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OZET

Bu calismada Eritme-Toz-Eritme-Biiyiitme (Melt-Powder-Melt-Growth, (MPMG))
yontemi kullanilarak Y1040, Y1050-0, Y1050-1, Y1050-2, Y1060 ve Y1070 olmak {izere
altt YBCO o0rnegi iiretildi. Bu 6rneklerin iiretiminde sivi fazin firini kirletmesini dnlemek
ve tane biiyiimesini desteklemek i¢in pota altina Y03 tozu ya da tableti yerlestirildi. Isil
islem sonrasinda biitlin 6rnekler ayn1 anda 24 saat siireyle oksijen ortaminda tavlandi. Bu
orneklerin mikro yapilart XRD analizi ve polarize optik mikroskop kullanilarak belirlendi
ve manyetizasyon Ol¢iimleri ise PPMS ve VSM sistemleri kullanilarak yapildi.

Mikro yapt sonuglardan Y03 tozu kullanilarak iiretilen Y1050-1 Orneginin tane
biiyiikliigiiniin daha biiyiik, hemen hemen tek kristal oldugu ve tercihli bir yonelime sahip
oldugu gozlenmesine ragmen manyetizasyon Ol¢iimlerinden Y1060 Orneginin
stiperiletkenlik 6zelliklerinin daha iyi oldugu goriildii.

Tek kristal YBCO iiretiminde en uygun biiylime sicakligimin 1050 ve 1060°C
civarinda oldugu, 24 saatlik oksijenle siiresinin yetersiz oldugu ve Y,O;3 tabakasinin

biiylimeyi destekledigi gézlendi.

Anahtar Kelimeler: YBCO, Y,0j3 tabakasi, Tek kristal, MPMG yontemi



SUMMARY

Structural and Physical Properties of Y,03; Layered YBa,Cu3;O7.x Compound

In this study, six kinds of melt-processed YBCO samples which are named Y1040,
Y1050-0, Y1050-1, Y1050-2, Y1060 and Y1070 were fabricated and the compacted
powders were located on a crucible with a buffer layer of Y,03 and a crucible with Y,03
powder freely poured to avoid liquid to spread on the furnace plate and also to support
crystal growth. After thermal process, whole samples were oxygenated for 24 hours all
together. Microstructures of these samples were defined by XRD analysis and polarized
light optical microscopy and magnetization measurements were performed by using PPMS
and VSM.

It was found that the sample located on crucible with freely poured Y03 powder has
showed almost single crystal and has preferred orientation but superconducting properties
of Y1060 was much better than the others according to magnetization measurements.

At the fabrication of single crystal YBCO, optimized temperature for crystal growth
was determined to be around 1050 and 1060°C, 24 hours oxygenation period was

insufficient and Y,O3 layer supported the growth.

Key Words: YBCO, Y,03 Layer, Single crystal, MPMG method
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1. GENEL BiLGILER

1.1. Giris

1911 yilinda Hollandali fizik¢i Kamerling Onnes Leiden’deki laboratuarinda 4,2
K’in altinda sogutuldugu zaman civanin DC 6zdirencinin aniden sifira diistiigiinii kesfetti
ve bu yeni olguyu siiperiletkenlik olarak adlandirdi (Rose ve Rhoderick, 1980). Bu
sicakligin {izerinde civanin sonlu bir direnci vardir. Hemen altinda ise direng sifirdir. Bu
faz gecisinin oldugu sicakliga, kritik sicaklik (T;) denir. T ’nin altindaki bu duruma
stiperiletkenlik fazi denilmektedir. Onnes siiperiletkenlik gecisinin doniisiimlii oldugunu
yani maddeyi 1sittig1 zaman T, sicakliginin hemen iizerinde normal halini aldigin1 gordii.
1933’te iki Alman fizik¢i Meissner ve Ochsenfeld, siiperiletkenlerin manyetik 6zelliklerini
incelediler. Manyetik alanda sogutulan siiperiletkenin manyetik akiy1 disariladigini ve igine
sokmagimi gozlediler (Miller ve Ustinov, 1997). Bu olay Meissner Olay1 olarak
adlandirilmaktadir. Ayrica stiperiletkenligin, dis manyetik alanin belli bir B kritik degerini
gecince ortadan kayboldugunu gozlediler. Yani siiperiletkenlik fazi igin belli bir kritik
sicakligin ve manyetik alanin altinda olmak gereklidir. Fritz London 1950°’de
stiperiletkenligin kuantum mekanigi agisindan anlagilabilecegini onerdi. Ginzburg ve
Landau 1950 yilinda kuantum mekanik dalga boyunu veya siiperiletken elektronlarin
yogunlugunun i¢ diizen parametresini gelistirdiler (Ginzburg ve Kirznits, 1982). Bu teoriye
gore normal metal/siiperiletken smirinda Onemli derecede degisebilen siiperiletken
elektronlarin yogunlugunun minimum mesafesi, sicakliga bagimli esuyum uzunlugu (& (T))
olarak tanimlanir. 1957°de Barden, Cooper ve Schrieffer tarafindan siiperiletkenlerde yiik
tastyicilarinin Cooper c¢iftleri olarak bilinen zit momentumlu elektron ¢iftleri olusturmasina
dayanan BCS teorisi gelistirildi (Barden vd., 1957). Bununla birlikte II. tiir
stiperiletkenlerin manyetik davranmiglarini agiklamada Bean modeli iyi bir yaklasim
vermektedir (Bean, 1962).

Bu olay1 takip eden yillarda ¢ok diisiik sicakliklarda siiperiletkenlik gdsteren bir¢ok
metalik element bulundu. 1986 yilinin sonlarina dogru arastirmacilar bakir tabanli
oksitlerde (La-Ba-Cu-O) siiperiletkenlik kesfettiler (Bernordz ve Miiler, 1986). 1987
yilinda bir arastirma grubu YBa,Cu3O7.x (YBCO) seramiginin (oksit siiperiletken)
stiperiletkenlik 6zelligi gosterdigini ve kritik sicakliginin da sivi azot sicakliginin tizerinde

oldugunu buldu (Wu vd., 1987). Daha sonralar1 sirasiyla 110 K ve 125 K gecis sicakligina



sahip Bi,Sr,Ca,Cus0;9 (BSCCO) ve TI,Ba,Ca,Cus059 (TBCCO) sistemlerinde
stiperiletkenlik kesfedildi (Michel vd., 1987; Sheng vd., 1988). 2001 yilinda Japonya’da
diizenlenen bir kongrede Jun Akimitsu ve ekibi basit hegzagonal yapiya sahip olan MgB,
bilesiginin 39 K gibi oldukea yiiksek bir sicaklikta siiperiletkenlik gosterdigini acikladilar
(Nagamatsu vd., 2001). Daha sonralari Kamihara ve arkadaslar1 (2008) O% bélgesine F
elementinin katkilanmas ile siiperiletkenlik gegis gosteren demir tabanli dortlii bilesikleri
(La[O1xFx]FeAs) buldular.

1.2. Siiperiletkenlige Ait Temel Bilgiler

1.2.1. Meissner - Ochsenfeld Etkisi

Madde siiperiletken hale doniisiirken igerisindeki atomlarin manyetik momentleri
birbirlerini sifirlar ve sadece ylizeydeki atomlarin manyetik momentleri korunur. Sonugta
stiperiletken maddede sadece yiizey akimi olusur. Normal durumda siiperiletken, manyetik
madde degildir. Bu yiizden manyetik alana konulursa manyetik alan igine niifuz edebilir ve
alan ¢izgileri kesilmeksizin iginden gecer. Fakat Sekil 1.1’de goriildiigii gibi manyetik
alanin varliginda kritik sicakligin altindaki sicakliklara kadar sogutulursa uygulanan
manyetik alana kars1 bu maddeler manyetize hale gelir ve manyetik indiiksiyon ¢izgileri
disari itilir. Yani metalin normal sicakligi kritik sicakligin iistiindeyse igerisinden manyetik
alan gegen madde kritik sicakligin altina indiginde manyetik alan1 disarilayacaktir, bu olay
Meissner olayi olarak bilinir (Miiller ve Ustinov, 1997; URL-1, 2009).

Sekil 1.1. Siiperiletken bir malzemeden manyetik alanin disarilanmasi
(URL-2, 2009).



Stiperiletken maddeler ideal bir eski duyarli miknatis (diamagnet) gibi davranirken
her eski duyarli miknatis siiperiletken degildir. Siiperiletken bir madde manyetik alan

olmayan bir bolgeye konulup yanina bir miknatis getirilirse, baslangigta siiperiletken

icinde B manyetik alani sifir oldugundan, yeni durumda da B yine sifir olmalidir.
Faraday yasasina gore yaklastirilan miknatis, siiperiletken i¢inde akimlar olusturur ve bu
akimlarin yol actig1 manyetik alan miknatisin manyetik alanini sifirlayacak biiytikliikte ve
yonde olur. Boylece miknatis havada kalir.

Bu olay Maxwell denkleminden faydalanilarak da su sekilde agiklanabilir:

B manyetik alaninin zamanla degisimi bir E elektrik alanmnmn indiiklenmesine

neden olacaktir.

VXxE=-—= (1.1)

E elektrik alaninmn, p Ozdirenci ve J elektriksel akim yogunlugu cinsinden ifade

edildigi E =pJ esitligine gore direncin sifir olmasi elektrik alanmn da sifir oldugu

anlamina gelir. E elektrik alanmim sifir olmasi durumunda —6B/6t =0 olacag1 agikca

gorllebilir. Yani siiperiletken malzeme icerisindeki manyetik indiiksiyon zamanla

degismeyecek ve sifir olacaktir (Rose ve Rhoderick, 1980).

1.2.2. Kritik Sicaklik ve Kritik Akim Yogunlugu

Baz1 elementler ve bazi bilesikler belli bir sicakliga kadar sogutulduklarinda
Ozdirenglerini (p) kaybederler ve kars1 direng gostermezler. Akimi direngsiz bir sekilde
ileten bu malzemelere siiperiletken denir ve siiperiletkenligin ortaya ¢iktigi bu sicakliga ise
kritik sicaklik (T;) denir. Kritik sicaklikta siiperiletken malzemenin direnci keskin bir
sekilde sifira diiser. Sekil 1.2°de goriildiigii gibi e§er malzeme saf bir malzeme degilse,
malzemenin icindeki safsizliklardan dolay:1 direng sifira diismeyecek, az da olsa bir artik
Ozdireng (po) kalacaktir. Malzeme i¢indeki safsizlik ne kadar fazla olursa artik 6zdireng o

kadar fazla olacaktir.
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Sekil 1.2. Siiperiletken malzeme ve normal metalin 6zdirenglerinin
sicaklikla degisimi (URL-3, 2009).

Kritik akim yogunlugu (Jc) bir siiperiletkeni tanimlayan en onemli ozelliktir ve
dagilma olmaksizin Ornekten gegen maksimum akimi ifade eder. Bir siiperiletken
malzemenin ylizeyinden akan akima iki katki olmaktadir. Bunlar siiperiletken bir metalden
bir DC akimi gegirildiginde yiikleri metalin igine ve digina tasiyan iletim akimi (transport
current, J;) ve disaridan bir manyetik alan uygulandiginda metalin igindeki aki
yogunlugunu yok edecek sekilde dolanan perdeleme akimidir (screening current, Js). Bu

perdeleyici akimlar, iletim akiminin iizerine ilave olur ve herhangi bir noktadaki akim

yogunlugu J=1J Tt J . olarak ifade edilir. Bir siiperiletken iizerinden akan toplam akim

yeterince biiyiik olursa ylizeydeki akim yogunlugu (j ¢ ) kritik degerine ulasir ve boylece

ylizeydeki manyetik alan siddeti kritik manyetik alan (H¢) degerine sahip olur.

Oksit stiperiletkenlerin kritik akim yogunlugu uygulanan manyetik alana ve 6lgiilen
sicakliga baglidir. Bir siiperiletken malzemede hem uygulan manyetik alanin hem de kritik
sicakligin arttirillmasiyla stiperiletkenlik bozulur ve kritik akim yogunlugunda azalma
meydana gelir (Sekil 1.3). Siiperiletkenligin bozuldugu bu manyetik alan degerine kritik
manyetik alan denir (Hc) ve sicakligin fonksiyonu olarak asagidaki gibi ifade edilir:

H (M) =H (O)L—(T/T.)°] (1.2

Burada H_(0) mutlak sifirdaki kritik alan olmak tizere, kritik manyetik alanin degeri

T =0K’de maksimum degerini alirken sicaklik kritik sicakliga esit oldugunda sifir
olmaktadir (Rose ve Rhoderick, 1980; Miiller ve Ustinov, 1997).
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Sekil 1.3. Kritik manyetik alanin sicaklikla degisimi (Rose ve
Rhoderick, 1980).

1.2.3. Niifuz Derinligi ve Esuyum (Koharens) Uzunlugu

Stiperiletken malzemeler ideal eski duyarli miknatis olduklarindan dolayr malzeme
icinde elektrik akimi dolasamayacaktir. Diger yandan akimlar ylizeyde tamamen
hapsedilemez. Ciinkii boyle bir durumda akim tabakasinin kalinligi olmaz ve akim sonsuz
olur. Akimin sonsuz olmasi ise fiziksel olarak imkansizdir. Gergekte, akimlar ¢ok ince bir
yiizey katmaninda dolanirlar. Bu katmanin degeri metalden metale degisir ve yaklasik
olarak 10° cm mertebesindedir. Bu tabaka cok kiigiik olmasina ragmen siiperiletkenin
ozelliklerinin belirlenmesinde 6nemli rol oynar.

Stiperiletken bir 6rnege bir manyetik alan uygulanmasi durumunda, yiizey akimlari
icerideki akiy1 yok etmek i¢in bu yiizey tabakasinda dolanmalidir. Boylece aki yogunlugu
metal sinirinda aniden sifira diismeyecek fakat yilizey akimlarinin dolandig: bolgede yavas
bir sekilde azalacaktir. Bu derinlik, uygulanan manyetik alan akisinin girdiginin goriindiigi
derinlik oldugundan akimlarin aktigi bu derinlik niifuz derinligi olarak adlandirilir.

Metal iginde bir X uzunlugunda aki yogunlugunun B(X) degerine diistiigii yar1 sonsuz

bir dilim sinir1 diistiniildiigiinde, niifuz derinligi (1) asagidaki gibi tanimlanmaktadir:
j B(x)dx = A B(0) (1.3)
0

Burada B(0) metal yiizeyindeki aki yogunlugudur. Cikarilacak sonug; dis alanin aki

yogunlugu metal i¢inde A mesafesine kadar sabit kalirsa, siiperiletken i¢cinde ayn1 miktarda



aki olacagidir. Buna ek olarak London teorisi, niifuz derinliginden daha kalin bir 6rnekte,
manyetik akinin metale girdigi gibi istel olarak yok oldugunu 6ngériir (Denklem (1.4),
Sekil 1.4).

B(x) = B(0)e™'* (1.4)

B(0) Stiperiletken
] malzeme

v

Sekil 1.4. Manyetik akinin siiperiletken bir malzeme i¢ine niifuz
etmesi (Rose ve Rhoderick, 1980).

Niifuz derinligi sabit bir degere sahip olmayip sicaklikla degismektedir. Bu degisim
diisiik sicakliklarda neredeyse sicakliktan bagimsizdir ve bazi metallerde Ay degerine
sahiptir. Daha yiiksek sicakliklarda niifuz derinligi hizla artar ve kritik sicaklikta sonsuza

yaklagir. Bu durum asagidaki esitlikle ifade edilmektedir (Miiller ve Ustinov, 1997):

Ao

AT)=—20
™) 1-(T/T,)

(1.5)

Burada Ao mutlak sifirdaki niifuz derinligidir. Niifuz derinligi ¢ok kii¢iik oldugu igin

alisilmis boyutlardaki 6rneklerin manyetik Ol¢timlerinde aki girisi dikkate alinmaz ve

B =0 ile miikemmel eski duyarli miknatislik ortaya ¢ikar.
Gegis sicakligmin altinda normal elektronlarin biri ve siiper elektronlarin birinin
olusturdugu iki elektron akisinin malzemeye tamamen niifuz etmesiyle siiperiletken hal

ortaya ¢ikar. Pippard’a gore siiper iletim elektronlarinin yogunlugu (ns) konumla birlikte



hizl bir sekilde degismez fakat sadece saf bir siiperiletken icin 10 cm civarinda olan bir
mesafede degisir. Esuyum uzunlugu (¢) olarak adlandirilan bu mesafede siiper elektronlar
ve normal elektronlar birlikte kalabilirler. Esuyum uzunlugu malzemenin safligina baghdir,
malzeme i¢inde safsizlik varsa azalir. Diger bir deyisle esuyum uzunlugu siiperiletkenligin
olusturulabildigi veya yok edilebildigi en kiigiik mesafe olarak da ifade edilebilir. Saf bir
metal i¢cin & olarak gosterilirken saf olmayan malzemeler i¢in ¢ olarak gosterilir ve

sicaklik cinsinden ifadesi asagidaki gibidir (Rose ve Rhoderick, 1980; URL-4, 2009):

So
~ 6
- J1I-T/T, 49

1.2.4. Siiperiletkenlerin Manyetik Ozellikleri

Stiperiletken malzemeler manyetik ozelliklerine gore 1. tiir ve II. tiir olmak iizere iki

cesittir. Siiperiletkenin hangi tiirden oldugu ise asagidaki gibi ifade edilen Ginzburg-
Landau parametresi k=A4/&’nin 1/ V172 degerinden biiylik ya da kiiciik olmasina gore
belirlenir. Burada, A siiperiletken igindeki manyetik alanin niifuz derinligi ve & ise 0’dan
maksimum degeri n’ye kadar artan Cooper ¢ifti yogunlugunun esuyum uzunlugudur. 1. tiir
stiperiletkenler i¢in k <1/ V1/2 iken 1. tiir stiperiletkenler igin k >1/ V1/2 olmahdir. Bu
iki tiir stiperiletkeni birbirinden ayirmanin bir diger yontemi ise dis manyetik alandaki

davraniglarin1 gozlemektir. Bu iki tiir siiperiletken de dis manyetik alana farkli tepkiler

verecektir (Iliescu, 2005; URL-5, 2009).

1.2.4.1. 1. Tiir Siiperiletkenlerin Manyetik Ozellikleri

Oda sicakliginda iletkenlik gosteren metaller ve alasimlar (Nb ve V elementleri
hari¢) I. tiir siiperiletkenler olarak adlandirilir ve normal hale doniinceye kadar manyetik
akiyr disarilarlar. I. tiir siiperiletkenler ilk olarak kesfedilen ve siiperiletken olmak i¢in ¢cok
daha soguk sicakliklara gereksinim duyan yumusak siiperiletkenlerdir. Sekil 1.5’ten de
gortilecegi gibi bir He degerinde siiperiletken hale keskin bir gecis yaparlar ve bu degerin

hemen {istinde normal hale gecerler. Bunlara ek olarak H manyetik alani artarken

malzemenin manyetik alan1 degismez ve B=0 olur. H manyetik alan1 H, degerini asti81



zaman malzeme normal hale doneceginden, alan malzeme i¢ine niifuz eder ve B =H olur.
Bir siiperiletkenin miknatislanmasinin, gy boslugun manyetik gecirgenlik katsayisi, M
birim hacimdeki manyetik moment veya miknatislanma olmak {izere matematiksel ifadesi

asagidaki gibidir:

§=ﬂo(ﬁo+m) (1.7)

— Karigik hal ——| Normal Hal

HL

|
|
I
|
|
1
J
HC HC2

Sekil 1.5. I. Tiir (kirmiz1 ¢izgi) ve IL. tiir (mavi ¢izgi) siliperiletkenlerde M
manyetik momentinin H’ye gore degisimi (URL-6, 2009).

1.2.4.2. IL. Tiir Siiperiletkenlerin Manyetik Ozellikleri

1. tiir stiperiletkenler bir Hc; alt kritik alan1 ve bir He; tist kritik alan1 olmak iizere iki
alanla karakterize olur. Hcp’in altinda siiperiletken 1. tiir siiperiletken gibi davranarak
manyetik alanin 6rnek i¢ine niifuz etmesini engelleyen ve 6rnek ylizeyinde akan Meissner
akimlari durumundadir. Manyetik alan H¢; ve H, arasinda bir degerde ise manyetik alan
girdaplar olarak adlandirilan kii¢iik mikroskobik lif¢ik (filament) halinde siiperiletken i¢ine
niifuz edebilir. Bir girdap Cooper ¢ifti yogunlugunun sifir oldugu normal bir merkezden
olusur ve bu merkez siirekli bir siiper akimin aktigr siiperiletken bir bolgeyle
gevrelenmistir. Alan daha da artirilirsa 6rnek igindeki girdap (vortex) sayisi artar ve tist
kritik alan Hc’de komsu girdaplarin merkezleri Ortiisiir ve 6rnek normal duruma geger

(Sekil 1.5) (Miiller ve Ustinov, 1997 ).



Hc1 ve Hc, arasinda siiperiletken karisik durumdadir. Bu durumda girdaplar B ’ye
bagli bir ag 6rgii parametresiyle hekzagonal 6rgii bigimde diizenlenir.

Karigik durumda ornekte girdaplar vardir. Bir J dis akim yogunlugu karmasik
haldeki bir siiperiletken boyunca aktifi zaman aki c¢izgileri Lorentz kuvvetinin
(F, =JxB) etkisiyle hareket etmeye baslar (Sekil 1.6). Siiperiletken tam homojen
(kusursuz) olunca ¢ok kiigiik Lorentz kuvveti bile girdaplari harekete gecirecektir. Aki
cizgilerinin bu hareketi, bir voltajin ortaya ¢ikmasina neden olur. Aki V hiziyla hareket
ettigi zaman akim yoniinde bir elektrik alan (E =Vx E§) meydana gelir (Faraday’in
elektromanyetik indiiksiyon yasasi). Bu ise aki girdaplarinin normal halde olan
cekirdegindeki elektronlarin hareketine ve dolayisiyla enerji kaybina neden olur. Bu
durumda stiperiletkenlik igin istenilen serbest akim akisi yok olur. Bu durumu ortadan

kaldirmak i¢in aki ¢izgileri ¢ivileme (pinning) merkezlerinde sabitlenmis olmalidir ve
bdyle bir durumda V=0 olacaktir. Aki ¢izgilerinin merkezini ¢ivileme merkezlerinde
tutan kuvvet, ¢ivileme kuvveti ( pr) olarak adlandirilir. Bu kuvvet, aki hareketi ve dagilma
olmaksizin sistemin akim ve aki ¢izgileri arasindaki Lorentz kuvvetinin siirdiiriilmesine
izin verir. Eger Lorentz kuvveti ¢ivileme kuvvetine esitse (IEL = pr durumunda J; akimi
akmaya baslayacaktir) kritik akim yogunluguyla iligkili ¢ivilemeyi bozucu (depinning)
akim yogunlugu Jgp elde edilir ve aki ¢izgileri dagilarak harekete baslar (lliescu, 2005).

Manyetik Girdaplar

Sekil 1.6. II. Tiir siiperiletkenlerde akimin etkisiyle aki cizgileri
lizerinde olusan Lorentz kuvveti ( F_ ) (URL-7, 2009).
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1.3. Y-Ba-Cu-O Sistemi

YBa,Cuz07« (Y123 veya YBCO) sistemi Y,03;, BaCO3; ve CuO kimyasallarinin
uygun oranlarda karistirilmasiyla elde edilen II. tiir bir siiperiletkendir. Siiperiletkenlik
Ozellikleri oldukga gelismistir ve pratik uygulamalar igin elverislidir (Wang vd., 1993;
Frangi vd., 1994; Monot vd., 1994; Yanmaz vd., 1994; Campbell ve Cardwell, 1997,
Imagawa vd., 1997; Feng vd., 2000; Enisz vd., 2007; Jun vd., 2007).

1.3.1. YBayCu30O7.« Bilesiginin Faz Diyagramm

YBCO sisteminde iki tiir peritektik reaksiyon bulunmaktadir: 1200°C’nin {izerinde
YBCO bilesigi yiiksek sicakliklarda ayrisarak Y,Os+L (L: siv1 faz) bolgesini olusturur ve
sicaklik azaltildiginda bu iki faz peritektik olarak yeniden birleserek Y,BaCuOs (211)

fazini olusturur.

Y03 + L (BaO + CuO) — Y,BaCuOs (1.8)

Sicaklik 1000°C dolaylarma geldiginde 211 fazi siviyla tekrar reaksiyona girerek 123
fazini olusturur. Diger bir deyisle 211 fazi peritektik reaksiyon sonucunda 123 fazi iginde

tuzaklanir (Sekil 1.7).

Y,BaCuOs + L (3BaCu0; (011) + 2CuO (001)) — 2YBa,CuzOx  (1.9)

YBCO siiperiletkeni olustuktan sonra fiziksel 6zelliklerinin iyi olmasi i¢in 123 fazi
icinde tuzaklanan sivi fazinin yapi igerisine homojen bir sekilde dagilmasi gerekir. Bu
durumun gercgeklesmesi i¢in kiiciik boyutlu 211 pargaciklari yap1 igerisinde homojen olarak
dagilmalidir.

Eritme-yonlendirme-biiylitme [Melt-Textured-Growth (MTG)] yonteminde Ornek
peritektik sicakligina dogru yavasca sogutulur ve bunun sonucunda olduk¢a yogun kivamli
bir 6rnek elde edilir. Bununla beraber bir¢ok durumda siiperiletken fazin temasi ¢ok
zayiftir. 123 fazinin bliyiimesi i¢in hem 211 hem de s1v1 bélge olusturulmalidir. Bu nedenle
211 dagilimi diizgiin olmadigr zaman tepkime 211°in yogunlugunun az oldugu bolgede

stirekli ilerleyemez. 211+L bolgesindeki 6rnek yavasca sogutulursa 211 daha biiyiik ve
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stiperiletken fazin zayif temasiyla sonuglanacak diizgiin olmayan bir dagilimla biiyiir. Eger
ornek nispeten yiliksek bir sicaklikta belli bir zaman periyodunda eritilir ve yavas
sogutulmadan sonraki peritektik sicakligi hizli bir sekilde gegerse, Y203 parcaciklari
katilastirilmis siv1 faz ve amortf fazdan olusur. O zaman hizli sogutulan plakalar 211 fazim
tireten siviyla Y703’in tepkimeye girdigi 211+L bolgesi yeniden isitilir. 211 faz1 Y203
cekirdekleri oldugu icin Y03 dagilimi kontrol edilirse 211 fazinin kontrol edilmesi
mimkiindir (Murakami, 1992). Son yapidaki kiigiik boyutlu 211’in homojen olarak
dagilmasi i¢in plakalar iyice 6giitiilmelidir [Eritme-Toz-Eritme-Biiyiitme, (Melt-Powder-
Melt-Growth (MPMG))].

1400 —
Y,0;+L L
1200
)
[+]
'AEF 211 +L
= — -
=
=
17}
1000 |—
123+ L
211 + 123
800 |—
5Y,0; 211 123 3BaCuQ,
+ 2Ba0 + 2Cu0

Sekil 1.7. YBCO bilesigi i¢in ikili faz diyagrami (Murakami, 1992).

1.3.2. YBa,Cu307. Bilesiginin Kristal Yapisi

Perovskite bir yapiya sahip olan YBa,CuzO;.« bilesiginde Sekil 1.8’de goriildiigi gibi
CuO zincirleri ve siiper iletimde baskin rol oynayan CuO; diizlemlerinin olusturdugu
tabakalanmis yapi vardir. Bu sistemde CuO, diizlemleri siiperiletkenlikten sorumludur.

Buradaki x degeri bilesigin oksijen igerigini gostermektedir ve X = 1 (YBa,Cu3Og)
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degerinden x = 0 (YBa,Cu30O7) degerine degismesiyle kristal yap1 ortorombik yapidan
tetragonal yapiya doniisiir. Bilesikteki oksijen miktar1 0 < X < 0,5 oldugunda kristal yap1
ortorombik iken 0,5 < x < I olugunda ise kristal yapi tetragonal olur (Jorgensen vd., 1987).
YBCO sisteminde siiperiletkenlige gecis sicakligi, oksijen miktarina duyarli oldugu gibi
oksijen miktarindaki degisim de malzemenin hazirlanmasi sirasinda uygulanan 1sitma ve
sogutma sartlarma bagldir. Ornegin; Y123 siiperiletken fazi, gevredeki atmosfere ve
oksijen kismi basinci degerine bagl olarak 600-750°C sicakliklar1 arasinda ortorombik-

tetragonal faz gecisi gosterir (Specht vd., 1988).

CuO zinecirlerd

CuQ dizlemler: =<

Cu (2)

® DO
® .

. Y a
.Ba

2 Oboslugu

Sekil 1.8. YBa,Cuz07 bilesiginin kristal yapis1 (Dew-Hughes, 1988).
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Y Ba,Cu307.« ortorombik birim hiicresi c-ekseni boyunca Y, Cu(2), BaO, Cu(1), BaO
ve Cu(2) diizlemlerinden olusan bir paket gibidir. Temel yapida iki tanesinin merkezinde
Ba atomu ve bir tanesinin merkezinde Y atomu yer alan {i¢ kiibik yap1 vardir. Bu kiiplerin
her kdsesinde Cu atomlari, kenar ortalarinda ise oksijen atomlar1 yer almaktadir. triyumun
en yakin 8 oksijen komsusu, baryumun ise en yakin 10 oksijen komsusu vardir. Ayrica, 2
tane perovskite yapiya sahip bakir (Cu) diizlemleri vardir. Oksijen boslugu ise Y

diizleminde 4 tane, Cu(1) diizlemlerinde ikiser tane olmak {izere toplam sekiz tanedir.

1.4. Literatiir Ozeti ve Cahsmanin Amaci

Tipik eritme-yonlendirme-biiylitme (MTG) yonteminin ilgilendigi kadariyla yiiksek
sicakliklarda 123 fazimin peritektik ayrisimiyla 211°ler olusur ve peritektik ayrisim
stiresince ¢ekirdeklenerek biiyiir (Murakami, 1992). Ayrisim sicakliginin  yiiksek
olmasindan dolay1 211 pargaciklar1 birka¢ mikrona kadar kolaylikla biiyiir (Zhou vd.,
2001). Eritme yontemli siiperiletkenlerde kritik akim yogunlugu, kuvvetli bir sekilde
siiperiletken faz icinde tuzaklanmis 211 pargaciklarina bagldir. Eritme islemi sirasinda
YBCO malzemesinde alt taneler (subgrain) olusur. 211 pargaciklarinin boyutu ve
yogunluguyla ilgili olan bu alt taneler biiyiik 6rneklerin olusumunu olumsuz etkiledigi icin,
Jc degerinde bir degisime neden olur (Feng vd., 2000). Bununla birlikte, koharens
uzunluguyla kiyaslandiginda siiperiletken olmayan parcaciklarin boyutlari daha biiyiik
oldugunda bu pargaciklarin ¢ivilemeye katkilar1 az olur (Tong vd., 1993). Bu nedenle,
baslangi¢c malzemelerindeki ikinci faz miktarinin inceltilmesi gerekir. Yiiksek kritik akim
yogunlugu elde etmek icin etkin ¢ivileme merkezleri olarak tanimlanan kiigiik boyutlu 211
pargaciklarinin diizgiin bir dagilimina ihtiya¢ vardir (Imagawa vd., 1997). Eritme biiyiitme
islemi sirasinda uygun parametreler kullanilirsa 211°in kabalagmasi bastirilabilir hatta
Onlenebilir (Zhou vd., 2001).

Pt ve CeO, gibi katkilar, Y123 sisteminde ara ylizey enerjisinin azalmasini ve
boylece sivi igerisindeki 211 ikinci faz pargaciklarinin kabalagmasini  Onleyerek
stiperiletken Ozelliklerin gelistirilmesine yardimci olur (Murakami, 1992; Monot vd.,
1997). Pt ve CeO, katkilarinin beraber kullanildigt durum Pt katkili 6rneklerle
karsilastirildigr zaman 211 fazinin incelmesinde daha etkilidir (Yu vd., 2003).

Biiyiik taneli malzemelerin iiretilmesinde manyetizasyon siiresince mekanik stresler

olusur ve bu mekanik stresler de ¢atlaklarin olugsmasina neden olur. Olusan bu catlaklar da
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stiper akimlarin tiim hacim {izerinden akmasini engeller. Bu problemin eritme
yonlendirmeli Y123 malzemeleri icerigine Ag katilarak giderilecegi gorildi (Mendoza
vd., 2000; Diko vd., 2001).

Ayrica yonlendirmeli biiyiitmeyle biiyiik tane iiretiminde yavas soguma orani 6nemli
bir parametredir. Genellikle Y123 kristalinin biiylime orani ¢ok diisiik oldugu i¢in 0,2-
1°C/saat hizinda bir soguma oran1 kullanilmaktadir (Salama ve Lee, 1994). Ornegin Xiao
ve arkadaslarinin 2002 yilinda yaptiklar1 bir ¢alismada 30 mm capinda bir tek tanenin
biiyiimesi i¢in yaklasik 30°C’lik bir sicaklik igin 0,3°C/saat hiz1 kullanildi yani yaklasik
100 saat gibi uzun bir tutulma zamani kullanildi (Xiao vd., 2003).

Ayrica eger geometrik etki ihmal edilirse, tuzaklanan alan 6rnegin ¢apiyla orantili
olacagindan kiilge siiperiletkenlerin performansini arttirmak i¢in tane boyutunun da
arttirllmasi gerekmektedir. Bununla birlikte toplam ak1 artacagindan uygulamalar i¢in tane
boyutunun artiritlmasi 6énemlidir. Kritik akim yogunlugu (J¢) dogrudan eritme yontemli bir
stiperiletkenin performansiyla alakali oldugu i¢in yiiksek J. elde etmek igin c-ekseninde
hizalanmig tek taneli malzemelerin biiyiitiilmesi gerekir. Kiilge YBCO ve ince filminin
oksijen icerigi o malzemenin siiperiletkenlik 6zelligiyle ilgili cok dnemli bir parametredir
(Zheng vd., 2003; Diko vd., 2008). Bunlara ek olarak bir altlik iizerine yerlestirilen Y,03
tabakasinin ' YBayCuzO7x ince filminin biiyiitilmesinde etkili oldugu bilinmektedir
(Hasegawa vd., 2000). Bu tabaka iizerinde biiyiitiilen YBCO ince filmi c-ekseninde
yonlenir ve 1yi bir diizenlenmeye sahip olur. Ayn1 zamanda, pota iizerine yerlestirilen Y203
YBCO’nun kristal biiylimesi sirasinda sivi fazin firi kirletmesini de 6nler (Chaud vd.,
2000). MPMG yonteminde Y03 faz1 211 fazi i¢in bir g¢ekirdeklenme kaynagi olarak
kullanilabilir (Zhou vd.,2002). Bu nedenlerle, bu c¢alismanin amaci biiyiik taneli, c-
ekseninde yonlenmis ve yiiksek kritik akim yogunluguna sahip olan YBCO

stiperiletkeninin yapisal ve fiziksel 6zelliklerine Y,0O3 tabakasinin etkisinin incelenmesidir.



2. YAPILAN CALISMALAR

2.1. YBayCu307. Bilesiginin Hazirlanmasi

YBa,Cu307.« bilesigini elde etmek i¢in Y03, BaCO3; ve CuO miktarlar1 asagidaki
kimyasal tepkime yardimiyla hesaplandi ve 0,1 mg hassasiyetli Sartorius marka elektronik
teraziyle tartildi. Ardindan akik tasindan yapilmis havan yardimiyla tozlarin birbiri

icerisinde homojen bir sekilde karigmasi saglandi.

0,5(Y,0,) + 2(BaC0,) + 3(Cu0) — YBa ,Cu,0,_, +2(CO,) (2.1)

Bilesik icin kullanilan tozlarin molekiil agirliklari, saflik dereceleri ve 70 g’lik

toplam bilesik i¢in gereken miktarlar Tablo 2.1°de verilmektedir.

Tablo 2.1. Baglangi¢c kompozisyonu hazirlamasinda kullanilan toz bilesikler ve miktarlar

Saflik Derecesi | Molekiil Agirhig: | Bilesik Miktari
Tozun Ad1 Sembolii
(%) (au.) )
Itriyum Oksit Y203 99,99 225,81 10,5911
Baryum Karbonat | BaCOj 99,999 197,35 37,0250
Bakir Oksit CuO 99,99 79,54 22.3839

Akik tagindan yapilmis havan iginde bir siire elde karistirilan baslangi¢ tozlar1 daha
homojen bir karisim elde etmek amaciyla Retsch marka 6giitme aletinde 1 saat ¢giitiildii.
Ogiitme sonrasinda toz karigim aliimina (Al,O3) pota igerisine konularak ana fazi
olusturacak ikili ve ii¢lii fazlarin olustugu kalsinasyon islemi (toz karistminin ilk termo-
kimyasal islemini olusturan ilk reaksiyon) i¢in Euroterm 808 kontrol iiniteli Lenton marka
kare firin igerisine yerlestirildi (Sekil 2.1). Firin 200°C/saat hizla 900°C’a 1sitild1 ve bu
sicaklikta 30 saat siireyle bekletildi. Karistmin homojenligini arttirmak ig¢in ilk 15 saat
sonunda firindan alind1 ve kiilge haline gelen koyu gri renkli karigim havan tokmagiyla toz
haline getirildi ve 1 saat siireyle ara dgiitme islemi yapilarak tekrar firina yerlestirildi. 30

saatlik siire sonunda firin 1°C/dak. hizla oda sicakligina sogutuldu (Sekil 2.2). Kalsinasyon
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islemi tamamlandiktan sonra kiilgelesen karisim, havanda tekrar doviilerek toz haline

getirilmesinin ardindan 1 saat siireyle 6giitiildii.

T(°C)
A

90 — — a
| Ara 6giitme
i

200°C/saat 60°C/saat

| _
i
i 30 saat

t (saat)

Sekil 2.2. YBCO toz karisiminin kalsinasyon iglemi semasi

Kalsinasyon sonrasinda tamamen yesil renk alan tozlar Platin (Pt) bir potaya
konularak eritme islemi i¢in kare firina yerlestirildi. Tozlar 20°C/dak. hizla 1200°C’ye,
10°C/dak. hizla 1450°C’ye ¢ikarildi ve bu sicaklikta 5 dakika bekletildi (Sekil 2.3). 5
dakika sonunda firinin kapagi acilarak i¢indeki erimis toz, bakir bir levhaya dokiiliip, erime
esnasindaki faz durumunu korumak i¢in {izerine bakir bir plaka ile vurulmak suretiyle hizl
bir sekilde sogutuldu (Sekil 4). Bu islem sonunda kiiglik plakalar haline gelen tozlar
havanda elle ezilerek toz haline getirildi ve tekrar 1 saat siireyle agatta ogiitiildi. Elde
edilen kiigiik boyutlu tozlardan 4g tartilarak Perkin-Elmer marka presleme aleti
kullanilarak 1 dakika uygulama siiresiyle 3 ton/cm® (~ 300 MPa) basing altinda 13 mm
capinda tabletler basildi.
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Hizli sogutma

t (dakika)

Sekil 2.3. YBCO toz karisiminin eritme 1s1l islemi semasi

Sekil 2.4. Bakir bir plaka ile vurulmak suretiyle hizli bir sekilde
sogutulan YBCO

Elde edilen tabletler bir pota igerisine konularak GSL-1700-80X, High Temperature

Vacuum Tube Furnace marka firina (Sekil 2.5) yerlestirildi.

Sekil 2.5. GSL-1700-80X marka vakumlu yiiksek sicaklik tiip firini
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Sekil 2.6 hazirlanan YBCO o6rneklerine uygulanan 1sil islem semasini
gostermektedir. Firina yerlestirilen 6rnekler once 7°C/dak. hizla T sicakligima ve daha
sonra 2,5°C/dak. hizla Tmaks sicakligina isitildi. Bu sicaklikta 90 dakika bekletildikten
sonra 2°C/dak. hizla 50°C sogutuldu (T; sicakligl) . Bu asamadan sonra 1°C/saat hizla
50°C daha sogutuldu (T, sicakligil) ve ardindan 1°C/dak hizla oda sicakligina sogutuldu.
Tmaks. sicakliklart 1040, 1050, 1060 ve 1070°C olan 6rnekler kolaylik olmasi agisindan
Y1040, Y1050-0, Y1050-1, Y1050-2, Y1060 ve Y1070 olarak adlandirildi. Bu 6rnekler
icin; T degerleri sirastyla 890, 900, 900, 900, 910 ve 920°C, Ty degerleri sirasiyla 990,
1000, 1000, 1000, 1010 ve 1020°C, T, degerleri sirasiyla 940, 950, 950, 950, 960 ve
970°C’dir.

T(0),
T

maks 2°C/dak

T, o

2,5°C/dak. [°Clsaat
T
N
1°C/dak.
7°C/dak.
90 dak. .
t (daki kg)

Sekil 2.6. YBCO o6rneklerinin 1s1l islem semasi

Y1050-0 6rnegi Pt bir plaka iizerine yerlestirilerek iiretildi. Daha sonra Y,03 tozunun
etkisini incelemek igin pota igerisine erime sicakligi 2410°C olan Y,03; tozu serpilerek
Y1050-1 6rnegi tiretildi. Ayrica Y203 yapilmig tabletin kondugu durumun mu yoksa Y,03
tozunun pota igerisine serpilerek iizerine 6rnegin kondugu durumun mu daha iyi oldugunu
gormek i¢inde tablet kullanilarak Y1050-2 6rnegi liretildi. Daha sonra kristal biiyiitmede
uygun sicakligin belirlenmesi i¢in Y1040, Y1050-2, Y1060 ve Y1070 ornekleri tiretildi.
Bu oOrnekler yiiksek sicakliga dayanikli bir potaya yerlestirilmeden once alta Y03
tozundan yapilmis yaklagik 1 mm kalinlikli bir tablet yerlestirildi.
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Kristal biiylitme igleminden sonra iiretilen biitin YBCO o6rnekleri sekil 2.7°deki 1s1l
islem semasinda goriligi gibi 500°C’de 24 saat siireyle saniyede 300 ml hizla akan

oksijen gazi atmosferinde tavlandi.

T(C)

//
500 A

5°C/dak. 1°C/dak.

24 saat

t (saat)

A
\

Sekil 2.7. Uretilen YBCO 6rneklerinin tavlanma 1s1l islem semasi

2.2. Yapisal Analiz

2.2.1. Diferansiyel Termal Analiz (DTA)

Orneklerin kalsinasyon ve erime sicakliklarinin belirlenmesinde Sekil 2.8°de gésterilen
Netzcsh marka DTA cihazi kullanildi. Bir Pt-PtRh%13 termo-giftle birbirine baglanan iki
kiiciik potadan birine sicakligi dlciilecek ornek digerine ise erime sicakligr yiiksek bir
referans malzemesi yerlestirildi. Erime sicaklifinin yiiksek olmasindan dolay1 referans
malzemesi olarak Al,O3 (2030°C) tozu kullanildi. Firin oda sicakligindan 5°C/dak. hizla
1100°C sicakliga kadar 1sitildi. Olgiim siiresince tozun sicakligi (T) ve drnek ile referans
tozu sicakliklart farki AT voltaj cinsinden 6l¢iildii ve bir bilgisayar yardimiyla sicakligin

fonksiyonu olarak c¢izildi.

2.2.2. X-Ismlar1 Kirimim Analizi (XRD)

Karakteristik piklerin belirlenmesi i¢in yiizeyleri 1200 mesh’lik SiC zimpara kagidi
kullanilarak diizlestirilen ve alkolle temizlenen biitiin Orneklerin, Rigaku D/Max IlI
difraktometresinde (Sekil 2.9) CuK, (A=1,5418 A, 40 kV, 30 mA) 1stnim1 kullanilarak, X-
istnim1 kirnim desenleri elde edildi. Olgiimler atmosfer ortaminda ve oda sicakliginda

20° <20 < 60° araliginda, 3°/dak. tarama hizinda ve 0,02° adimlarla yapildi.
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Sekil 2.9. Rigaku D / Max 11 difraktometresi

2.2.3. Polarize Optik Mikroskop

XRD’si ¢ekilen 6rnekler 1/10 um’lik elmas parlatma kremi kullanilarak parlatilarak
alkolle temizlendi ve ylizey mikro yapilar1 polarize 1s1kl1 optik bir mikroskop yardimiyla
resmedildi. Nikon ECLIPSE ME600 polarize optik mikroskopta 10X biiyiitme, 5X g6z
biiylitmesi ve (3,2) biiylitme yapilarak optik mikro yapi1 ¢ekimleri yapildi. Daha sonra
dijital olarak ¢ekilen fotograflar bilgisayara aktarildi.
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2.3. Fiziksel Analiz
2.3.1. Diisiik Sicakhik Diren¢ Olciimii

Direng-sicaklik degisimleri, standart dort nokta yontemiyle, Sekil 2.10°daki
Quantum Design PPPS sistemi ile 40-100 K araliginda yapildi. Kalinligr 1,5 mm
dikdortgen seklinde kesilen orneklere, yiiksek iletkenlige sahip giimiis boya kullanilarak,
ince bakir tellerle dort tane kontak yapildi. Olgiim hatalarini en aza indirmek icin kontaklar
arasindaki mesafenin esit olmasina dikkat edildi. Ornek iizerine giimiis boya ile yapistirilan
dis iki bakir telden sabit bir direng kullanilarak sabit bir akim gegirildi ve icteki iki bakir tel
arasindaki gerilim 6l¢tldi.

Orneklerin direng dl¢iimii, 0, 1, 2, 3, 4 ve 5 T gibi farkli manyetik alanlarda ve 40 —
100 K sicaklik araliginda yapildi. Her 6l¢iim oncesinde ornekler alansiz olarak sogutuldu
(Zero-Field-Cooled, ZFC). Manyetik alan, Sekil 2.10’da goriilen sivi helyum tanki i¢indeki
Nd siiperiletken telden olusan bobine akim uygulanmasiyla elde edilmektedir. Olgiimlerde

uygulanan akim 5 mA olup sicaklik artis hiz1 ise 4 K/dak.’dur.

Sekil 2.10. Quantum Design PPMS sistemi

2.3.2. Diisiik Sicaklik Manyetizasyon Olciimii

Manyetizasyon Ol¢iimlerinde “Quantum Design PPMS” sistemi kullanildi. Bu
sistem, ilgili modiilii degistirilerek cesitli 6l¢iim sistemlerine doniistiiriilebilmektir. Bu

modiillerden manyetizasyon 6l¢timiinde kullanilan VSM modiiltidiir (Model P525) (Sekil
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2.11). Fiziksel 6l¢im sistemi, manyetik alan akim kaynagi, sivi azot ceketli helyum tanki
ve tlim bu bilesenleri hassas bir sekilde kontrol edebilen Quantum Design Model 6000 ana
kontrolciisiinden meydana gelmektedir. Bu kontrolciide ise sicaklik kontrolciisii (1,9K -

400K) ve manyetik alan kontrolciisii (-7T - +7T) bulunmaktadir.

> Lineer motor ornek siiriiciisii

> Ornegin icine girdigi algilama bobin seti . ﬁ ﬁ

Sekil 2.11. PPMS sisteminin VSM modiilii (URL-8, 2009)

VSM’in ¢alisma prensibi bir algilama bobininin yaninda titresen 6rnegin es zamanl
olarak algilama bobininde etki ile voltaj olusturularak bu voltajin sistem tarafindan
Ol¢iilmesi esasina dayanir. Algilama bobiniyle birlesik olarak nispeten biiyiik bir salinim
genligi ( 1-3 mm) ve 40 Hz frekansi olan bir gradiyometre kullanilmasiyla sistem 1 Hz veri
hizinda 10-6 emu’dan daha az degisimleri algilayabilmektedir. Salinim merkezi bir
gradiyometre algilama bobininin dikey merkezine konumlandirilmistir. Algilama
bobininde indiiklenen voltaj yiikseltgenir ve VSM algilama modiiliinde dl¢iiliir. Es zamanl
algilama i¢in VSM algilama bobini, referansa gore konum c¢oziicii sinyali kullanir. Bu
¢Oziicii sinyal ise VSM lineer motor hareketini saglayan modiilden gelen ham sinyali

doniistiiren VSM motor modiiliinden elde edilir ve bu sinyallerin ortalamasi alinarak CAN
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(acik network protokolii) ara yiizeyi araciligiyla bilgisayardaki programa komut karsilig
olarak gonderilir.

Orneklerin manyetizasyon ol¢iimleri, 5, 40 ve 77 K’lik sabit sicakliklarda, 200
Oe/s’lik siiptirme hizinda ve -5 T ile +5 T arasinda manyetik alan uygulanarak yapildi.
Olgiim siiresince manyetik alan, boyutlar1 yaklasik olarak 2,5%2,5x5,2 mm?® olan
orneklerin ¢ eksenine paralel olarak uygulandi.

Manyetik alanin ¢ eksenine paralel olarak uygulandigr 6rneklerin kritik akim

yogunluklar1 (Jc) Bean modeline dayanan asagidaki temel formiille hesaplandi.

20AM 21)
° a(l-al/3b) '

3 cinsinden alanin azalmasi ve artmasi siiresindeki manyetizasyon

Burada AM emu.cm’
egrisinin genisligidir ve a ve b (a < b) cm cinsinden uygulanan alana dik olan 6rnegin

dikdortgen ara kesitinin boyutlaridir (Mohanta ve Behera, 2009).



3. BULGULAR VE TARTISMA

3.1. Ornek Uretmede Kullanllan YBCO Malzemesinin Yapisal Ozellikleri

3.1.1. Diferansiyel Termal Analiz (DTA) Ol¢iimleri

900 °C’de 30 saat kalsine edilmis toz ile eritilip-hizli sogutulmus tozun katihal faz
gecisini belirlemek i¢in yapilan DTA analizi Sekil 3.1°de goriilmektedir. Her iki sekil
incelendiginde 200°C civarinda eritilmis tozun endotermik pikine rastlanmistir. Bunun
sebebi ise yliksek sicaklikta (1450°C) eritilmis tozun biiyiikk oranda oksijenini
kaybetmesidir. Dolayisiyla katilasmadan sonra hava ortaminda dahi YBCO tozu
oksitlenmektedir. 240°C’de bir oksitlenme piki goériilmektedir. Bunlara ek olarak 800-
900°C civarlarinda ii¢ adet pik goriilmektedir. Bu pikler de 1s1l islem asamasinda olusan
ikili ve Uil fazlara karsilik gelmektedir. Her iki 6rnekte de goriildiigii gibi 1000°C bu
tozlarin erime sicakligidir. Literatiirden de bilindigi iizere YBCO malzemesi 1000°C
civarinda 211 + L (s1v1) fazina ayrismaya baslar. Bu sicaklik, peritektik sicaklik siniri
icerisinde bulundugundan YBCO i¢in kristal biiylitmenin bu sicaklik civarinda
yapilabilecegi sonucunu ortaya cikarmaktadir (Murakami, 1990; Murakami vd., 1991;
Yanmaz vd., 1993).

3.1.2. X-151m1 Kirinim Desenleri

900 °C’de 30 saat kalsine edilmis toz ile eritilip-hizli sogutulmus tozun 26 = 20 - 60°
araligindaki X-1s1m1 kirmnim deseni Sekil 3.2°de goriilmektedir. Kalsine edilmis malzeme
Sekil 3.2(a)’da goriildiigii gibi ikili ve tglii fazlardan (Y,BaCuOs (211), BaCuO,, Y,0s3,
CuO) olusmaktadir. Bu da siiperiletken yapinin heniiz olusmadigin1 gostermektedir.
Eritme-hizli sogutma isleminden sonra elde edilen malzeme de kalsine edilmis toz gibi ikili
ve l¢lii fazlardan olugsmaktadir (Sekil 3.2(b)). Elde edilen kirinim deseninden goriildiigii
gibi var olan kristal piklerinin siddeti de son derece kiiciiktiir. Buradan, yapinin biiytlik
oranda amorf 6zellikte oldugu sonucu c¢ikarilmaktadir. Bu zaten beklenen bir sonugtur.
Bunlara ek olarak hizli eritip katilagtirmanin sonucunda Y ;03 par¢aciklarinin kat1 halde ve

geri kalan yapmin sivi faz (Ba ve Cu zengini faz) olarak tanimlandigi literatiirden
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bilinmektedir (Murakami vd., 1991; Murakami, 1992). Bilindigi gibi baslangi¢ tozlarinda
Y03’1lin s1v1 faz igerisine homojen olarak dagitilmasi sonu¢ 6rneginin de o denli kaliteli ve
homojen bir yapida olacagini isaret eder. Bu sonucu elde edebilmek i¢in, “Kisim 2.1” ’de
detayli bir sekilde anlatildig1 gibi ¢ok hizli bir sekilde sivi fazin bakir plakalar arasinda

katilagmas1 saglanmistir.

Egzo.
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Sekil 3.1. (a) 900 °C’de 30 saat kalsine edilmis YBa,Cu3O7.x tozu, (b) Eritilip-hizh
sogutulmus YBa,;Cu3O7. tozu igin DTA sonuglari
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Sekil 3.2. X-1smlar1 kirmim desenleri (a) 900 °C’de 30 saat kalsine edilmis YBa,Cu3O7.«
tozu, (b) Eritilip-hizli sogutulmus YBa,Cuz0;.« tozu

3.2. Uretilen YBCO Orneklerinin Yapisal Ozellikleri

3.2.1. X-151m1 Kirimim Desenleri

Sekil 3.3, Y1050-0, Y1050-1 ve Y1050-2 orneklerinin 20 = 20 - 60° araligindaki X-
1s1n1 kirinim desenlerini gostermektedir. Y1050-2, Y03 tozundan yapilmis tabletin {izerine
konularak 1s1] igleme tabi tutulan 6rnegi, Y1050-1 6rnegi potaya yerlestirilirken alta Y203
tozu serpilen 6rnegi ve Y1050-0 ise toz veya tablet kullanilmadan 1s1l islem gérmiis 6rnegi

temsil etmektedir. Isil isleme tabi tutulmus 6rneklerin ylizeyine ¢iplak gozle bakildiginda
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Y1050-1 6rneginin bir kristalinin ¢ok biiylik oldugu (8 mm ¢apinda), ihmal edilecek kadar
kiictik diger iki kristalin de 6rnek kenarinda oldugu goriiliirken Y1050-2 6rneginin Y1050-
1 6rnegine gore daha kiiciik ve ¢ok taneli oldugu goriildii. Y1050-0 6rneginde ise bu iki
ornege kiyasla kiiciik ve ¢ok taneli bir yapida olmasinin yaninda taneler arasi bosluklarin
oldugu gozlendi. Y1050-0 6rneginde diger orneklerde oldugu gibi iist ylizeyden XRD
alindiginda kirmim deseninde temel pikler goézlenemedigi icin Ornegin kesilen ig
yiizeyinden 6l¢iim alindi. Kullanilan difraktometre tek kristal difraktometresi olmadigi icin
Bragg yansimasinin ¢ok zor olacagi bilinmektedir. Bu yansimanin olabilmesi i¢in Ornek,
ornek tutucu igerisinde belli agilarda yonii degistirilerek Bragg yansimasi elde edilmeye
caligildi. Fakat ¢ok biiyiik taneli Y1050-1 6rneginde belirgin bir desen farki gézlenmedi.
Sekil 3.3(c)’de goriildiigi gibi Y123 o6rneginin standart piki (20, = 32,75°) ~ 7000 c.p.s.
degerinde elde edildi. Bu sonug¢ tabletin tamaminin tek kristal gibi davrandigini
gostermektedir. Burada elde edilen sonuclarin optik fotograflardan alinan sonuglarla uyum
icinde oldugu ileride vurgulanacaktir.

Sekil 3.4, Y1040, Y1050-2, Y1060 ve Y1070 oOrneklerinin 26 = 20 - 60°
araligindaki X-1s1n1 kirinim desenlerini gostermektedir. Bu ornekler firina yerlestirilirken
pota igerisine Y03 tozundan yapilmis tablet iizerine konuldu. Sekil 3.4(a)’da piklerin
maksimum siddetinin 400 c.p.s. civarinda oldugu ve standart (103) pikinin siddetinin son
derece kiiciik oldugu goriilmektedir. Bunlara ek olarak 26 = 29° civarinda bilinen
Y,BaCuOs (211) ve BaCuO; siiperiletken olmayan fazlar acik bir sekilde goriildii.
Buradan, 6rnegin ¢ok iyi bir sekilde kristallesmedigi ve sivi faz oraninin tablet iginde ¢ok
fazla oldugu disiiniilmektedir. Sekil 3.4(b)’deki Y1050-2 o&rnegine bakildiginda
mitkemmel bir tek kristal davranisi goriilmektedir. Sekil 3.4(c)’deki Y1060 Ornegine
bakildiginda (103) standart pikinin tamamen kayboldugu ve en siddetli pikin (112) pikinin
oldugu goriilmektedir. Bunlara ek olarak digerlerinde de goriildiigii gibi yabanci fazlar
mevcuttur. Piklerin siddetlerinin bu denli kii¢iik olmasinin, kullanilan difraktometrenin toz
difraktometresi olmasindan kaynaklandigi diistiniilmektedir. Sekil 3.4(d)’deki Y1070
orneginin kirinim desenlerine bakildiginda hemen hemen Y123’e ait biitiin piklerin ortaya
ciktig1 goriilmektedir. Y,BaCuOs (211) ve BaCuO; piklerinin pik siddetlerinin diger
orneklere gore daha yiiksek oldugu goriilmektedir. Buradan siiperiletken yapinin tam
olarak olusmadig1 veya kii¢iik taneli oldugu diisiiniilmektedir. Sonug olarak tiim 6rneklere
birlikte bakildiginda kristal biiyiitmede kullanilacak en uygun sicakligin 1050-1060°C

civarinda olacag diisiiniilmektedir.
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3.2.2. Metalografik Analiz

Sekil 3.5, Y1050-0, Y1050-1 ve Y1050-2 orneklerinin polarize optik fotograflarini
gostermektedir. Fotograflara bakildiginda Y1050-1 ve Y1050-2 6rneklerinde taneler arasi
temasin ¢ok iyi ve temiz oldugu goriilmektedir. Ayrica kristal biiylime asamasinda
reaksiyona girmemis yabanci fazlarin tane sinirlaria toplanmadigl ve homojen bir sekilde
tane i¢ine yayilldig1 goriilmektedir. Bu fotograflardan bu Orneklerin kritik akim
yogunluklariin yiiksek olacagi tahmin edilmektedir. Literatiirde de bahsedildigi iizere
biitiin 6rneklerde kristal biiylime dogrultusuna dik dogrultuda boyuna catlaklarin olustugu
bu ¢alismada da goriildii (Murakami, 1990). Bu catlaklarin minimuma indirilmesi i¢in ¢ok
miktarda Y,BaCuOs (211) siiperiletken olmayan fazin Y123 ana yap1 igerisine homojen
olarak dagitilmas1 gerekmektedir. Bu iki ornege kiyasla Y1050-0 Orneginin tane
boyutlarinin daha kiiciik, ¢cok taneli bir yapida oldugu ve taneler arasi temasin kotii oldugu
goriilmektedir. Ayrica olusan catlaklarin nispeten daha biiylik oldugu ve gozenekliligin
daha fazla oldugu da gdzlendi. leriki galigmalarda bu gatlaklart minimuma indirmek icin
yapt igerisine ilave Y,;BaCuOs (211) faz1 katilarak yap1 gelistirilebilir. Catlaklarin
stiperiletkenin akim tagima kapasitesini sinirladigini bilinmektedir (Murakami, 1990).

Sekil 3.6, Y1040, Y1050-2, Y1060 ve Y1070 orneklerinin polarize optik
fotograflarin1 gostermektedir. Bu oOrnekler firma yerlestirilirken pota igerisine Y203
tozundan yapilmis tablet yerlestirildi. Sekil 3.6(a)’da tanelerin (kristallerin) tamamen
stiperiletken olmayan ikinci faz ile sarildigir goriilmektedir. Bu yapimin istenmeyen bir
durum oldugu ve tasiyict kritik akim yogunlugunun son derece diisiik olacagi tahmin
edilmektedir. Ciinkii bu fazlar siiperiletken taneler arasinda zayif temasa (weak link) neden
olacaktir. Ayn1 fotografta tane icinde biiyiikk bosluklarin olustugu goriilmektedir. Bu
bosluklarin BaCuO; fazina ait bolgeler oldugu diisliniilmektedir. Cilinkii bu faz son derece
yumusak bir yapiya sahiptir ve parlatma siirecinde dokiildiigli sanilmaktadir. Sekil
3.6(b)’ye bakildiginda, Sekil 3.6(a)’da vurgulanan olumsuzluklarin minimuma indigi
goriilmektedir. Yani siiperiletken taneler arasi temasin miilkemmel denecek kadar iyi
oldugu ve bunun sonucu olarak da kritik akim yogunlugunun ¢ok yiiksek olacagi tahmin
edilmektedir. Sekil 3.6(c), Sekil 3.6(b) ile kiyaslandiginda tane sinirlar1 iyi olmasina
ragmen c¢ok az miktarda yabanci fazin tane sinirinda biriktigi goriilmiistiir. Bu kiiclik
olumsuzluga ragmen bu sicakligin da kristal biiyiitmede uygun olabilecegi

diistiniilmektedir. Fakat boyuna catlaklarin bu 6rnekte daha fazla oldugu tespit edildi. Yani
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sicaklik yiikseldikce yapinin bozulmaya basladigi gozlenmektedir. Bu sonug¢ Sekil
3.6(d)’deki 6rnekte agikca goriilmektedir. Sekil 3.6(d)’deki fotografta sivi fazin 1s1 degisimi
dogrultusunda yonelime sahip oldugu ve siiperiletken yapinin iyi bir sekilde olugmadigi
goriilmektedir. Bu ¢alismanin asil amaci ¢ok biiyiik tek kristaller tiretmek oldugundan s6zii

edilen sicakligin kristal biiylitmede kullanilamayacagi sonucuna varilmaktadir.

Sekil 3.5. (a) Y1050-0, (b) Y1050-1 ve (c) Y1050-2 ornekleri igin polarize optik
fotograflar
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Sekil 3.6. (a) Y1040, (b) Y1050-2, (c) Y1060 ve (d) Y1070 o6rnekleri i¢in polarize optik
fotograflar

3.3. Uretilen YBCO Orneklerinin Fiziksel Ozellikleri

3.3.1. Diisiik Sicaklik Diren¢ Ol¢iimii

Sekil 3.7 sirasiyla Y1050-0, Y1050-1 ve Y1050-2 orneklerinin direng-sicaklik
egrilerini gostermektedir. Y1050-0 6rneginin iiretiminde malzeme Pt bir plaka {izerine
Y,03 ilavesi olmadan yerlestirilirken Y1050-1 6rneginde potanin alt kismina Y,O3 tozu
serpildi. Y1050-2 o6rneginde ise potanin alt kismina Y;03 tozundan yapilmis yaklagik 1
mm kalinlikl1 bir tablet yerlestirildi. Orneklerin direng 6l¢iimii, farkli manyetik alanlarda
1sitma sirasinda yapildi. Her 6lgiim Oncesinde Ornekler alansiz olarak sogutuldu (Zero-
Field-Cooled, ZFC). Her ii¢ ornek i¢in de 0 T manyetik alanda yapilan O6l¢iimde
stiperiletkenlige gecis egrileri oldukea diktir. Siiperiletkenlige gecis sicakliginin keskinligi
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taneler arasi iyi baglantiya baglidir ve bunun sonucu olarak kritik akim yogunluklarinin
yiiksek olmasi beklenmektedir. Sekil 3.7°de de goriildiigii gibi artan manyetik alanla
stiperiletkenlige gecis sicakligl daha diislik sicakliklara kaymaktadir. Fakat bu ¢alismadaki
ornekler i¢in manyetik alandan etkilenme oran1 diger gruplarin degisik iiretim
yontemleriyle iirettikleri 6rneklere (Mohanta ve Behera, 2009; Balaev vd., 2008) oranla
daha azdir. 5T manyetik alanda bile siiperiletkenlige gecis sicaklik araliginin maksimum
8,9K oldugu goriilmektedir (Tablo 3.1) ve gecisin keskinligi de asir1 derecede
bozulmamistir (Sekil 3.7(c)). Uygulanan 1T manyetik alan i¢in siiperiletkenlige gecis
sicakliginin diisiik sicakliklara kayma oram1 Y1050-2 6rnegi i¢in daha fazladir. Ayrica
artan manyetik alanin siiperiletkenlige gecis sicaklik araligini digerlerine oranla daha fazla
genislettigi goriilmektedir. Uygulanan manyetik alan Oncelikle tane sinirlarindaki zayif
bolgeleri normal hale gegirdikten sonra tane igine girerek siiperiletkenligi bozar (Palstra
vd., 1988). Bu Ornekte diger orneklere oranla taneler arasi etkilesmenin zayif oldugu ve
dolayistyla tane sinirlarinda bir miktar yabanci fazlarin bulundugu soylenebilir. Sekil
3.7°de de Y1050-0 6rneginin diger 6rneklere gore uygulanan manyetik alandan daha az
etkilendigi goriilmektedir. Optik fotograflara bakildiginda Y1050-1 Orneginin tane
bliylikligli daha biiyiik olmasina ragmen (Sekil 3.5) direng Olglimlerinin ayni oranda iyi
olmadig1 goriilmektedir. Bunun nedeninin, drneklerden kesilerek kullanilan parganin tane

sinirlarina denk gelmis olabilecegi diisiiniilmektedir.

Tablo 3.1. Y1050-0, Y1050-1 ve Y1050-2 6rneklerinin 0, 1, 2, 3, 4 ve 5T manyetik alan
altindaki T¢ paglangigs Te, sifir V€ AT degerleri

oT 1T 2T 3T 4T 5T
Te. bastangss (K) | 94,5 94,2 94,2 94 94 938
Y1050-0 | Tean (K)| 93,6 91,7 90,6 89,8 88,8 88,9
AT K)| 09 25 36 4,2 5.2 53

T, bastangic (K) 93,8 93,4 93,3 93,1 92,9 92,6

Y1050-1 | Tewnr (K)| 916 88,7 86,9 85,8 84,7 837

AT K) | 22 47 6,4 73 8,2 8,9

T, bastangic (K) 93,5 93 91,6 91,4 91,1 90,7

Y1050-2 | Teanr  (K) 92,9 89,7 87,5 85,9 83,6 82,8

AT (K) 0,6 3,3 4,1 5,5 7,5 7,9
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Y1040, Y1050-2, Y1060 ve Y1070 orneklerinin direng-sicaklik egrileri Sekil 3.8’de
goriilmektedir. Ornekler, Y,0j3 tozundan yapilmis yaklasik 1 mm kalinlikli tablet iizerine
yerlestirilerek iiretildi. Y1070 6rnegi hari¢ diger 6rnekler keskin bir siiperiletkenlige gecis
araligina sahiptir. Y1070 orneginde ise gecisler olduk¢a genis araliklidir ve uygulanan
manyetik alan arttirildik¢a 6rnegin yapisinda bozulmanin daha da arttig1 goriilmektedir. Bu
sonugtan Ornegin siiperiletkenlik yapisinin iyi olmadigi sonucuna varilabilir. Optik
fotograflar da bu sonucu dogrulamaktadir (Sekil 3.6(d)). Bu 6rnekler igerisinden en yiiksek
stiperiletkenlige gecis sicakligima (0T manyetik alanda 94.9K) ise Y1060 6rnegi sahiptir
(Tablo 3.2). Sekil 3.7 (c)’de de goriildiigii gibi bu 6rnegin manyetik alandan etkilenisi de
oldukga azdir. Sekil 3.6 icin belirtildigi gibi siiperiletkenlige gecis araligi burada genis gibi
goriinse de diger calismalardaki araliklarla karsilastirildiginda oldukga dardir. Bu sekilden,
biiylik taneli ve aralarindaki temasi ¢ok iyi olan bir siiperiletken tabletin iiretimi i¢in
Y1060 orneginin 1s1 semasinin uygun olacagi gorilmektedir. Ciplak gozle yapilan
incelemeler sonucunda da Y,03; tozu serperek yapilacak olan 6rnek iiretiminin daha
basarili olacag1 diisiiniilmektedir. Ayrica Sekil 3.7 ve 3.8’deki 6rneklerin mikro yapilari
farkli oldugu i¢in uygulanan oksijen verme islemi bazi 6rnekler igin yetersiz olabilir.
Ciinkii Y1050-1 6rnegine ciplak gozle bakildiginda yaklasik 8 mm civarinda tek taneye
sahiptir. Bu nedenle yeterli oksijenleme siiresinin de diger 6rneklerinkinden fazla olmasi
gerektigi aciktir (Zheng vd., 2003; Diko vd., 2008). Tek kristal Y123 ornekleri i¢in 24
saatlik bir oksijen tavlama yerine hem 200 saat gibi uzun bir siire hem de basing altinda
oksijen tavlama gerekmektedir (Zheng vd., 2003). Ciinkii eritme yoOntemiyle {iretilmis
Y123 orneklerinin yogunluklar: diger yontemlerle tiretilen 6rneklere gore daha fazladir ve
bu kristaller %100 yogun olarak kabul edilmektedir. Malzemenin yiizeyine yakin
bolgedeki taneler yeteri kadar oksijen alarak ortorombik yapiya doniisiirken, i¢ bolgedeki
taneler yeteri kadar oksijen alamayacagindan tetragonal yapida bulunabilir (Feng vd.,
1996). Ayrica 6rnege oksijen verildiginde siiperiletkenlige gecis sicakligl ve kritik akim
yogunlugu gibi siiperiletkenin fiziksel 6zellikleri artmaktadir (Chikumuta vd., 1997).
Oksijen eksikliginin Y123 malzemesinde sabitlestirmeyi ve yogunlasma enerjisini
azalttigi, bunun sonucu olarak kritik akim yogunlugunun ve girdaplarin (vortex)
sabitlesmesinin azaldig1 bilinmektedir (Theuss vd., 1991; Ossandon vd., 1992;
Sandiumenge vd., 1997).
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Tablo 3.2. Y1040, Y1050-2, Y1060 ve Y1070 6rneklerinin 0, 1, 2, 3, 4 ve 5T manyetik alan
altindaki T¢ paglangigs Te, sifir V€ AT degerleri

0T 1T 2T 3T AT 5T
Te basings (K) | 943 | 943 | 939 | 938 | 938 | 937
Y1040 | Tewnr (K) | 927 | 90,5 89 875 | 865 | 865
AT K) | 16 3,8 49 6,3 7.3 7.2
T baslangis (K) | 93,5 93 916 | 914 | 91,1 | 90,7
Y1050-2 | Teuw (K) | 929 | 897 | 875 | 859 | 836 | 828
AT K) | 06 3,3 41 55 75 7.9
Te basings (K) | 949 | 949 | 948 | 948 | 948 | 944
Y1060 | Tewnr (K) | 93,7 | 92,7 92 916 | 912 | 909
AT K | 12 2,2 2,8 3,2 3,6 35
Te basings (K) | 93,8 | 935 | 932 | 929 | 922 | 917
Y1070 | Tewnw (K) | 88 82,9 81 794 | 786 | 773
AT (K) | 58 106 | 122 | 135 | 136 | 144

3.3.2. Diisiik Sicakhk Manyetizasyon Ol¢iimii

Uretilen o6rneklerin  manyetizasyon (M-H) &lgiimleri 5, 40 ve 77K sabit
sicakliklarda, 200 Oe/s siipirme hizinda ve -5T ile +5T arasinda (5 kuadrant) manyetik
alan uygulanarak yapildi. Her 6l¢iim oncesinde Ornekler, hapsedilen alanin sifirlanmasi
icin 100K’e kadar 1sitildiktan sonra alan uygulamaksizin (ZFC), ilgili sicaklik degerlerine
sogutuldular. Bu sicakliklarda, 6rnekler 0,05 K hassasiyetinde dengeye getirildikten sonra
manyetizasyon dl¢iimleri yapildi. Olgiimlerin her asamasinda manyetik alan 5 mT/sn hizla
degistirildi. Manyetik alan c¢ eksenine (presleme yiizeyine dik dogrultuda) paralel olarak
uygulandi.

Y1050-0, Y1050-1 ve Y1050-2 orneklerinin degisik sicakliklardaki manyetizasyon
egrileri Sekil 3.9°da, aymi sicakliklardaki manyetizasyon egrileri de Sekil 3.10°da
goriilmektedir. M-H ilmeklerinde belirli bir manyetik alan degerine kadar AM degerinde
artma ve belli bir tepe degerinden sonra artan manyetik alanla AM’de diisme
gorilmeyerek, yuvarlak bir davranis gostermislerdir. Buradan da Olglimii yapilan

orneklerin neredeyse tek taneye sahip oldugu soylenebilir. Sekil 3.9°da orneklerin AM
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degerlerinin azalan sicaklikla arttigi goriilmektedir. Ayrica Sekil 3.9(a)’daki Y-1050-0
orneginin 5K’deki manyetizasyon egrisinde aki bosalmasi (flux jumping) olarak
adlandirilan bir testere disi gOriintiisii bulunmaktadir. Diisiik sicakliklarda manyetik
difiizyon hizinin 1sisal diflizyon hizindan daha hizli olmasi ve manyetik akinin aniden
hareketiyle aki bosalmasi olusmaktadir (Perner vd., 2004; Dancer vd., 2009). Aki
bosalmasinin varligi 6lglim sirasindaki manyetik alanin siipiirme hizi ile ilgili oldugu,
siipirme hizinin yiiksek oldugu durumlarda daha fazla testere disi goriintiisii ile
karsilagilacagi bilinmektedir (Yanmaz vd., 2009). Ayrica aki bosalmasi manyetik
dayaniksizlig1 isaret ettigi icin siiperiletkenlerin ¢ok diisiik sicaklik teknolojik uygulamalari
i¢in ciddi bir sorun olusturacag diisiiniilmektedir (Xing vd., 2000; Perner vd., 2004). Fakat
bu 6rneklerin simdilerde teknolojideki kullanim sicakliginin 77 K olmasindan dolay1 kisa
vadede uygulamada biiyiik bir problem olusturmayacaktir. Sekil 3.10’a bakildiginda ise bu
ornegin digerlerinden farkli bir manyetik davranis sergiledigi goriilmektedir. Bu 6rnege
ciplak gozle bakildiginda birgok taneden olustugu, taneler arasinda bosluklarin ve kirli
fazin bulundugu goriilmektedir. Bu durum Sekil 3.5(a)’da goriilen optik fotograflarla da
desteklenmektedir. Ayrica iist yiizey temizlenerek alinan XRD 6l¢timleri bu 6rnek igin
yapitlamamis ve XRD o0lciimii ara bolgeden alinan ornek icin yapilmistir (Sekil 3.3(a)).
Ayrica Y,03 tabaka iizerinde iiretilmis olan YBa;Cu3O;-y ince filminin c-yoniinde
yonlendigi ve tane diizenlenisinin iyi oldugu bilinmektedir (Hasegawa vd., 2000). Pota
igerisindeki Y,0Oj3 tabakasinin da s1v1 fazin firin igerisine yayilmasini ve drnegin bu sivi faz
icerisinde biiylimesini sagladigr bilinmektedir (Chaud vd., 2000). Bu nedenle Y03
tabakali Y123 iiretiminde daha yiiksek siiperiletkenlik 0Ozelliklerinin olacag acikca

gorilmektedir.
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Sekil 3.11 ve 3.12 iiretiminde Y,O3 tableti kullanilan Y1040, Y1050-2, Y1060 ve
Y1070 ornekleri i¢in manyetizasyon egrilerini gostermektedir. Bu Ornekler arasindan
Y1060 6rnegi en yiiksek AM degerine sahiptir. Bu 6rnegin digerlerine gére daha kaliteli
oldugu sonucunu ayrica Sekil 3.8 de desteklemektedir. Y1060 6rneginin 5K’de yapilan
manyetizasyon Olciimlerinde aki bosalmasi (flux jumping) olayr gozlenmistir. Ustelik
Y1050-0 (Sekil 3.9 ve 3.10) ile karsilastirildiginda bu 6rnek igin testere disi sayist daha
fazladir. Y1070 oOrneginin manyetizasyon egrisine bakildiginda (Sekil 3.11(d)) diger
orneklerin aksine belirli bir manyetik alan degerine kadar AM degerinde artma ve belli bir
tepe degerinden sonra artan manyetik alanla AM degerinde diisme goriildii. Buradan da
Olclim yapilan bu 6rnegin kiigiik taneli yapiya sahip oldugu sdylenebilir. Ayrica bu 6rnegin
manyetizasyon egrisi diger Orneklerinkine gore daha dardir. Y1070 Orneginin optik
fotograflar1 (Sekil 3.6(d)) da bu sonucu dogrulamaktadir. Sekil 3.9 ve 3.10’a bakildiginda
stiperiletkenlik ozellikler agisindan Y1040 oOrneginin de kot bir 6rnek olmadigi
goriilmektedir. Fakat bu 6rnegin mikro yap1 incelemeleri iyi sonu¢ vermemektedir (Sekil
3.6). Bunun nedenin biitiinden kesilen parcanin tek taneye denk geldigi diisiiniilmektedir.
77 K de ve 1T manyetik alan altinda diger eritme yontemli YBCO orneklerinde balik
kuyrugu (fish tail) etkisi goriilmesine ragmen firetilen drneklerde balik kuyrugu etkisi ya da
pik etkisi gézlenmemistir. Bu durumla ilgili birkag mekanizma gelistirilmistir. Yapilan
caligmalarda pik etkisini oksijen boslugu bolgelerinde indiiklenen aki ¢ivilemesine
atfedildi. Manyetik alan artirildikga oksijen boslugu olan bdlgeler etkin ¢ivileme
merkezlerine doniistiikleri icin bu bolgelerde siiperiletkenlik bastirilmis olur (Feng vd.,
1996). Direng sicaklik egrilerinden goriildiigi gibi manyetizasyon egrilerinden de biiyiik
taneli ve aralarindaki temas1 ¢ok 1yl olan bir siiperiletken tabletin iiretimi i¢in Y1060
Orneginin 1s1 semasinin uygun olacagi aciktir. Yapilan incelemeler sonucunda da Y,Oj3 tozu

serperek yapilacak olan 6rnek iiretiminin daha basarili olacagi diistiniilmektedir.
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K’deki manyetizasyon egrileri



44

Sekil 3.13’te, Y1050-0, Y1050-1 ve Y1050-2 Orneklerinin kritik akim
yogunluklarinin manyetik alanla degisimi, Sekil 3.14’te de ayn1 sicakliklardaki kritik akim
yogunluklar1 goriilmektedir. Tim egrilerde bilindigi {izere sabit sicaklikta uygulanan
manyetik alan arttikga kritik akim yogunlugunda azalma meydana gelmektedir. Ciinkii
belli degerin iizerindeki manyetik alanlarda taneler arasi etkilesim azalmakta ve bdylece
kritik akim yogunlugu azalmaktadir. Fakat artan manyetik alanla kritik akim
yogunlugundaki bu azalma diger arastirma gruplarinin (Seiki vd., 2004; Shlyk vd., 2004)
orneklerindeki azalmadan c¢ok kiicliktiir. 77 K’de 5T manyetik alanda bile kritik akim
yogunlugu sifira diigmemistir. Ayrica bu Orneklerde, kiiclik siddetteki manyetik alanin
taneler arasi etkilesimi arttirdigi durum olan diisiik manyetik alanlarda alan artarken kritik
akim yogunlugunda belirli bir degere kadar artma goriilmemektedir (Tablo 3.3). Bdylece
Olciim yapilan 6rnek pargalarinda taneli bir yap1 olmadigi sonucuna varilmaktadir. Y 1050-
1 Orneginin tane biiyiikligl digerlerine gore daha biiylik olmasina ragmen kritik akim
yogunluklarinda belirgin bir farklilik goriilmemistir. Kritik akim yogunlugunun artisi tane
biliylimesiyle baglantilidir. Bu baglantinin agiklanmasinda bir olast mekanizma biiyiik
taneli ornek yapisi igindeki oksijen bosluklaridir (Yamada vd., 2006). Bu nedenle biiyiik
taneli Y1050-1 6rnegi i¢in uygulanan 24 saatlik oksijenlenme siiresinin yetersiz oldugu
diistiniilmektedir. Cilinkii tek kristal YBCO kristali i¢in yaklasik olarak 200 saatlik bir
oksijenlenme siiresinin gerektigi bilinmektedir (Zheng vd., 2003). Ayrica siiperiletken
olmayan 211 c¢okeltilerinin diizglin olarak dagilmas: yiliksek kritik akim yogunlugunun
olusmasina sebeptir (Murakami, 1992). Olgiimii yapilan 6rnek pargalarindaki 211
cokeltilerinin dagilimi da kritik akim yogunlugunda onemli bir parametredir. Y1050-0
orneginin kritik akim yogunlugu egrisine bakildiginda genellikle REBCO 06rneklerinde
gorillen ve iyon yarigaplari birbirine yakin olan RE® - Ba™ iyonlarinin yer
degistirmesinden kaynaklanan pik etkisi gozlendi (Sekil 3.14(b)) (Murakami vd., 1996).
Ayrica Zn katkili YBCO siiperiletkenlerde de pik etkisi gézlenmistir (Krabbes vd., 2000).
Bununla birlikte, Jiao vd. (2003) agirlikca % 0,2 Pt katkili MTG YBCO o6rneklerinin
manyetizasyon egrilerinde pik etkisi gérdii. Buradan pik etkisinin ikinci faz parcaciklarinin
dagilimlan kadar siiperiletken gecis genisliginin ¢ok olmasindan dolayi siiperiletkenligin

zayif oldugu bolgelerde indiiklenen alandan kaynaklandig ileri siiriildii (Jiao vd., 2003).
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Tablo 3.3. Y1050-0, Y1050-1 ve Y1050-2 6rneklerinin 0, 1, 2, 3 ve 4T manyetik alan
altinda ve 5, 40 ve 77K’deki kritik akim yogunluklari

0T 1T 2T 3T 4T
Je (Alcm?) (5K) | 1,6x10° | 1,5x10° | 1,3x10° | 8,3x10* | 6,6x10*
Y1050-0 | J. (A/em?) (40K) | 3,4x10* | 2,0x10% | 1,9x10% | 2,0x10* | 1,9x10"
Je (Alem?) (77K) | 7,0x10° | 1,8x10° | 1,2x10° | 0,6x10° | 0,3x10°
Je (Alem?) (5K) | 1,2x10° | 1,0x10° | 8,9x10* | 7,0x10" | 4,9x10*
Y1050-1 | J. (A/em?) (40K) | 3,5x10* | 1,8x10% | 1,2x10" | 1,0x10" | 8,3x10°
Je (Alcm?) (77K) | 6,5x10° | 0,7x10° | 0,3x10° | 0,2x10° | 0,1x10°
Jo (Alcm?) (5K) | 1,6x10° | 1,4x10° | 1,2x10° | 9,1x10* | 6,0x10"
Y1050-2 | J. (Alcm?) (40K) | 3,5x10% | 1,7x10% | 1,2x10% | 1,0x10* | 9,0x10°
Je (Alcm?) (77K) | 5,6x10° | 1,0x10° | 0,5x10° | 0,3x10° | 0,1x10°

Sekil 3.15 ve 3.16 iiretiminde Y,Oj3 tableti kullanilan Y1040, Y1050-2, Y1060 ve
Y1070 orneklerinin  kritik akim yogunluklarinin manyetik alanla degisimlerini
gostermektedir. Y1050-0, Y1050-1 ve Y1050-2 6rneklerinde oldugu gibi bu drneklerde de
sabit sicaklikta artan manyetik alanla kritik akim yogunlugunda azalma meydana
gelmektedir. Ayrica bu orneklerde de, kiigiik siddetteki manyetik alanin taneler arasi
etkilesimi arttirdigit durum olan diisiik manyetik alanlarda alan artarken kritik akim
yogunlugunda belirli bir degere kadar artma goriilmemektedir. Bunun yaninda, Y1040,
Y1050-2 ve Y1060 orneklerinin kritik akim yogunluklarinda c¢ok biiyiik bir farklilik
goriilmemektedir. Optik fotograflar, diren¢ sicaklik egrileri ve manyetizasyon egrilerinde
de gortldiigii gibi Y1070 6rneginin kritik akim yogunlugu diger 6rneklerden ¢ok kiiciiktiir.
Yine de bu 6rnegin kalitesi diger arastirma gruplarinin (Seiki vd., 2004; Shlyk vd., 2004)

ornekleri seviyesindedir.
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Tablo 3.4. Y1040, Y1050-2, Y1060 ve Y1070 6rneklerinin 0, 1, 2, 3 ve 4T manyetik alan
altinda ve 5, 40 ve 77K’deki kritik akim yogunluklari

oT 1T 2T 3T AT
Jc (Alcm?) (5K) | 1,5x10° | 1,4x10° | 1,2x10° | 9,8x10* | 6,8x10°
Y1040 Jo (A/em?®) (40K) | 4,3x10* | 2,5x10* | 1,8x10* | 1,5x10% | 1,2x10"
Jc (Alem?) (77K) | 9,3x10° | 1,7x10° | 0,7x10° | 0,3x10° | 0,1x10°
Jc (Alem?) (6K) | 1,6x10° | 1,4 x10° | 1,2x10° | 9,1x10* | 6,0x10°
Y1050-2 | J. (A/lcm?) (40K) | 3,5x10* | 1,7x10% | 1,2x10% | 1,0x10* | 9,0x10°
Jc (Alem?) (77K) | 5,6x10° | 1,0x10° | 0,5x10° | 0,3x10° | 0,1x10°
Jc (Alem?) (6K) | 1,9x10° | 1,6x10° | 1,6x10° | 8,0x10* | 7,3x10°
Y1060 Jc (Alem?) (40K) | 5,6x10% | 4,3x10% | 3,3x10* | 2,6x10* | 2,0x10°
Jc (Alem?) (77K) | 1,0x10% | 3,0x10° | 1,8x10° | 1,1x10° | 0,6x10°
Jc (Alcm?) (BK) | 9,0x 10° | 4,9x10° | 3,5x10° | 2,8x10° | 2,4x10°
Y1070 Jc (A/em?) (40K) | 3,0x10° | 0,6x10° | 0,3x10° | 0,1x10° | 0,7x10°
Je (Alem?) (77K) | 0,9x10% | 0,3x10 | 0,2x10 | 0,1x10 | 0,1x10




4. SONUCLAR

Yapilan ¢alismada ortaya ¢ikan sonuglar asagidaki gibidir:

1.

Eritme-Toz-Eritme-Biiyliitme [Melt-Powder-Melt-Growth (MPMG)] yontemi
tek kristal YBCO iiretiminde etkili bir yontemdir.

Biiyiik tane tiretiminde yavas soguma hizi 6nemli bir parametredir. Genellikle
Y123 kristalinin biiyiime hizi ¢ok diisiik oldugu i¢in 0,2-1°C/h hizinda bir
soguma orani kullanilmalidir.

Kristal biiylitmede kullanilacak en uygun sicaklik 1050-1060°C civarindadir ve
sicaklik yiikseldik¢e yap1 bozulmaya baglar.

Y03 tabakasi sivi fazin firin igerisine yayilmasini dnler ve 6rnegin bu sivi faz
igerisinde biiylimesini destekler. Bu nedenle aralarindaki temasi ¢ok iyi olan
biiylik taneli bir siiperiletken iiretimi i¢in Y03 tabakasi Y123 iiretiminde
kullanilmaldar.

Oksijenleme YBCO ailesi icin gec¢is sicakliginin arttirilmasinda ve gecis
araliginin arttirilmasinda etkili bir yontemdir. Fakat tek kristal Y123 ornekleri
icin 24 saatlik bir oksijen tavlama yeterli degildir.

Olgiimii yapilan 6rnek pargalarindaki 211 ¢okeltilerinin dagilimi da kritik akim
yogunlugunda énemli bir parametredir.

Ustiin yapisal ve fiziksel dzelliklere sahip Y123 siiperiletkeni iiretilmesi igin
orek Y,0j3 tozu lizerine yerlestirilmeli, iiretim sicakligr ise 1050 — 1060 °C

civarinda se¢ilmelidir.



5. ONERILER

1.  Manyetik 6zelliklerinin yiiksek ¢ikmasi beklenirken diger 6rneklere gére daha
disiik ¢ikan Y1050-1 oOrneginin degisik bir yerinden kesilen Ornegin
Olctimlerinin alinmasinin sonuclar1 degistirecegi diisiiniilmektedir.

2. Manyetizasyon Ol¢limlerinde uygulanan manyetik alanin siiplirme hizi
azaltilarak aki bosalmasi Onlenebilir. Ayrica aki bogsalmasinin Onlenmesi
YBCO malzemesine Nd elementinin katkilanmasiyla giderilebilir.

3. Oksijenlenme tek kristal YBCO iiretiminde 6nemli oldugu i¢in ornekler i¢in 24
saatlik bir oksijen tavlama yerine hem 200 saat gibi uzun bir slire hem de
basing altinda oksijen tavlama gerekmektedir.

4.  Manyetizasyon egrilerinden de biiyiik taneli ve aralarindaki temasi ¢ok iyi olan
bir siiperiletken tabletin {iretimi i¢in Y1060 Orneginin 1s1 semasinin uygun
olacagi agiktir. Yapilan incelemeler sonucunda da Y,Os; tozu serperek
yapilacak olan Ornek {iiretiminin daha basarili olacagi diisiiniilmektedir. Bu

nedenle Y,03 tozu kullanilarak Y1060 6rnegi tiretilmelidir.
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