunedeki etkin magnetik aki yogunluklarindaki farkliliktan ileri gelmektedir [76].
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Sekil 48. 1050°C’de 20 saat kristal bilyiitme islemine tabi tutulan

numunenin magnetik alan altinda alinan 6zdireng 6lgiimlerinden

Inp’nun 1/T’ye gore gizilen egrileri: (a) ZFC, (b) FC



94

e T | S e s T R e s aa T e S e e as B e
® %SwtAg
3 ! " %l0wt Ag
L ! A %l5wt Ag
= * %20 wt Ag
= 10 ‘ ® v %25 wt Ag
5 O H 5 ®  %30wtAg T
G - il .
5 i -l L ]
4 e ™ : ° s
& L EN o _
.g A s L]
Q L & " 2 =
‘% i o
* . -
0.1 |- R IR | 5
E e ]
- . . | ] .. -
I3 s - g
e, ) l. PRSI | SN e
0.0105 0.0108 0.0111

00114 0.0117 0.0120
1/ Sicaklik (K1)

Sekil 49. Degisik Ag katki oranlarinda hazirlanmis numunelerin 6zdireng
Slgiimlerinden Inp’nun 1/T’ye gore ¢izilen egrileri
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Sekil 50. %15 wt. Ag katkili numunenin magnetik alan altinda alinan
ozdireng dlgiimlerinden Inp’nun 1/T°ye gore ¢izilen egrileri: (a)
ZFC, (b) FC
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Sekil 51. %20 wt. Ag katkili numunenin magnetik alan altinda alnan
ozdireng olgiimlerinden Inp’nun 1/T’ye gore ¢izilen egrileri: (a)
ZFC, (b) FC
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Cizelge 7. 1 T alan altinda ZFC ve FC uygulamalarindan TAFF igin
hesaplanan aktivasyon enerjileri

TAFF Igin Aktivasyon Enerjileri (eV)
Numune Alansiz 1 T’daZFC | 1 TdaiEC

YBCO (Ag yok) 6.037 1312 1.255
YBCO+%5 wt. Ag 4.671 1.218 0.825
YBCO+%10 wt. ” 0.598 0.211 0.096
YBCO+%]15 wt. ” 0.242 0.046 0.044
YBCO+%20 wt. ” 0.242 0.045 0.040
YBCO+%25 wt. ” 0.194 0.044 0.037
YBCO+%30 wt. ” 0.150 0.040 0.033

Sekil 50 ve 51 ise %15 wt. Ag ile %20 wt. Ag katkili numunelerin 6zdireng
olgiimlerinden Inp'nun 1/T’ve gore ¢izilen egrileri gostermektedir. Cizelge 8 ise bu
egrilerden hesaplanan aktivasyon enerjilerini gostermektedir. Bu numunelerde

magnetik alan arttikca aktivasyon enerjisinin azaldig1 goriilmektedir [25].

Cizelge 8. Farkli magnetik alanlarda %15 wt. Ag ve %20 wt. Ag katkili
numunelerden TAFF igin hesaplanan aktivasyon enerjileri

Magnetik TAFF igin Aktivasyon Enerjileri (eV)
Alan YBCO+%I15 wt. Ag YBCO+%20 wt.Ag
(T) ZFC FC ZFC FC
0.70 0.064 0.066 0.055 0.051
0.85 0.051 0.058 0.049 0.048
1.00 0.046 0.044 0.045 0.040
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3.3.4. YBa,Cu;0, Siiperiletkenlerinde AC Alinganhk Ol¢iimleri

Histeritik magnetizasyonlu tek fazli II. tip siperiletkenler i¢in, aki sabitlestirme
(flux pinning) mekanizmasmin olmadigi durumda, AC alinganlik, siiperiletkenlige
gecis sicakhiginin altindaki sicakliklarda reel kisim (y') belirgin bir sekilde disiis
gosterirken, imajiner kistmda (y'’) bir pik olusur. Superiletkenlige gecis sicakliginin
altindaki %' “niin digtist, siiperiletkenin iginden akimin diglanmasi ile alakalidir. Bu da

diamagnetik karakterin bir olgusidiir. " *daki pik ise AC kayip ile ilgilidir.
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Sekil 52. Farkli sicakliklarda 10 saat siire ile kristal biiyiitme iglemine tabi
tutulan numunelerin AC alinganlik 6lgiimleri

Sekil 52, farkli sicakliklarda 10 saat kristal bityiitme islemine tabi tutulan
numunelerin sicakliga bagimhiligim 5 Hz ve 1520 A/m AC alanda gostermektedir.
Geleneksel olarak, gegis sicakliginin bulunmasinda, magnetik karaterizasyon igin
genellikle 1 kHz civarinda birkag mOe’lik kigiik genlikli alan kullanilir. Fakat 6lgiim

yapilirken, ozellikle numuneler arasindaki farka bakmak igin, 1520 A/m’lik biyik
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surtict genligi ve 5 Hz kiguk frekans: secildi. Dusik AC alinganhk 6lgiimleri
genellikle gegis genigliginde belirgin bir farkhilik gostermemektedir. Bunun sebebi ise
akinin (gecis siiresinde) tersinmez hareketinin iyi numunelerde tamamen yahtilabilir
olmasidir. Sekilde goriildiigi gibi yiiksek kritik akimli en iyi numuneler 1050°C’de ve
1060°C’de uretilenlerdir.

Sekil 53, 1050°C’de farkli siirelerde kristal biiyiitme islemine tabi tutulan
numunelerin, bilyime siiresine bagimhhigim 5 Hz ve 1520 A/m AC alanda
gostermektedir. Kritik sicaklik olan 90 K civarinda egriler birlesmektedir. Fakat
stiperilekenlige gecis sicakliginin altinda egriler, sicaklik diistikge ayrilmaktadir. Reel
kisimdaki keskinlik, tanelerin birbirine baglantilariyla orantilidir. Bu nedenle kritik
akim yogunlugu, yani, taneler arasi iyi baglanti daha keskin gecis verecektir. Bu
nedenle, kritik akim yogunluguna dayanarak en iyi numune 1050°C’de 20 saat kristal
biiyiitme islemine tabi tutulan numunedir. Bu numunenin AC alinganlii, AC alan

siddetinin fonksiyonu olarak Sekil 54’de goriilmektedir.
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Sekil 53. 1050°C°de farkl: siirelerde kristal bilyiitme iglemine tabi tutulan
numunelerin AC alinganlik 6lgiimleri
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Sekil 54. 1050°C’de 20 saat kristal biyiitme iglemine tabi tutulan
numunenin farkl alan altindaki AC alinganlik 6lgiimleri

Sekil 53 ve 54’te, Bean modeli kullamlarak nicel olarak agiklanan sonuglar
goralmektedir [36]. Bu modele gore, diizgiin bir alanm, kritik akim yogunlugu (J.)
sabit olan bir numuneye niifuz ettigi kabul edilir ve 6lgilen AC alan genligi
Hy~J(Ty)a oldugunda sanal alinganlik maksimum olur. Burada a numunenin
boyutudur J(T,) ise imajiner pikin maksimum oldugu sicakliktaki (T,) akim
yogunlugudur. Hy,<H,, oldugu diisik sicakliklarda, H,, AC alanin pik degeridir ve H,
ise siiperiletkenin merkezine tamamen giren alandir. Bu alan, belirgin bir histeresis
meydana getirecek sekilde, sadece kisa mesafelerde tersinir (reversible) girme yapar
(M-H egrisi lineerdir). Bu nedenle y,” sifira yakindir, hatta Bean modeli,
stiperiletkenlige gecis sicakliginin altindaki biitin alanlar igin tersinmez (irreversible)
alan giriginin oldugunu kabul eder. Sicaklik yikseldiginde, giren alan H, gittikge
kuguliir ve olgiilen alan siiperiletkenin iginde daha derine girmeye baglar, bu durumda

imajiner kistm ("), alan siiperiletkenin merkezine ulagincaya kadar bilyiimeye devam
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eder. Ty'nin tzerinde, Hy,>H, durumunda olgilen alanda, siperiletkenlige gegis
sicakligina dogru artan sicakliklarda kritik akim yogunlugu kiigiik olan numunelerdeki
x'" degeri sifira digmeye baglar. y," *de tek pikin olugmasi, numunenin boyutuna bagl
oldugu gibi, kritik akim tagima kapasitesine de baglidir. Ayrica uygulanan alanin
frekansa bagl olmadigi bilinmektedir. Alanin genliginin artmasiyla, Sekil 54’teki |
gecis genisligindeki artma, disik sicakliklarda aki tutulmasindan ileri gelmektedir.
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Sekil 55. Farkli sicakliklarda 10 saat kristal biyiitme iglemine tabi tutulan
numunelerin kritik akim yogunluklari

Clem [29], Bean modelini kullanarak, T, civarindaki sicakliklarda &lgiilen
alinganliktan, taneler arasi ve tane igi kritik akim yogunlugunu (J(T)) tahmin etmek
i¢in bir analitik ifade tiretmistir. Magnetik olarak tahmin edilen J, degeri, segilen bazi
numunelerin sicakligin fonksiyonu olarak Sekil 55°de verilmigtir. Burada numuneler
igin; 3:(Tp) = Ha /+Ja.b yaklagimi yapilmistir, a.b numunenin kesit alamdir. Pik
sicakhigt olan T,’nin 6tesindeki sicakliklarda numunelerin J, degerini tahmin etmek

i¢in Clem yaklagimi [29] kullamldi. En iyi kalitedeki numunelerin, 77 K civarinda J,
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deerleri sirastyla 3450 A/cm’ ve 3770 A/em’ olan 1050°C’de ve 1060°C°de 10 saat
kristal bilyiitme iglemine tabi tutulan numuneler olduklan goriilebilir. Standart katthal
tepkime yontemiyle hazirlanan numunelerin kritik akim yogunluklan birkag yiiz
Alcm”den daha az oldugu igin, eritme-hizli sogutma-biiyiitme igin uygun sicaklik
1050°C ve 1060°C civarindadir. Bu da Sekil 32’deki optik fotograflarla uyum

igindedir.
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Sekil 56. 1050°C’de farkh sirelerde kristal biiyiitme islemine tabi tutulan
numunelerin kritik akim yogunluklarn

Sekil 56°da kristal bityiitme siiresinin etkisini gstermek igin 1050°C°de degisik
kristal bilyiitme siirelerinde hazirlanan numunelerin tahmin edilen kritik akim
yogunluk (J.) degerleri verildi. Sekil 55 ve 56’dan goriilldiigii gibi 20 saat kristal
biyiitme islemine tabi tutulan numune yaklasik olarak 10 saat kristal biyiitme
islemine tabi tutulan numunenin kritik akim yogunlugunun iki kati olacak sekilde en
iyi kritik akim yogunluguna sahiptir. Aym davramg 1 saat ile 5 saat kristal bityiitme

islemine tabi tutulan numunelerde de goriilebilir. Fakat, 5 saat ile 10 saat kristal



bityiitme islemine tabi tutulan numuneler arasinda kritik akim yogunlugundaki () bu
farklilik fazla belirgin degildir. Bunun sebebi. iki numune arasinda belirgin bir vapi
farkinin olmayigidir. 123 fazi etrafindaki sivi faz bir miktar azalmasina ragmen, S saat
ve 10 saat kristal biiviitme islemine tabi tutulan numunelerde temiz tane simrlan (Sekil
33) ve potansiyel sabitlestirme (pinning) merkezleri bulunmamaktadir. Ayrica, temiz
tane smirlarimin ve siiperiletken olmayan 211 g¢okeltilerinin diizgiin olarak dagilmasi
yitksek kritik akim vogunlugunun (J,) olusmasina sebeptir. Bu nedenle 20 saat kristal
biiyiitme iglemine tabi tutulan numune 77.45 K'de 8000 Alem™lik kritik akim
yogunluguna sahiptir. Bu deger, katihal tepkime ve diger eritme yontemiyle hazirlanan
numunelerinkinden daha yiiksektir. Bu numuneler igin daha uzun kristal biyttme

siiresinin, daha yiiksek kritik akim yogunlugu verecegi beklenir.



4. SONUCLAR

Bu galismada, YBa,Cu;O,. siiperiletkenleri Eritme-Hizli Sogutma-Biiyiitme
(FQMG) metodu kullamlarak uretildi. Bilindigi gibi YBCO numunesinin erime
sicakhig 1435°C dir. Bu sicakliga ¢ikildiginda kullamlan Al,O5 potasindan aliminyum
(Al) atomlarnn numuneve difiizyon yoluyla girerek stokiyometriyi degistirmekte ve
stiperiletkenligi ortadan kaldirmaktadir. Bu potadan ileri gelen kirliligi ortadan
kaldirmak i¢in Eritme-Hizli Sogutma-Biyvitme (FQMG) metodu gelistirildi.
Hazirlanan numuneler, biyiik taneli, igerisinde ¢ok miktarda aki sabitlestirme
merkezleri (pinning centers) bulunan, akim tagima kapasitesi yiksek ve magnetik
alana dayamikli YBa,Cu;O,. siiperiletkenleridir. lyi kalitede YBa;Cu;O;.,
stiperiletkeni Gretmek igin uygun hazirlama sartlart arastirildi ve YBa,Cu:O7
stiperiletkenleri tizerine Ag’nin etkisi incelendi.

Eritilip-hizli sogutulmug malzemenin faz gegisi diferansiyel termal analiz (DTA)
ile aragtinldi ve normal YBCO ile kargilastirildi. Standart YBCO malzemesine ait
egride 964°C°de gozlenen endotermik pik kismi erime noktasini gostermektedir. Bu da
katihal tepkime metodu ile hazirlanan YBa,Cu;07., numunesinn 950°C olan tavlama
sicakligi ile iyi bir uyum igerisindedir. Eritilip-hizli sogutulmus malzeme 990°C
civarinda 211+sivi fazina aynigmaya baglamistir. Bu sicaklik, peritektik sicaklik sinir1
(1030°C) igerisinde bulundugundan YBCO igin kristal biiyiitmenin bu sicaklik
civarinda yapilabilecegi sonucunu ortaya gikarmaktadir.

Eritme-Hizli  Sogutma-Biiyiitme (FQMG) metodu kullanilarak  degisik
sicakliklarda 10 saat kristal biyitme islemine tabi tutulan YBa,Cu;O7
stiperiletkenlerinin  x-1sim1 kirimim  desenlerine  bakildiginda, biitiin  numunelerin
ortorombik yapida oldugu gorulmiustiir. Sivi faz oram fazla oldugu igin 1100°C ve
1070°C’nin siiperiletken numune iiretmede uygun sicaklik olmadig yapisal ve fiziksel
analizlerden anlasilmistir. En iyi kristal biyitme sicakh@min 1050°C ve 1060°C
civarinda oldugu tesbit edilmigtir. 1050°C’de 10 saat kristal bilyiitme islemine tabi

tutulan numunenin x-151m kinmm desenine bakildiginda, tanelerin a-b dizleminde



105

biyidagi (texturing) ve bu diizlemlerin c-ekseni boyunca yonlendigi gériilmektedir.
1050°C’de farkl siirelerde kristal biyitme islemine tabi tutulan numunelerin x-151n1
kirinim desenlerinden, en iyi bilylime siiresinin 10 saat ve tizeri oldugu bulunmustur.

Onceden 1sitilmis finna 1100°C°de konup 20 dakika bekletildikten sonra,
1070°C’de 10 saat kristal bilyiitme iglemine tabi tutulan numune ile 1100°C’de konup
60 dakika bekletildikten sonra, 1070°C’de 10 saat kristal biyiitme islemine tabi
tutulan numunelerin optik fotograflarina bakildiginda, 20 dakika bekletilen numunenin
tane buytkluginin 60 dakika bekletilenden daha kiigiik oldugu gorildia. Bu da,
Y,BaCuOs (211) bilesiginin YBa,Cu3O;., bilesigini olusturmak igin sivi fazla
reaksiyona girme siiresinin az oldugunu gostermektedir.

Farkli sicakliklarda 10 saat kristal biiyiitme islemine tabi tutulan numunelerin
optik fotograflarina bakildiginda 1050°C ve 1060°C’de iiretilen numunelerin
tanelerinin biytkliklerinin gayet iyi oldugu goriilmektedir. Taneler aras1 baglant1 ve
211 g¢okeltilerinin dagiligina bakildifinda ise 1050°C’nin biyik taneli YBa,CusO;.
numunesi tretmek igin elverisli oldugu gorilmisgtir. 1050°C°de farkli siirelerde
uretilen numunelere bakildifinda ise, 20 saat kristal bilyiitme iglemine tabi tutulan
numunenin taneler arasindaki sinirlarinin temiz oldufu ve yabanci faz igermedigi
goriildi.

Bu numunelerin disiik sicaklik direng 6lgiimlerine bakildiginda 1050°C°de ve
1060°C’de 10 saat bitytttilen numunelerin keskin gegise sahip olduklari, 1050°C’de 20
saat biyiitilen numunenin ise 90 K’de en keskin gegise sahip oldugu gorildi. Bu
numunelerin alan altindaki digik sicaklik direng 6lgiimlerinden 1050°C’de 20 saat
bityutilen numunenin alana en dayanikh numune oldugu gériildii. Ayrica numunelerde
FC isleminin daha fazla yariimaya sebep oldugu gozlenmistir.

Normalize edilmis direng egrilerinde, diigiik sicakhik piki goriilmigtiir. Bu digiik
sicaklik piki, magnetik alan altinda taneler aras) sinirlarda hareket eden akilara (flux)
karsihk gelmektedir. Yiksek sicaklik pikinin gozlenmemis olmast, magnetik alamn
tane igindeki akilann harekete gegmesine yeterli olmadigim gostermektedir.

1050°C°de 20 saat kristal bayiitme iglemine tabi tutulan numunenin aktivasyon

enerjileri, alan yokken 6,037 eV, 1 T alan altinda ZFC uygulamasi igin 1,312 eV, FC
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uygulamasi igin ise 1,255 eV’dur. FC uygulamasinda yarnilmanmn daha fazla oldugu
goriilmektedir.

AC alinganhk olgiimleri de diigiik sicaklik direng dlgtimlerini desteklemektedir.
10 saat kristal biiyiitme islemine tabi tutulan numunelerin AC alinganlik egrilerinden
hesaplanan kritik akim yogunluklar, 77 K civarinda 1050°C’de iretilen numunenin
3450 A/cm?, 1060°C’de iiretilen numunenin 3770 A/cm*dir. 1050°C°de 20 saat kristal
bityiitme islemine tabi tutulan numunenin kritik akim yogunlugu ise 77,45 K’de 8000
A/cm? olarak bulundu.

Ikinci agamada iretilen Ag katkili numunelerin x-igimm kinmim desenleri
incelendiginde biitiin numunelerin ortorombik yapida oldugu gorilmektedir. Ag piki,
gumiis katki oram1 %15 wt. ve iizeri oldugu zaman 26, 38° civarinda gériilmistiir. Bu
numunede 28, 32° civanindaki (103) siiperiletken pikinin giddeti dismustiir. Bu da
ortorombik siiperiletken yapinin bozulmaya basladigini géstermektedir. Ayrica giimiis
miktan arttik¢a yabanci fazlarin miktar: da artmaya baslamastir.

Ag katkili numunelerin optik fotograflannda %5 wt. Ag katkili numuneden
baslayarak, biitin numunelerde giimiis goriilmeye baglanmistir. Bu da YBa,Cu;07.,
icinde gumisiin ¢ozuntrliiliginiin  digik oldugunu gostermektedir.  Optik
fotograflarda gorildugi gibi giimiis miktan arttikga ikinci faz orant artmugstir. Bu da x-
1511 kinnim desenleri ile uyum igindedir.

Bu numunelerin disiik sicaklik direng 6l¢timlerine bakildifinda %15 wt. ve %20
wt. Ag katkilt numunelerin 92 K’de en yiiksek gecise sahip olduklan goérilmektedir.
Alan altindaki olgiimlerde ise en kaliteli numunenin %20 wt. Ag katkih numune
oldugu gozlendi. Ayrica bu numunelerde, oksijen eksikliginin gegis egrisinin seklini
degistirdigi gozlendi. %20 wt. Ag katkisinin iistiindeki katkilarda gegis sicaklig
digmeye baslamistir. Bu numunelerin normalize edilmis direng egrilerinde, Ag
katkisiz numunelerde oldugu gibi sadece diisiik sicaklik piki gozlenmigtir.

Ag katkilh numunelerde magnetik alan yokken elde edilen direng egrilerine
bakildiginda gimiis miktar1 artikga, aktivasyon enerjisinin azaldigi goralmusgtir.

Magnetik alan uygulandiginda ise, aktivasyon enerjisinde daha da azalma gorilmistir.



5. ONERILER

Bu c¢aligmada, kalsine edilen YBa,Cu;O,, tozu tabletler haline getirildi ve
tabletler tek tek Al.O; plaka iizerinde LPG-O, alevi kullamlarak eritildi. Eritilen
numuneler bir bakir plaka iizerine dokiildi ve eritme esnasindaki faz durumunu
korumak igin diger bir plaka ile sandvi¢ edildi. Bu tozlar tekrar o6gitilerek kristal
biylitmede kullanmak igin tabletler haline getirildi. Eritme islemi platin pota
kullamlarak gergeklestirilir ve bir bakir plaka iizerine dokiilerek hizli sogutulursa,
bitylitme isleminden sonra iki yontem arasindaki temel farklar ortaya konabilir. Ciinkii
platin pota ile hazirlanacak olan numunenin hepsi ayn1 6zellige sahip olacaktir.

Ayrica Ag katkili ve katkisiz YBa,Cu;07., numunelerinin, kaldirma kuvvetleri
incelenebilir. Basit bir diizenek hazirlanarak, siiperiletken hale sogutulan tablet tizerine
onceden agirligy bilinen bir miknatis konur ve tablet ile miknatis arasindaki mesafe
hareketli bir teleskop ile dlgitir. Miknatisin iizerine agirhig1 bilinen pargalar tek tek
konarak, her durum i¢in aradaki mesafe olgiiliir. Bu isleme miknatis ile tablet birbirine
temas edinceye kadar devam edilir. Ayni iglemin tersi gergeklestirilir. Her iki durum
icin F~r grafigi ¢izilerek itici ve gekici kuvvetlerin degisimi tesbit edilmelidir.

Bunlarin yaninda magnetik alan altindaki direng olgtimleri yapilirken, tane igi
aki siiriiklenmesini gormek igin 1 T’dan daha biiyiik magnetik alan uygulanabilir.
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