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OZET

Bu calismada, gadolinyum (Gd) ve iterbiyum’un (Yb) termal yolla polikristal yapili
YBa,Cu3;07 (Y123) siiperiletkenine difiizyonunun, siiperiletkenin fiziksel ve yapisal
ozelliklerini hangi oranda degistirdigi arastirildi. Boylece, katki difiizyon yontemiyle Y123
Orneginin siiperiletkenlik mekanizmasin1 anlamaya ve siiperiletkenlik &zelliklerini
gelistirmeye calisildi.

Katihal tepkime yoOntemiyle hazirlan Y123 siiperiletkeninde gadolinyum ve
iterbiyum’un difiizyon katsayist (D) ve difiizyon katki atomu aktivasyon enerjisi (E,)
degerleri EDXRF yonteminden yararlanarak hesaplandi. Arastirmada, Y123 kiilce 6rnegi
tizerine Gd ve Yb difiizyonu uygulandiktan sonra difiizyon edilmis Orneklerin yapisal
ozellikleri X-1s1m1 kirimim analizi, taramali elektron mikroskobu ve optik mikroskop
Olctimleriyle; elektriksel ve manyetik dzellikleri de PPMS sistemi kullanilarak R-T ve M-H
Olctimleri ile incelendi. Farkli sicakliklarda termal difiizyon yapilan Y123 o6rneklerinin
direng Olctimlerinden yararlanarak degisik manyetik alanlardaki aktivasyon enerjisi (U) ve
ist kritik manyetik alan (Hc) degerleri; manyetizasyon Olciimlerinden ise kritik akim
yogunlugu (J.) degerleri hesaplandi.

Gadolinyum ve iterbiyum’un Y123 ornegine farkli sicakliklarda (800-900 °C)
yapilan difiizyonu neticesinde elde edilen konsantrasyon dagilimi egrilerinden, Gd ve
Yb’un tane icine yavas difiizyon katsayis1 D; ve taneler arasi yiizeylere hizl difiizyon
katsayis1 D, gibi, iki farkli difiizyon katsayisiyla ifade edilebilecegi bulundu. Yapisal
ozelliklerin incelenmesi sonucunda 900 °C’de Gd difiizyonu yapilmig Y123 6rneginin c
orgii sabitinin, difiizyon yapilmamis Ornege gore % 0,23 oraninda arttigr ve difiizyon
yapilmis yiizeyden derinlere inildik¢e c¢ Orgii sabitinin azaldig1 saptandi. Ayrica 900 °C’de
Gd ve YD difiizyonu yapilmig tiim 6rneklerin SEM fotograflarinin incelenmesinde, taneler
aras1 bosluk oraninin azaldigir ve kristal yoneliminin arttifi goriildii. Fiziksel olgiimler
neticesinde Gd ve Yb’un difiizyon tavlama sicaklig arttikca, difiizyon yapilmis drneklerin

U, H, ve J. degerlerinde de artislar belirlendi.

Anahtar Kelimeler: YBa,Cu;07, Gd ve Yb difiizyonu, Aktivasyon enerjisi, Ust kritik
manyetik alan, M-H egrileri, Kritik akim yogunlugu
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SUMMARY

The Effect of Gadolinium and Ytterbium Diffusion on Structural and
Superconducting Properties of YBa,Cu307.

This study deals with the thermal diffusion of gadolinium (Gd) and ytterbium (Yb)
into the polycrystalline Y123 superconductor to understand the diffusion-induced variation
of physical and structural properties. Ultimately, attempts are made to comprehend the
mechanism of superconductivity and improve the properties of the superconductivity.

The Y123 samples which were diffusion-doped at various temperatures were
prepared by solid-state reaction method. Values of diffusion coefficient (D) and activation
energy (E,) for Gd and Yb diffusion were determined by EDXRF method. Structural
properties of the samples subjected to Gd and Yb diffusion were determined by X-ray
diffraction analysis, scanning electron microscopy and optical light microscopy while
electrical and magnetic properties by the R-T and M-H measurements by means of
physical properties measurement system. Values of activation energy (U) and upper critical
magnetic field (He;) were computed by use of the resistance measurements, whereas
critical current density (J.) from the magnetization measurements.

Two distinct diffusion coefficients (D; and D,) are defined for the Gd and Yb
diffusion into the Y123 at the different temperatures (800-900 °C) whereby D; and D,
represent slow intragrain and intergrain fast diffusion coefficients, respectively. The c-
lattice parameter of Y123 which is subjected to Gd diffusion at 900 °C increases 0.23 %
relative to pure Y123. In addition, c-lattice parameter systematically decreases from the
diffusion-treated surfaces into interior of the sample. SEM imaging of all the Gd and Yb
diffused samples (900 °C) revealed that the amount of the intergranular spaces decreases
and crystal-orientation increases. The physical measurements clearly display that U, Hc,

and J. values increases with the increasing diffusion annealing temperatures.

Key Words: YBa,Cu;O74, Gd and Yb diffusion, Activation energy, Upper critical
magnetic field, M-H loops, Critical current density
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1. GENEL BiLGIiLER

1.1. Giris

Siiperiletkenler, T, kritik sicaklik olarak bilinen belli bir sicakligin altinda sifir direng
gosteren maddelerdir. Siiperiletkenligin H. K. Onnes tarafindan civanin sivi helyum
sicakligina (4,2 K) sogutulmasiyla ilk kez goézlemlendigi 1911 tarihi, aym1 zamanda diisiik
sicaklik fizik aragtirmalarinin da baslangici olmustur (Onnes, 1911). Bu tarihten sonra
yapilan calismalar cogunlukla, siiperiletkenlik mekanizmasinin anlasilmasina yo6nelik
elektrik ve manyetik 6zellikleri lizerine olmustur. W.H. Meissner ve R. Ochsenfeld 1933
yilinda siiperiletkenlerin manyetik Ozelliklerini incelediklerinde, manyetik alan alanda
sogutulan bir siiperiletkenin manyetik akiy1 disariladigini gdzlemlediler. Bu olay Meissner
olayr olarak bilinir ve ayrica bu malzemelerin, kritik H; (T) manyetik alanlarindan daha
biiyiikk manyetik alanlarda siiperiletkenlik 6zelliklerini kaybettikleri bulunmustur
(Meissner ve Ochsenfeld, 1933).

1950 yilinda, Ginzburg ve Landau (GL) normal hal ile siiperiletken hal arasinda bir

diizen parametresinin varligin1 kabul eden bir teori ortaya atti. Bu teori, siiperiletkenligin
makroskobik bir kuantum durumu oldugunu ileri siirer (Ginzburg ve Kirznits, 1982). Aym
yillarda pek cok aragtirma grubu, Ozellikle ayni elementin farkli izotoplarinin gecis
sicakliklarini inceledi ve atomik Kkiitleler arttikca gecis sicakliginin azaldigini buldular.
Izotop olay1 olarak bilinen bu gozlem, orgii hareketlerinin siiperiletkenlik mekanizmasinda
onemli bir rol oynadigin1 gostermektedir ( elektron-fonon etkilesmesi).
Mikroskobik anlamda Siiperiletkenligin dogas1 ve kokeni Bardeen, Cooper ve Schrieffer
tarafindan ilk defa 1957 yilinda agiklanmistir (Bardeen vd., 1957). BCS teorisi olarak
bilinen bu teorinin ana temast, iki elektron arasinda ‘Cooper Ciftleri’ olarak bilinen bagh
bir durumun olusmasidir. Daha sonraki yillarda Bean, siiperiletkenlerin manyetik
ozellikleriyle ilgili c¢aligmalarinda, siiperiletkenleri karakterize eden kritik akim
yogunlugunun, alinganlik ve manyetizasyon egrilerinden hesaplanmasiyla ilgili pratik
yontemler ileri siirdii (Bean, 1964).

Yiiksek-sicaklik siiperiletkenligin 1986 yilinda Bednorz ve Miiller (Bednorz ve
Miiller, 1986) tarafindan gecis sicakligi 30 K olan seramik La-Ba-Cu-O sisteminde

bulunmasi, bu alanda son yillarda beklenilmeyen Olciide arastirmaya ve heyecana sebep



olmustur. 1987 yilinda, diinyanin ¢esitli yerlerindeki ¢alisma gruplari tarafindan 92 K gecis
sicakligina sahip itriyum, baryum, bakir ve oksijenden olusan seramik YBa,CuzO7
siiperiletkeni bulundu. Bu bilesigin gecis sicakliginin, sivi azotun kaynama sicakligi olan
77 K’nin iizerinde olmasi daha sonra yapilan siiperiletkenlik ¢calismalarina biiyiik bir ivme
kazandirmistir. Arastirmacilarin  aym  yillarda, 110 K gecis sicakligmma sahip
Bi,Sr,CaCuz0q ile 125 K gecis sicakligma sahip TlLBa,Ca,CuzOjy seramik
siiperiletkenlerini bulmalar1 bu alanda yapilan calismalarin basarisint gostermektedir.
Sekil 1.1, farkli gecis sicakligina sahip siiperiletken malzemelerin bulunusundan giiniimiize

kadar gecirdigi degisimi, yillara gore vermektedir (Wu vd., 1987; Maeda vd., 1988).
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Sekil 1.1. Siiperiletkenligin kesfinden giiniimiize kadar kritik sicakligin yillara gore
degisimi (Doss, 1989).

Giintimiizde yiiksek-sicaklik siiperiletkenlerinin teknolojide kullamilabilir hale
getirilmesi i¢in  bircok yeni c¢alismalar yapilmaktadir. Malzemelerin mekanik
performansinin ve siiperiletkenlik 6zelliklerinin 1iyilestirilmesinde, ozellikle malzeme

liretim asamasinda; katithal toz, tiip icinde toz, eritme-yonlendirme-biiyiitme, kimyasal



reaksiyon ve ince film iiretim teknigi gibi bircok yeni yontem gelistirildi ve kullanildi.
Degisik calisma gruplann bu yOntemlerle {iretilen yiiksek-sicaklik siiperiletken
malzemelerine; Au, Ni, Ag, Fe, Gd, Yb, Zn, Co gibi farkli metalik element katkilamakta,
kimileri de bu elementleri 1s1l veya elektro-difiizyon yoluyla doping yapmaktadirlar. Bazi
arastirmacilar siiperiletken bilesigi olusturan metalik elementlerin stokiyometrisinde,
bazilar1 da malzemenin iiretimi asamasindaki 1s1l islemlerde ve iiretim sartlarinda (ortam
basinc1 ve gaz cinsi gibi) degisiklik yaparak siiperiletkenligin gelisimine katkida
bulunmaktadirlar.

Yiiksek manyetik alan altinda yiiksek kritik akim yogunluguna sahip siiperiletkenler
teknolojik  uygulamalarda olduk¢a yaygin olarak  kullamilmaktadir. YBCO
siiperiletkenlerinde Y yerine nadir toprak (RE) elementleri kullanilmasi (RE = Nd, Sm, Eu,
Gd, Yb), kritik akim yogunlugu ve iiretim sicakligi yoniinden 6nemlidir (Murakami vd.,
1996). Temiz YBCO yapisinda Y ile Gd (gadolinyum) ve Yb’ nin (iterbiyum), Ba ve Y ile
Gd’nin (Nishida vd., 2002; Miyachi vd., 2003) yer degistirmesi literatiirde mevcuttur.
Ayrica, bilyiik iyonik yaricapa sahip RE elementlerinin yer degistirmesi, (Y, RE)123 ve
(Yb, RE)123 saf fazlarinin olusumunda ve bu seramik siiperiletkenlerin sentezleme
sicaklik araliginin genislemesinde etkili olmustur (Yokoyama ve Kita, 2004).

Yiiksek T, siiperiletkenlerin cesitli uygulamalarinda, taneler arasi zayif bag etkisi
asilmasi1 gereken bir engel olarak karsimiza c¢ikmaktadir. Bu engel, ozellikle bulk
siiperiletkenlerde ¢esitli 1s1l iglemler wuygulanarak asilmaya cahsilmistir. Ayrica,
Siiperiletken polikristallerde, tane simirlarinin dogasimi iyilestirmede ve dolayisiyla
siiperiletken Ozelliklerin gelisiminde, katki ve yerdegistirme mekanizmasi da 6nemli rol
oynar.

Difiizyon yoluyla katkilama teknigi, iyilestirme ozellikleriyle siiperiletkenlerin
tiretimine ve kullanim alanlarina yeni ihtimaller katar. Ayrica, difiizyon parametreleri ve
katki yerdegistirme mekanizmasi, siiperiletkenlerin 6zelliklerini ve kristal yapisin1 kontrol
etmek icin kullanilabilir (Dzhafarov, 1996). Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerin ortaya
cikigindan giiniimiize kadar YBCO siiperiletkenlerinin {iiretim sartlarim1 ve fiziksel
ozelliklerini 1iyilestirmek i¢in degisik elementlerle (Ag, Ca, Fe, Co vs.) difiizyon
calismalan yapilmistir (Berenov vd., 2003; Goriir vd., 2005; Dzhafarov vd., 1996).

Bu calismanin amaci Yb ve Gd’un termal yolla difiizyonunun, Y123 siiperiletkeninin
fiziksel ve yapisal Ozelliklerini hangi oranda degistirdigini incelemek ve boylece katki

difiizyon yontemiyle siiperiletkenlik mekanizmasin1 anlamaya ve siiperiletkenlik



ozelliklerini gelistirmeye calismaktir. Calismada, Y123 kiilce 6rnegi iizerine Gd ve Yb
difiizyonu uygulandiktan sonra, difiizyon edilmis Orneklerin yapisal ozellikleri X-151m1
kirmmim analizi ve optik mikroskop oOlciimleriyle, elektriksel ve manyetik 6zellikleri de

PPMS (fiziksel 6zellikler 6l¢iim sistemi) kullanilarak R-T ve M-H ol¢iimleri ile incelendi.

1.2. Miikemmel Iletkenlik, Siiperiletkenlik ve Meissner olay1

Siiperiletkenligin kesfedildigi 1911 yilim izleyen 22 yil boyunca siiperiletkenlik,
miilkemmel iletkenligin bir goriiniimii olarak kabul ediliyordu. Mitkemmel bir iletken Sekil
1.2 (a)-(c)’de goriildiigii gibi manyetik alan altinda (H,) direnci sifir olacak sekilde
sogutulmus olsun. Direncin sifir olmasinin manyetizasyon iizerine hicbir etkisi olmaz ve
aki dagilimi ornek igerisinde degismeden kalir. Daha sonra uygulanan manyetik alan sifir
yapilirsa, mitkkemmel iletken metal icerisindeki aki yogunlugunun degismemesi i¢in, ornek
tizerinde siirekli akimlar olusur ve bunun sonucunda da Ornek siirekli manyetik 6zellik
kazanir (Sekil 1.2 (c)). Baska bir deyisle miikemmel bir iletken, manyetik alan
uygulanmigken kritik sicakligin altina kadar sogutulursa, alan kaldirildiktan sonra bile
iletkenin icerisinde manyetik alan tuzaklanir. Milkkemmel bir iletken i¢in denge
termodinamigi uygulanamaz. Bunun nedeni, maddenin manyetik alandaki son halinin,
once alan uygulanip sonra sogutuldugu nami, yoksa kritik sicakligin altina kadar sogutulup
daha sonra alan uygulandigina mi1 bagh olmasidir. Siiperiletkenler icin beklenen durum,
maddenin son hali bu islemlerin yapilis sirasina bagli oldugundan, alan T 'nin altina
sogutulduktan sonra uygulanirsa, alanin siiperiletkenden disarlanmas1 gerekir seklindedir.
Diger taraftan, 6nce alan uygulanip sonra T, nin altina sogutulursa, alanin siiperiletkenden,
miikemmel iletkende oldugu gibi disarlanmamasi gerekir seklindedir.

Siiperiletkenlerin manyetik 6zelliklerinin anlagilmasiyla ilgili 1933 11 yillarda yapilan
deneyler farkli sonuclar vermistir. Meissner ve Ochsenfeld’in yaptigi deneyde, zayif bir
manyetik alanda (H,) sogutulan metal siiperiletken oldugunda, madde i¢cinde her noktada
manyetik alan sifir olacak sekilde (B = 0) uygulanan alanin disarlandigim kesfettiler (Sekil
1.2 (d)-(f)). Boylece alan, ister siiperiletken madde kritik sicakligin altina sogutulmadan
once, ister sogutulduktan sonra uygulanmis olsun, aymn B = 0 durumuna erisildigi
bulunmus oldu. Sicaklik T, den biiyiik iken, uygulanan alan Sekil 1.2 (d)’de goriildiigii gibi
tiim 6rnege niifuz etmektedir. Bununla beraber, sicaklik T, nin altina diisiiriildiigiinde, alan

cizgilerinin Sekil 1.2 (e)’deki gibi siiperiletkenin i¢ noktalarindan uzaklastirildigt



goriilmektedir. Bu duruma, 6rnek igerisindeki alani sifirlamak i¢in zit yonde alan olusturan
ve Ornek yiizeyinde olusan perdeleme akimlar1 sebep olur. Beklenildigi gibi dis alan

kaldirildiginda yiizey akimlar1 da ortadan kaybolur.

Oda
sicakligt

Sogutma (d)

v

Diisiik
sicaklik

(b)

®

Sekil 1.2. Miikemmel bir iletkenin H, dis manyetik alan altinda sogutulmasi (a),
(b) ve H, = 0 yapilmasi durumunda (c) manyetik alan davranisi. L. tip
siiperiletkenin H, dis manyetik alan altinda sogutulmasi (d), (e) ve H, =
0 yapilmas1 durumunda (f) manyetik alan davranisi

Sekil 1.2 (d)-(f) de anlatilanlar 1. tip olarak tanimlanan siiperiletkenlerin 6zellikleri
olup bu maddeler 6zdirenci p = 0 karsilik gelen miikemmel bir iletken olmanin tesinde,

aym zamanda B = 0 olan miikemmel diamanyetik maddedirler. Manyetik alanin



siiperiletkenden disarlanmas1 olayr ‘Meissner Olay1’ olarak bilinmektedir. 1. tip
siiperiletken icinde B = 0 olmasi, bu maddenin direncinin sifir olmasi1 kadar temel bir
olgudur. Meissner olayi, elektrik ve manyetizma kanunlarina dayanan basit tartismalarla
bile agiklanabilir. Ohm kanununa gore, bir iletken icerisindeki elektrik alan, o iletkenin

Ozdirenci ile orantilidir ve bu ifade asagida gibi yazilabilir;

E=pJ 1.1)

Burada, E elektrik alani, p Ozdirenci ve J elektriksel akim yogunlugunu
gostermektedir. Dolayisi ile bir siiperiletken icin p = 0 oldugundan, siiperiletken icerisinde

elektrik alan da sifir olmak zorundadir. Asagidaki Maxwell denkleminden,

curl E=—-3B / ot (1.2)

ve yukaridaki ifadeden —dB / dt = O elde edilir. Buradan siiperiletken igerisindeki
manyetik alanin zamanla degismeyecegi sonucu c¢ikar. Bir dis manyetik alan altinda
sogutulan siiperiletken numunenin alana karsi davranisi miikemmel iletkenden farkli
olacaktir. Baslangicta numune icerisinde alan mevcut iken, son durumda sifir olmak
zorundadir. Sogutma ve alan uygulama olaylarinin sirasina bakilmaksizin numunenin ayni
termodinamik durumda olmas: siiperiletken icindeki alanin digarlanmasi ile miimkiin olur

(Rose ve Rhoderick, 1980; Cyrot ve Pavuna, 1992).

1.3. Siiperiletkenlikte Temel Nicelikler

1.3.1. Kritik Sicakhik

Kritik sicaklik veya siiperiletkenlige gecis sicakligi, siiperiletken bir malzemenin
diisiik sicakliklara sogutulmasiyla direncini kaybettigi sicaklik olup T, ile gosterilir.

Manyetik safsizliklar gecis sicakligini diisiirmesine ragmen (elektron spinlerinin
paralel diizenlendigi ferromanyetik ozellik ile siiperiletken 6zellik birbiriyle bagdasmaz),
genel olarak gecis sicakligi kiigiik miktardaki safsizliga duyarli degildir. Saf metallerin
tiimii siiperiletken ozellik gostermez; ornegin bakir, demir ve sodyum ulasilan en diisiik

sicaklifa sogutuldugunda bile siiperiletkenlik gostermemislerdir. Bununla beraber,



siiperiletkenlik nadir bir olay degildir; metalik elementlerin yaklasik yaris1 ve alagimlarin
biiyiik cogunlugu siiperiletken 6zellik gosterirler.

Bir malzemenin metal-siiperiletken gecis durumu i¢in iki 6nemli asama vardir.
Bunlar, taneli yapimin karakteristik yapisal o©zelligi olan taneler ve taneler arasi
baglanmalardan kaynaklanan etkilesmelerdir. Soguma islemi yapilan malzemede,
siiperiletkenlige ilk gecis yapan tanelerdir ve birinci asamada tanelerden ileri gelen gecis
sicakligi goriiliir. Tanelerin siiperiletken olmasiyla gecisin bagladigt ve malzemenin
direncini kaybetmeye basladig ilk gecis sicakligi baslangi¢ kritik sicakligi (Tc-baslangic)
olarak adlandirilir. Sogumayla tanelerin tamamen siiperiletken oldugu ve taneler arasi
etkilesmeden kaynaklanan gecisin basladigi sicaklik, orta-nokta kritik sicakligl
(Tc-orta nokta) olarak adlandirilir. Malzemenin tamaminin siiperiletken gecisinin
tamamlandig ve direncini tamamen kaybettigi sicaklik, sifir direng gecis sicakligt (T,-sifir)

olarak adlandirilir (Sekil 1.3).

u
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o " T -baslangic
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Sekil 1.3. Siiperiletkenlige gecis kritik sicakliklar

1.3.2. Niifuz Derinligi

Stiperiletkenlerde (I. tip), numune igerisinde milkkemmel diamanyetik 6zellik yiizey
akimlanyla olusur. Diger taraftan akim yalnizca yiizeyde olusur seklinde sinirlandirilamaz.
Akimin sadece yiizeyde olmasi, akim tabakasiin belli bir kalinliga sahip olmamas1 ve

akim yogunlugunun sonsuz olmasi demektir ki bu durum fiziksel olarak miimkiin degildir.



Gergekte ise akim, farkli metallerde degisik degerler almasina karsin yaklasik 10-100 nm
kalinhiga sahip ince bir yiizey tabakasinda akar. Bu durumda aki yogunlugu metalin
sinirinda aniden sifira diismez, bunun yerine aki perdeleyici yiizey akimlarinin aktig
bolgede yavas yavas ortadan kalkar. Siiper akimlarin (perdeleyici akimlar) numunede
aktigi kalinlik manyetik alanin niifuz derinligi (A) olarak adlandirilir. Numune yiizeyine
paralel uygulanan aki yogunlugunun Yari-sonsuz dikdortgenler prizmasi seklindeki bir
siiperiletken icinde, numune yiizeyinden olan x uzakligi ile degisimi Sekil 1.4 de
verilmektedir. Metal icindeki aki yogunlugu x mesafesinde B(x) degerine diiserse bu

durumda A niifuz derinligi,
B(x)dx =AB(0) (1.3)

ifadesiyle belirlenir. Burada B(0) metalin yiizeyindeki aki yogunlugudur. Bagka bir deyisle
dis alanin aki yogunlugu metalin icindeki bir A mesafesinde sabit kalirsa, siiperiletken
icinde de ayn1 miktarda aki olur.

Siiperiletkenligin London teorisi, niifuz derinliginden daha kalin bir numunedeki
manyetik aki yogunlugunun metale niifuzunun, konumla iistel olarak azaldigin1 6ngoriir ve

bu matematiksel olarak;
B(x)=B(0)e™* (1.4)

seklinde ifade edilir. Ancak basit hesaplamalarda, uygulanan alanin B(0) aki yogunlugunun
metalin igine dogru belli bir A mesafesinde sabit kalmasi ve aniden sifira diigmesi
yaklagiminin kullanilmasi genellikle yeterli olmaktadir. Alanin niifuz etmesi olayi,
ozellikle ince film ya da ince toz siiperiletkenlerle calisirken 6nem kazanir. Ornegin, film
kalinligr A mertebesinde veya bu degerden kiigiikse, uygulanan alan numunenin tamamina
kolaylikla niifuz eder ve boylece aki disarlanmasi tam olmaz.

Niifuz derinligi sabit bir degere sahip degildir ve sicaklikla,

' |?
MT)=h, [%f} } (1.5)



ifadesiyle degisir. Diisiik sicakliklarda niifuz derinligi sicakliktan hemen hemen
bagimsizdir ve metallerin karakteristik degeri olan A(0) (0 K’de A degeri) degerine sahiptir.
Sicaklik, siiperiletkenin kritik sicakligina yaklastikca, uygulanan bir alan madde icinde
daha derin noktalara niifuz eder ve sonucta alan tiim numuneyi kapsayarak onun normal

hale gelmesini saglar (Miiller ve Ustinov, 1997).

W

Siiperiletken
B(0) metal

H,
B(x

i .

=Niifuz
derinligi

A |

Sekil 1.4. Manyetik akinin siiperiletken yiizeyinden iceri niifuz etmesi

1.3.3. Uyum (Koherens) Uzunlugu

Siiperiletkenlerle ilgili dnemli parametrelerden birisi de uyum ( koherens) uzunlugu
olarak bilinen & dir. Uyum uzunlugu, iizerinde siiperiletkenligin olusturulabildigi veya
yok edilebildigi en kiiciik boyut olarak diisiiniilebilir. Ayrica, uyum uzunluguna iizerinde
Cooper ciftindeki elektronlarin birlikte kalabildigi uzunluk olarak da bakilabilir. BCS
teorisinde uyum uzunlugu, Cooper ciftindeki iki elektronun birbirleri ile bagli olarak
kaldig1 mesafe ile dogrudan ilgilidir.

Uyum uzunlugu, niifuz derinliginden biiyiikse madde I. tip bir siiperiletkendir ve pek
cok metalik siiperiletken bu gruba girmektedir. Diger taraftan A/E oranindaki bir artma, II.
tip siiperiletkenligi one cikarir. Ayrintili analizler, uyum uzunlugu ve niifuz derinliginin,

normal bir metalin elektronlarinin ortalama serbest yoluna bagli oldugunu gostermistir.
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Bir metaldeki ortalama serbest yol, metale safsizliklar katilarak kisaltilabilir. Metale
safsizliklar eklendikge, niifuz etme derinligi artar, uyum uzunlugu azalir. Bu sekilde, bir
metale baska bir metal ekleyerek metalin I. tipten II. tip siiperiletkene gecisi saglanabilir.
Sozgelimi saf kursun I. tip bir siiperiletken olmasina ragmen, agirlik olarak % 2
indiyum eklenmesiyle, T, de ©Onemli bir degisiklik olmadan II. tip siiperiletkene
doniistiiriilebilir.  Saf bir siiperiletken icindeki uyum uzunlugu &, olmak iizere uyum

uzunlugunun sicakliga baglihig,

U - (1.6)

T 12
(72)

ifadesiyle verilir (Hook ve Hall, 1990).

1.3.4. Kritik Akim (I,)

Stiperiletkenlik iizerine yapilan ¢alismalarda, numune yiizeyinde niifuz derinliginde
direncgsiz akan akimi sinirlayan bir iist limit vardir ve deger kritik akim olarak adlandirilir.
Kfritik akim, siiperiletkenlerin 6nemli karakteristik dzelliklerinden biridir ve 1. ile gosterilir.
Kritik akimi siddeti numune geometrisine ve numunenin yapisal 6zelliklerine baglhdir.
Akim siddeti bu kritik degeri asarsa direnc ortaya cikar.

Genelde bir siiperiletkenin yiizeyindeki akima iki katk1 olabilir. Ornegin, batarya gibi
dis kaynak vasitasiyla siiperiletken tel boyunca gecirilen akim ele alinsin. Bu akim, yiikleri
telin icine ve disina tagidig icin, iletim (transport) akimi olarak adlandirilir. Tel, uygulanan
bir manyetik alan icerisinde ise perdeleyici akimlar metalin icindeki aki yogunlugunu yok
edecek sekilde dolanirlar. Bu perdeleyici akimlar, iletim akiminin iizerine ilave olurlar ve
herhangi bir noktadaki akim yogunlugu J ; iletim akimindan kaynaklanan J, ve perdeleyici
akimlardan kaynaklanan J, akim yogunlugu bilesenlerinin J= T+ T, seklinde verilen
toplam ifadesinden bulunur. Herhangi bir noktadaki toplam akim yogunlugu J ’nin
biiyiikliigii, kritik akim yogunlugu J. degerini asarsa siiperiletkenlik bozulur.

Siiperiletken iizerinde akan toplam akim yeterince biiyiikse, numune yiizeyindeki

akim yogunlugu J . kritik degerine ulasacak ve boylece ylizeyde bununla iliskili manyetik

alan siddeti de H. degerine sahip olacaktir. Bunun tersi durumda, yiizeydeki bir H.
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manyetik alan siddeti daima yiizey siiperakim yogunluguJ, ile iliskilidir. Bu su genel
hipotezi {iretir; yiizeydeki herhangi bir noktada, iletim akimi ve uygulanan manyetik
alandan kaynaklanan toplam manyetik alan siddeti, kritik alan siddet H.'yi astiginda
siiperiletken sifir direncini kaybeder (Rose ve Rhoderick, 1980). Bu durumda,
siiperiletkenin bir parcast boyunca direng olusturmaksizin gecirilebilecek maksimum iletim
akimi, bu parcamin kritik akiminin ne olduguna baghdir. A¢ikca, uygulanan manyetik alan
ne kadar biiyiik ise kritik akim o kadar kii¢iik olacaktir denilebilir.

Kritik manyetik alan siddeti Hc.'nin sicakliga bagh oldugu, sicaklik artikca
degerinin azaldig1 ve gecis sicakligi T, de sifira diistiigii bilinmektedir. Bu, kritik akim
yogunlugunun da sicakliga benzer sekilde bagli oldugunu dolayisiyla kritik akim
yogunlugunun yiiksek sicakliklarda azaldigini ifade eder. Bunun tersi durumda, akim

geciren bir siiperiletkenin gegis sicakligimin azaldigi goriiliir.

1.3.5. Termodinamik Kritik Alan (H,)

Bulk bir siiperiletkenin onemli bir manyetik karakteristigi termodinamik kritik
alandir ve H. ile gosterilir. Meissner olaymin kesfi ile Fritz ve Heinr London, I. tip
siiperiletkenler icin denge termodinamigine dayanan bazi ifadeler gelistirdiler ve boylece
kritik manyetik alan1 da enerji kavramindan hareketle acikladilar. Bunun i¢in, normal halde
siiperiletkene niifuz edebilen akinin, siiperiletken halde iken disarlanmasinda ortaya cikan
enerji artirimini kullandilar. Denge hali termodinamigine gore, bir sistem serbest enerjisini
en diisiik yapan halde bulunmak isteyeceginden, siiperiletken halin serbest enerjisi, normal
halin serbest enerjisine gore daha diisiik olmalidir. Es, siiperiletken halin; E, de normal
halin birim hacim bagina diisen serbest enerjilerini gostermek iizere, T, nin altinda E<E,
olur. B’nin disarlanmasi, siiperiletken halin birim hacim basina toplam serbest enerjisinin

(Moch)/Z kadar artmasina neden olur ve bu durumda termodinamik kritik alan degeri,

2
E,+_“°I;c _E (1.7)

esitligi ile tamimlanir. Uygulanan manyetik alan H. degerini astifinda, siiperiletkenlik

ortadan kalkar ve s6z konusu madde sanki direnci olan normal bir iletken gibi davranir.
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H.(0) mutlak sifirdaki kritik alan olmak iizere, kritik manyetik alan H.'nin sicakliga

baglhiligi,

2
H, (T):HC(O)[L(TIJ } (1.8)

esitligiyle ifade edilir (Seeber, 1998; Rose ve Rhoderick, 1980). H.(0) degeri, verilen bir
malzemede siiperiletkenligin ortadan kaldirilmasi i¢in gereken maksimum alan olarak da
tanimlanir. 1. tip siiperiletkenler icin Hc(0) degeri oldukga diisiik olup genelde 0,2 T’nin
altindadir. Her siiperiletken kendi H, ve T, degerleri ile karakterize edilir. H. nin sicakliga

baglilig1 sematik olarak Sekil 1.5 (a)’da verilmektedir.

1.4. I. ve 1L Tip Siiperiletkenler

Manyetik alan davranislar ile ayirt edilebilen iki tip siiperiletken vardir ve bunlar I.
ve II. tip siiperiletken olarak adlandirilirlar. Siiperiletkenlik 6zelligi gdsteren niyobyum
(Nb) ve vanadyum (V) disindaki tiim metalik elementler I. tip siiperiletken sinifindadirlar.
I. tip siiperiletkenlerde, uygulanan dis alan H<H.(T) durumunda, yiizeydeki A niifuz
derinligi hari¢ numune i¢indeki tiim noktalarda manyetik aki disarlanir. Boylece, niifuz

derinligi ihmal edildiginde (yaklasik 100 nm) numune i¢indeki manyetik aki igin,
<B> = po(H + <M>) (1.9)

bagintis1 yazilir. Burada M, manyetizasyon veya birim hacimdeki manyetik moment, L, ise
boslugun manyetik gecirgenligidir. H., numuneyi karakterize eden ve sicakliga bagl kritik
manyetik alan olmak iizere, I. tip siiperiletkenlerde H<H.(T) durumunda tiim numune
tizerindeki ortalama manyetik aki yogunlugu <B> = 0 olacagindan (Meissner olay1), 1.9
ifadesinden manyetizasyon i¢in <M> = —H ifadesi bulunur. Uygulanan manyetik alan
H>H.(T) esitsizligini sagladiginda ise numune normal haldedir (<M> = 0) ve artik <B> =
LoH esitligi gecerlidir. Sekil 1.5 (a), L. tip siiperiletkenler, Sekil 1.5 (b) ise II. tip

siiperiletkenler i¢in manyetik alanin sicakliga gore (H-T) faz diyagramini gostermektedir.
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(a)
H
H,(T) Normal Durum
H.(0) -
p>0, B>0
Siiperiletken Durum
p=07 B=0
0 TO) T
(b)
H»(0)
Normal Durum
------------ e p>0, B>0
Karisik (Girdé{ﬁ)‘Dgrum
p=0, B>0 \
H,1(0)
Meissner Durumu
p:O, B=0
0 T(0) T

Sekil 1.5. (a) L tip ve (b) IL. tip siiperiletken i¢in kritik manyetik alanin
sicaklikla degisimini gosteren faz diyagrami

Siiperiletkenlerde niifuz derinliginin, uyum (koherens) uzunluguna orani Ginzburg-
Landau sabiti (k = A/E) olarak bilinir ve bu sabit siiperiletkenlerin tipini belirlemede
onemli bir parametredir. Siiperiletkenlerde, k¥<0,71 orani icin L. tip, k>0,71 i¢in ise II. tip
siiperiletkenlik s6z konusudur.

IL. tip siiperiletkenlerde iki kritik alan mevcut olup, He;, Heo sirasiyla alt ve iist kritik
alam temsil ederler. ideal (tersinir = reversible) II. tip siiperiletkenlerde H< H¢(T) iken I.
tip siiperiletkenlerde oldugu gibi numune miikkemmel diyamanyetik ozellik gosterir
(Meissner durumu) ve bu durumda <B>=0 dir. H; alt kritik alan, manyetik alanda bulunan
II. tip bir siiperiletkenin enerji yoniinden daha uygun olan karigik duruma gecebilmesi icin

ornege uygulanmasi gereken minimum alandir. Karigitk durumda; manyetik aki, aki
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kuantumu degeri ®=h/2e=2,07x10""> Tm?* (h Planck sabiti, 2e Cooper ¢ifti yiikii) olan aki
cizgilerinden olusur (Girdap durum). Ginzburg-Landau sabiti k = A/ olmak iizere alt kritik

alan,

H_ =—2"Ink (1.10)

ile verilir. Ayrica II. tip siiperiletkenlerde termodinamik kritik alan H. ile H,; ve He,

arasinda,
)
H =20 (1.11)
2\2mE
H. Ink
a= =,V (1.12)
: \/5 Ink
(DO
H,=—2 den H,=v2« H, (1.13)
27,

iliskisi vardir (Poole, 2000; Seeber, 1998).

Sekil 1.5 (b)’ de goriildiigii gibi uygulanan manyetik alan Hc;(T)<H< Hc(T) sartim
sagladiginda, siiperiletkenin karigik halde (mixed state) oldugu soylenir. Karisik halde
numune i¢indeki ortalama manyetik aki yogunlugu <B> artik sifir degildir ve <B> < yoH
olan bir denge degerine sahiptir. II. tip bir siiperiletken, alt kritik alan siddeti H.; in
tizerinde aki girdaplarindan olusan karisik duruma geger. Uygulanan alan siddeti H.;’i
asarsa, aki goObekleri birbirine yaklasir ve her gobek belli miktar aki tasidigindan
siiperiletkenin ortalama aki yogunlugu artar. II. tip siiperiletkenlerde karisik durumdan
sonra siiperiletkenin normal hale gectigi yiiksek manyetik alan siddeti, iist kritik alan (Hc,)
olarak adlandinlir. Sekil 1.6’da 1. tip siiperiletkenlerde; ortalama manyetik aki
yogunlugunun (a), ortalama manyetizasyonun (b) ve II tip siiperiletkenlerde; ortalama
manyetik aki yogunlugunun (c), ortalama manyetizasyonun (d), uygulanan manyetik alana

baglilig1 gosterilmistir.
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(a) ()
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Sekil 1.6. L. tip siiperiletkenlerde; ortalama manyetik aki yogunlugunun (a), ortalama
manyetizasyonun (b) ve Il. tip siiperiletkenlerde; ortalama manyetik aki
yogunlugunun (c), ortalama manyetizasyonun (d), uygulanan manyetik
alana bagliligi

1.5. Kanisik Hal ( Mixed State)

Ideal diamanyetizmanin olusum mekanizmasi, metalde herhangi bir normal ve
siiperiletken bolgeler arasindaki sinirda yiizey enerjisinin varligini ortaya koyar. Bu yiizey
enerjisi, siiperiletkenin davranigini belirlemede 6nemli bir parametredir ve malzemenin I.
tip veya IL. tip olmasini belirler.

Manyetik alan altindaki bir malzemenin en diisiik toplam serbest enerjili duruma
sahip oldugu varsayilir. Bu yiizden yeterince negatif ylizey enerjili bir durumda,
siiperiletken malzemenin minimum serbest enerjili durumu olusturmak i¢in, ¢cok sayida
normal bolgeler olusturmasi beklenir. Diizenlenme, normal malzemenin hacmine gore
maksimum sinir alanm1 verecek sekilde olur. Bunun i¢in elverisli konfigiirasyon, manyetik
akinin uygulanan alana paralel olarak normal malzemenin silindirleri bigiminde
siiperiletkene girmeye zorlanmasi halidir. Silindirler normal gobekler (core) olarak

isimlendirilirler ve bunlar diizenli girdap Orgiisii olustururlar (Sekil 1.7). Boylece
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siiperiletken malzeme, sinirlar1 uygulanan manyetik alana paralel uzanan cok kiiciik 6lgekli
normal ve siiperiletken bolgelerden olusan karisim haline ayrilir. Bu durum karisik durum
olarak adlandirilir. Enerji yoniinden elverisli durum, normal gébeklerin oldukga kiigiik bir
yarigapa sahip olmasim gerektirir; silindirin yaricapt ne kadar kiiciik olursa, onun
yilizeyinin hacmine oram1 o kadar biiyiik olur. Uygulanan alan sebebiyle olusan aki,
malzemenin yiizeyinde dolanan diamanyetik bir yiizey akimi tarafindan engellenir. Bu
diamanyetik malzemede, uygulanan alana paralel olan normal gobekler olusur ve her
gdbegin icinde uygulanan manyetik alanla ayni yonlii manyetik aki mevcuttur. Gébeklerin
icindeki aki, diamanyetik yiizey akimina zit yonde ve gobegin etrafinda dolanan kalic1 bir
akim girdabi (vortex) tarafindan olusturulur. Ayrica her bir girdap, ®¢=h/2e biiyiikliigiinde
bir manyetik aki (fluxon) tagir.

Normal bir gobek etrafinda dolanan girdap akimi, herhangi bir baska gobek ile
cevrelenen girdap akimi tarafindan iiretilen manyetik alan ile etkilesir ve bunun sonucu
olarak iki gobek, yani paralel iki aki cizgisi birbirlerini iterler. Bu durum, paralel iki
solenoid veya iki ¢ubuk miknatisin birbirini itmesi olayina biraz benzerlik gosterir. Bu
karsilikli etkilesmeden dolayi, girdap halde siiperiletken icindeki gobekler rastgele
yayllmazlar ve kendilerini Sekil 1.7°de goriildiigii gibi diizenli bir periyodik hekzagonal
(altigen) diizene sokarlar. Girdap hal icin, siiperiletken malzeme icerisinde ince silindirik
normal gobeklerin olugmasi ile verilen anlatim pek cok amag igin yeterli bir yaklagim
olmasina ragmen yapisal detaylar1 heniiz tam olarak agiklayamamaktadir. Siiperiletken ile
normal bolgeler arasinda 1.4 ifadesinde verildigi gibi kesin bir sinir yoktur ve manyetik
aki, siiperiletken bolge icinde niifuz derinligiyle iistel olarak azalir. Gegis, kabaca uyum
uzunlugu &’ya esit olan bir mesafede gerceklesir. Her bir girdaba eslik eden manyetik aki,
girme derinligi A’ya esit olan bir mesafede malzeme icinde yayilir. Her bir girdabin
merkezine dogru, siiper elektronlarin ng konsantrasyonu yaklasik & mesafesinde sifir olur
ve boylece normal malzemede her bir girdabin merkezi oldukga incedir ( bir ¢izgi gibi). Bu
durum Sekil 1.7 (b)’de goriilmekte olup, siiper elektron konsantrasyonundaki ¢ukurlar
yaklagik iki uyum uzunlugu genisligindedir. Uygulanan manyetik alan sebebiyle olusan ak1
yogunlugu, normal gébekler icinde ihmal edilemez ve gobeklerden uzaklhigi yaklasik A

girme derinliginde kii¢iik bir degere diiser (Sekil 1.7 c).
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Sekil 1.7. Hep’den biiyiik siddette uygulanan alan durumunda karigik hal.
a-) Gobek Orgiisii ve onunla iligkili girdaplar, b-) siiper
elektron yogunlugunun ve c-) aki yogunlugunun konumla
degisimi

II. tip stiperiletkenlerde, uygulanan manyetik alan ile sinir bolgedeki serbest enerjiyi
diisiinerek gobeklerin olusum mekanizmasini inceleyelim. Her gobekte elektron yogunlugu
ng azalir ve ciftlerin ayrilmasi igin enerji gereklidir. Bir yaklasim olarak, her gobek &
yarigapli bir normal malzeme silindiri gibi diisiiniilebilir. Normal bir gobegin ortaya
cikmasi ile elektron yogunlugundaki azalmadan dolayi, gdbegin birim uzunluk basina
(1/2) n&z Lo H.* serbest enerjisinde yerel olarak bir artis meydana gelir. Bununla birlikte
malzeme yaklasik A yarigapt mesafesinde diamanyetik degildir ve bdylece yerel manyetik
enerjide birim uzunluk basina H, uygulanan alanin siddeti olmak iizere, yaklasik (1/2) 2
Wo H,” bityiikliigiinde bir azalma olur. Béylece, gobek olusumu ile serbest enerjide bir

azalma var ise bu durum (1/2) ©€* po H.” < (1/2) 7A? uo H,” ile ifade edilir. Bu ifadeye gore,
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girdap halinde uygulanan alanlar kritik H. alanindan kiigiik ise & < A olur. Bu durum
manyetik alan altinda karigik haldeki II. tip bir siiperiletkenin negatif ylizey enerjisine
sahip oldugunu gosterir. Uygulanan alan H den kiiciik oldugunda yiizey enerjisi pozitif ise
€ > A olur ve bu durum L. tip siiperiletken 6zelligi isaret eder (Li, 1998; Rose ve Rhoderick,
1980).

1.6. Tersinir (Reversible) ve Tersinmez (Irreversible) II. Tip Siiperiletkenler

Oksitli seramik bilesimler, II. tip siiperiletkenlerdir ve bu siiperiletkenlerde alt kritik
alandan (H.;) daha biiyiik alanlar kuantumlanmis aki girdaplan seklinde siiperiletken igine
girerler. IL. tip siiperiletkenlerin en 6nemli 6zelliklerinden birisi, bilyiik siddetteki manyetik
alan altinda dahi, ihmal edilecek kadar Kkiiciik direncle biiyiik akim tasiyabilme
yetenekleridir.

Uygulanan akim Sekil 1.8’de goriildiigii gibi karisik hal durumunda siiperiletkenden
gectigi zaman, Lorentz kuvveti (Fp) girdap {izerine etki eder. Siiperiletken malzemelerde

3

aki cizgilerinin ¢ivilendigi veya sabitlendigi “° pinning’’ merkezleri vardir. Malzemeyi
karakterize eden birim hacim basina ¢ivileme kuvveti F,, malzemede ¢ivileme merkezleri
olarak gorev yapan dislokasyonlar; gézenekler; tane sinirlari; safsizliklar vb. gibi cesitli
kusur yogunluklariyla orantilidir. Uygulanan akim yogunlugu, kritik akim yogunlugundan
biiyiik oldugunda Siiriicii Lorentz kuvveti (Fy=JxB), pinning kuvveti F,’yi yener ve bu
durumda aki ¢izgileri hareket ederek enerji kayb1 meydana gelir. Isil aktivasyon olmadigi
zaman, aki cizgilerinin hareketi (depinning) i¢in gerekli olan esik veya kritik akim
yogunlugu J..(B,T), Jo.B = F,(B,T) ifadesi ile verilir. Buradaki 1 isareti, akim
yogunlugunun, yerel manyetik aki yogunlugu B’ye dik ydnde aktigimi gostermektedir.

’

Yukandaki ifadeden “’pinning ©* etkisi siddetlendik¢e, *’pinning kuvveti’’ ve dolayist ile
kritik akim yogunlugunun artacagi goriilmektedir. Civileme (pinning) kuvveti; sicakliga,
aki cizgisi yogunluguna ve civileme bolgesinin dogasina baghdir. Olaya, numune
icerisindeki aki ¢izgisi yogunlugu agisindan bakarsak; uygulanan manyetik alan, H, > H;
olacak sekilde arttirlldigi zaman, aki c¢izgilerinin hareketi, pinning merkezlerinin
varligindan dolayli engellenecek ve numunede aki yogunlugu gradyanti olusacaktir. Bu
kritik gradyant’in biiyiikliigii, pinning kuvveti F, ile Lorentz kuvveti Fy arasindaki denge
ile iligkilidir. Maxwell-Amper denklemi, VxB = poJ dikkate alindiginda, aki

yogunlugundaki kritik gadtyant, kritik bir akim yogunluguna (J.) eslik edecektir. II. tip



siiperiletkenler giiclii ¢ivileme 6zelligi gostermelerinden dolayi, siki (hard) siiperiletkenler

olarak adlandirilirlar.
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Sekil 1.8. Aki girdaplar tizerine etkiyen Lorentz ve civileme kuvveti
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Civileme merkezleri olmayan II. tip siiperiletkenlerde, uygulanan manyetik alan
artarken elde edilen manyetizasyon egrisi, manyetik alan azaltilirken elde edilen
manyetizasyon egrisi ile Ortiisiir. Bu siiperiletkenlerde histeresis yoktur ve tersinir
(revirsible) davranis gozlenir.

IL. tip siiperiletkenlerde girdaplarin hareketi, bosluklar; dislokasyonlar; tane sinirlari
ve normal bolgeler gibi degisik kusur tipleri vasitasiyla engellenir. Bu kusurlara civileme
bolgeleri (pinning cites) ad1 verilir. Kusurlardan girdabi ( aki ¢izgilerini) hareket ettirmek
icin ¢ivilemeyi sokecek (unpin) F, esik kuvvetine ihtiya¢ vardir. Boyle malzemelere ideal
olmayan veya tersinmez (irreversible) II. tip siiperiletkenler adi verilir. Tersinir ve
tersinmez siiperiletken dilim (slab) seklindeki bir numunede aki yogunlugu goriintiisii

sirasiyla, Sekil 1.9 (a) ve (b) de verilmektedir.
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Sekil 1.9. ZFC islemi sonrast II. tip siiperiletkenlerde, (a)
civileme yok iken (reversible), (b) ¢ivileme var iken ( irrevirsible) manyetik
aki yogunlugu goriintiisii

Tersinir bir siiperiletkene sifir alanda sogutma isleminden sonra (ZFC) Sekil 1.9.
(a)’da goriildiigii gibi cesitli biiyiikliiklerde manyetik alan uygulansin. Uygulanan alan
0 < H < H.; manyetik araliginda ise akinin girisine kars1 ( niifuz derinligindeki bolge harig)
milkemmel bir perdeleme meydana gelir. Manyetik alan H, H;’in {izerine ¢ikarildiginda
malzemenin yiizeyi boyunca girdaplar olusur ve malzemeye niifuz ederler. Tersinir
siiperiletkenlerde girdaplara etki eden c¢ivileme kuvveti olmadigindan girdaplar arasi
mesafe esittir ( aki gradyanti olusmaz) ve ortalama aki yogunlugu numunede her yerde
aym olur. Sekil 1.10 (a)’da ise tersinir bir siiperiletkenin manyetizasyon degerinin, alan

artarken ve azalirken ayni oldugu goriilmektedir. Tersinir 6zellik gosteren bir malzemedeki
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manyetizasyona tersinir manyetizasyon (M) adi verilir ve bilyiikliigli numunenin

yiizeyinde dolasan birim yiikseklikteki akim miktar L4’ ya esittir (Sekil 1.9a).

() <M>

A
v

—<M>

(b)

-H
(© 24
v Ipo>ls
P >
-H I - H
/,’
!
—<M>y

Sekil 1.10. II. tip siiperiletkenlerde (a) ¢ivileme yok iken tersinir
(reversible), (b) c¢ivileme olmasi durumunda yari-tersinir
(semi-reversible) ve (c) siddetli civileme olmasi
durumunda tersinmez (irreversible) davranis 6zelliklerinin
<M> - H histeresis ¢evrimleri

Tersinmez II. tip siiperiletkenlerde girdaplar, numunenin i¢inde denge durumu
olusuncaya kadar diizgiin bir sekilde yayilamaz. Bunun nedeni, girdap hareketinin ¢ivileme
kuvvetleri tarafindan engellenmesidir (Celebi vd., 2000). Bu durumda Sekil 1.9 (b)’de
goriildiigli gibi aki ¢izgisi yogunlugunda bir gradyant olusur. Bu gradyanttaki degisimi,
civileme kuvveti yogunlugu F, ile Lorentz kuvveti Fy arasindaki denge kontrol eder. Sekil

1.9 (b)’de gosterilen Ip; civileme siddeti ile orantili, numunenin i¢inde dolasan aki
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perdeleyici ( alan arttirilirken) ve aki tutucu ( alan azaltilirken) akimi temsil etmektedir.
Aki yogunlugu profili ne kadar dik olursa, M-H histeresis ¢evrimi o kadar genis olacak ve
Iy ( b, bulk icin kullamlmigstir) dolayisiyla kritik akim yogunlugu J. o olgiide biiyiik
olacaktir (Sekil 1.10 c¢).

Sonug olarak sunlar1 sdylemek miimkiindiir;

a-) Civileme yoksa (pinning free), I, = 0, dolayisiyla J. = 0 durumu tersinir II. tip
siiperiletkenlige isaret eder (Sekil 1.10 a).

b-) Civileme siddeti zayif, I, # 0, dolayisiyla J.; # O durumu yari-tersinir II. tip
siiperiletkenlige isaret eder (Sekil 1.10 b).

c-) Civileme ¢ok kuvvetli, I, >> I, dolayisiyla J., >> J.; durumu tersinmez II. tip

siiperiletkene isaret eder (Sekil 1.10 c).

1.7. 11. Tip Siiperiletkenlerde Tersinmezlik ( irreversibility) Cizgisi

Geleneksel siiperiletkenlerin aksine, yiliksek sicaklik siiperiletkenlerinde diamanyetik
davramigin goriildiigii fakat kritik akim yogunlugunun sifir oldugu (J. = 0) bir bolge vardir.
Bu bolgeyi H-T faz diyagraminda ayiran ¢izgiye, tersinmezlik cizgisi denir. Bu ¢izgi H-T
faz diyagramini; biri tersinmezlik ¢izgisinin iizeri ki burada malzemenin manyetizasyonun
tamamen tersinir oldugu ve digeri tersinmezlik cizgisinin asagis1 ki burada malzemenin
histeriktik manyetizasyon davranis gosterdigi iki bolgeye ayirir (Sekil 1.11).

Tersinmezlik cizgisi fiziksel olarak, aki ¢izgilerinin ¢ivilenme etkisinin ortadan
kalktig1 alana karsilik gelir (Seeber, 1998). Tersinmezlik ¢izgisi, DC manyetizasyon, AC
alinganlik ve 6zdireng-sicaklik l¢iimii gibi pek ¢ok deneysel metot ile Ol¢iilebilmektedir

(Karaca, 2001).
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Sekil 1.11. Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde, a-) H-T ve b-) M-H faz
diyagramlarinda tersinmezlik ¢izgisi

1.8. Bean (Kritik Hal) Modeli

Karisik durumdaki II. tip siiperiletkenlerde, kritik akimin sabit oldugu ilk kritik hal
modelini Bean oOnerdi (Bean, 1964). Bean kritik hal modeli, tersinmez ikinci tip
siiperiletkenlerin girdap haldeki elektromanyetik davranisini tanimlar. Bu modelde numune
merkezi sifir, kalinlig1 2X olan sonsuz genislikte dilim (slab) veya yaricapr R olan sonsuz
uzunlukta silindir olarak ele alinir. Manyetik alan dilim yiizeyine (veya silindir eksenine)
paralel olarak uygulanmaktadir. Baglangi¢ sart1 olarak H¢; = O alimirsa (H, = Hy Meissner
olayindan gelen katki ihmal ediliyor), asagidaki Maxwell denkleminden 6rnege niifuz eden

aki yogunlugu egiminin J.’ye esit oldugu goriiliir.

VxH=], (1.14)
dH

= o4y 1.15
. +]J, (1.15)

Sekil 1.12°de dilim veya silindir geometrisi i¢in Bean modelinin sematik gosterimi
verilmektedir. Sekil 1.12 (a) da alan yok iken sogutulmus Orne§e manyetik alan

uygulanmasi, H, = 2H" degerine kadar arttirilmasi ve devaminda alanin sifira diisiiriilerek
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daha sonra zit yonde alan uygulanmasina karsilik gelen manyetizasyon histeresis egrisi
goriilmektedir. Burada H', malzemenin tamaminda akimin dolasmasi igin uygulanmasi
gereken en diisiik alandir ve ilk tam girme alami (first full penetration field) adini alir. Bu
modelde kritik akim yogunlugu sabit ve uygulanan alandan bagimsiz oldugu kabul edilir.
Sekil 1.12 (b) ve (c) ak1 yogunlugu goriintiisiinii, (d) ve (e) ise akim yogunlugunun numune
boyutuna gore degisimini gostermektedir.

Birim hacim basina manyetizasyon <M>, dilim ve silindir geometrileri i¢in sirasiyla

(1.16) ve (1.17) denklemleriyle verilir.

1

<M> = ijH(x)dx - H, (1.16)

M>= 2" [H@rdr - H (1.17)
nR? : '

Bu denklemlerdeki H(x), H(r) degerleri ve integralin sinirlari, alan arttirilirken veya
azaltilirken aki yogunlugu goriintiisiiniin alacag: sekle gore belirlenir.

Manyetik alanin 6rnege xo degerine kadar niifuz ettigi diisiiniiliirse, H = J.(X —Xx¢)
olur. Bu durumda numunedeki ilk tam girme alani H icin, H = J.X ifadesi elde edilir. Bu
ifade H "1 kritik akim yogunlugunun yani sira, numune geometrisinin de bir fonksiyonu
oldugunu gosterir (Narlikar, 2000).

Bean modelinde kritik akim yogunlugu J., hem DC hem de AC manyetizasyon
Olctimlerinden elde edilebilir. DC 6lctimlerinde, AM histeresis ilmeginin genisligi J. ile
orantilidir ve SI birim sisteminde J. = AM/X (A/mz) ifadesiyle verilir. AC ol¢iimlerinde, W
alan ¢evrimi basina birim hacimdeki histeresis kaybi olmak {izere sanal temel alinganlik
bileseni % (x = % + ix’’) histeretik kayiplar ile orantilidir (x <We</HAM) ve

analizinden J; hesaplanabilir.
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Sekil 1.12. Silindir geometrisi icin Bean Modeli’nin sematik gosterimi. (a)

Manyetizasyonun uygulanan alanla degisimi. Uygulanan alan ilk tam
niifuz alanma ulastiginda (H, = H, manyetizasyon egrisi sabit bir
deger almaktadir. Aki c¢izgilerinin (b) girmesini, (c) terk etmesini
gosteren aki  profilleri (sekildeki rakamlar (a)’da  goriilen
manyetizasyon egrisindeki rakamlara karsilik gelmektedir). (d) Aki
niifuzu, (e) aki ¢ikisi esnasinda numunede dolasan kritik akim
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1.9. Ak1 Akis1

H.,’den biiyiik siddette, akima dik yonde uygulanan bir manyetik alan altinda, belli
uzunluktaki II. tip bir siiperiletkeni g6z Oniine alalim. Numuneden bir akim geg¢irildiginde,
her noktada belli bir iletim kritik akim yogunlugu J olusacaktir. Fakat siiperiletken karisik
halde oldugundan, numune i¢inden normal gobeklerle iliskili manyetik aki1 gececektir. Bu
durumda olugan aki ve akim arasinda bir elektromanyetik kuvvet (Lorentz kuvveti)
olusacaktir. Buradaki kuvvet, iletim akimini tasiyan elektronlar ile gobeklerde akiy1
olusturan girdaplara tesir etmektedir. Boylece her girdap iizerinde, hem iletim akiminin
yoniine ve hem de aki yoniine dik yonde bir Fy Lorentz kuvveti olusacaktir.

Simdi, kritik akimdan daha biiyilk bir akimin bulundugu durumda o6zdireng
hesaplanmak isteniyor olsun. Lorentz kuvveti ile sabitlestirme kuvveti karsilastirildiginda,
Lorentz kuvvetinin ¢ok biiyiik, dolayisiyla sabitlestirme kuvvetinin ihmal edildigi sinir
durum goz Oniine alinabilir. Ak ¢izgilerinin hareketi enerji kaybina neden oldugundan bu
kayip viskozite ile ifade edilebilir. Ayrica, girdap hareketinin hizla orantili kuvvet
tarafindan yavaslatildigr farz edilir. Bu durumda viskozitenin (1) fonksiyonu olarak aki

cizgilerinin siiriiklenme hizi, Lorentz kuvvetini, siirtinme kuvvetine esitleyerek

bulunabilir.
FL.-Fy=nv (1.18)
C...
JPo=mv (1.19)

Ayrica Orgii hareketi, J'ye paralel olan ve
E=vxB (1.20)

seklinde Maxwell denklemiyle verilen bir elektrik alan indiikler. Son iki esitlik
kullanilarak aki akisinin 6zdirenci (ps) asagidaki sekilde elde edilebilir.
E
J

()
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Viskozite 1, bilinmeyen bir parametredir. Deneysel olarak akima bagli degildir ve B
ile cok degismez. Bu nedenle lineer alan i¢inde omik bir rejim ve 6zdireng elde edilir.
Mikroskobik hesaplar 1 hakkinda bilgi vermektedir ve bu bizi omik rejimin basit

yorumuna gotiirmektedir.

Pr=Pn (1.22)

c2
Boylece 1, normal durumdaki 6zdireng (p,) cinsinden asagidaki sekilde verilir.

_ ?,B,,
Pa

n (1.23)

Aki akist rejiminde Ozdireng, normal korlar icinde akan akim icin elde edilenle
aymdir. Gergekte girdaplar, yarigapi & olan normal metal bir silindir olarak diisiiniiliirse,
B/B., oran1 normal metalin kesrini temsil eder. Sekil 1.13’te farkli sicakliklar i¢in, alanin
fonksiyonu olarak aki akis 6zdirencine bir 6rnek verilmistir. Ozdireng, sicakligin ve alanin

fonksiyonu olarak artmaktadir (Duzer ve Turner, 1999; Cyrot ve pavuna, 1992).

1.0 — BCZ(t)
N
08 |-
t=0.5 t=0.3 /,/écz(o)
S 06
a
04—
Nbys Tag 5
02 T.=6.15K
I l l |
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
B(T)

Sekil 1.13. Bir Nb-Ta orneginde, farkli t = T/T. degerleri i¢in, B'nin
fonksiyonu olarak aki akis direnci. Noktali cizgiler t = 0 i¢in beklenen
davranis1 temsil ederken, dikey cizgiler B.(t) degerini gostermektedir
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1.10. Ak Siiriiklenmesi ( Flux Creep) ve Isil Destekli Aki Akis1 (TAFF:
Thermally Activated Flux flow)

Aki cizgilerinin hareketi, bunlara dik olarak etki eden Lorentz kuvvetinden
kaynaklanir. Aki ¢izgileri herhangi bir dis akim yokken bile aki ¢izgilerinin bozulmasina
neden olan kusurlar tarafindan sabitlestirilir. Mutlak sifir sicakliginda aki ¢izgilerin
hareketi Lorentz kuvvet yogunlugu, ortalama c¢ivileme kuvvet yogunlugunu asarsa
miimkiindiir. Eger Jg,s < Jc(0,B) ise dis akim yogunlugu J g, bir gii¢c kaybina neden olmaz.

Jais > Jc icin aki ¢izgilerinin v hizindaki hareketi, bir elektrik alanin dogmasina ve
bundan dolay1r sinirli bir V geriliminin olusmasina neden olur. Bu durum daha &nce
tamimlanan aki akis rejimidir. Bununla birlikte sonlu bir sicaklikta, civileme enerji
engellerini asma olasiligr da mevcuttur. Bundan dolay: belli bir sicaklikta, Jg,3 < Jo(T,B)
icin bile belli bir miktar hareket ve 6zdireng olacaktir. Bu, termal olarak uyarilmis aki
stirliklenmesi olarak bilinir. Jg5 >> J(T,B) durumunda ise yukarida tanimlanan aki akisi
gerceklesir.

Ak siiriikklenmesi ¢ok iyi bilinmeyen degisik parametrelere baghdir. Fakat bu olayin
nitel bir analizi basit bir yolla yapilabilir. Bircok durumda aki ¢izgileri demetinin hareketi
gozlenebilir. Bu, bir yerden komsu olan bagka bir yere termal olarak uyarilmis bir
atlamadir. En basit halde, aki cizgileri demetinin atlamasi ile asilan Uy(T,B) aktivasyon
(veya engel) serbest enerjisi, uygun bir hacimle carpilan bir bolgedeki aki ¢izgileri
tarafindan kazanilan yogunlasma enerji yogunlugu ile belirlenir.

Mutlak sifir sicakliginda Uy(T,B) enerji engeli, J.(0,B) kritik akim yogunlugu ile
iliskilidir. Jqg = J. durumunda Lorentz kuvvet yogunlugu, civileme kuvvet yogunluguna

esit oldugu icin,

Uo(0,B) = J.(0,B)BV.d (1.24)

bagintis1 yazilir. Burada d, aki demetinin (bundle) hareket ettigi mesafedir.

Geleneksel siiperiletkenlerde, tiim T < T. sicakliklart i¢in daima Uy(T,B) >> kgT’
dir. Up/kgT oran1 yaklasik 100 ile 1000 arasinda olup bu aralikta aki siiriiklenmesi ¢ok
kii¢iik bir olaydir.

Ak siiriiklenmesi teorisi, termal destek olmaksizin tasiabilen sifir direng kritik
akim yogunlugu J.(0) ve gozlenen kritik akim yogunlugu J.(T) parametrelerini tanitir. Bu

iki akim arasindaki iligki, ¢ivileme etkilesmesinden kaynaklanan Uy yiiksekligindeki bir
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potansiyel kuyusundaki girdabin titresimini v frekansi ile tanimlayarak ve uygulanan akim
altinda etkin kuyu derinligini modelleyerek, Uy(1-J/J.(0)) seklinde tanimlanir. Girdaplarin
difiizyonu, U(J) civileme engeli lizerinden termal destek ile saglanir ve I-V karakteristigi

tisteldir;

_ Ul T
E=Bvd exp{ KT (1 JC(O)H' (1.25)

Burada, E olusan elektrik alan, B numunedeki manyetik indiiksiyon ve d ise civileme
merkezleri arasindaki mesafedir. Boylece yukaridaki ifadeden herhangi bir deneyde

belirlenen kritik akim yogunlugu J., 6lciilebilen en kiigiik kritik elektrik alam E.’ye,

- KT [ By
JC(T)_JC(O){I o ln( - H (1.26)

C

ifadesiyle baglh olacaktir. Bu son esitlik, J.(T) nin sicaklikla dogrusal olarak azaldigini
gostermektedir.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde Uy/kgT orani, geleneksel siiperiletkenlerinkine
oranla oldukca kiigiiktiir. Bunun birinci nedeni yogunlagma enerjisinin, uyum uzunluguna
(§) acik¢a bagli olan uygun bir hacimle ¢arpilmasi ile Up’in belirlenmesidir. Bu uzunlugun
yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde daha kisa olmas1 sebebiyle, Uy da daha kiigiiktiir. Ikinci
neden ise, sicakligin alisilmis siiperiletkenlerinkinden daha yiiksek olmasidir. Bu yiizden
aki siiriikklenmesi yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde kiiciik bir olay olmayip, bazen
oldukg¢a biiyiik aki siiriiklenmesi olaylarindan soz edilir.

Ak siiritklenmesi, Sekil 1.14°te goriildiigii gibi aki akis rejiminin hemen altinda,
siiriici kuvvetin, civileme kuvvetine hemen hemen esit oldugu durumda ortaya ¢ikan bir
olaydir. Fakat, civileme kuvveti kii¢iik ve sicaklik bu engeli asacak kadar yiiksek ise bu
olay siiriicli kuvvet sinirinda da gozlenebilir. Alisilmis aki siiriiklenmesini, J << J. i¢in
olusan bu durumdan ayirt etmek i¢in yeni bir isim tanimlanmistir: Isil olarak uyarilmis aki
akis1 (Thermally Activated Flux Flow: TAFF). TAFF sadece, potansiyel enerji engelinin

diisiik oldugu durumda gozlenebilir ve
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U
P~ Py eXp-- °T (1.27)

B

ifadesiyle verilen 6zdirence neden olur (Seeber, 1998; Cyrot ve Pavuna, 1992).

Kusursuz «—

- , NAkl Akisi

-~ < Ak Siiriiklenmesi

v

Sekil 1.14. Farkli rejimler icin akim-gerilim karakteristiginin sematik
gosterimi

1.11. Yiiksek Sicaklik Oksit Siiperiletkenleri

Bednorz ve Miiller tarafindan 30 K’lik kritik gecis sicakligina sahip La, (Bay,CuQOy
yiiksek-sicaklik oksit siiperiletkenlerinin kesfinden sonra, pek cok oksit siiperiletken tiirii
kesfedilmistir. Siiperiletken oksitler, perovskite kristallerle ilgili bir yapiya sahiptirler.
Simdiye kadar kesfedilen yiiksek kritik sicakliga sahip oksit siiperiletkenlerinin hepsi, iki
veya ii¢ metal oksitle birlikte bakir icermektedir (Tablo 1).

Glinlimiiziin, gerek manyetik ozellikleri ve gerekse kritik gecis sicakligi bakimindan
en dikkat ceken oksit siiperiletkenlerinden biri Y-123 bilesigi olarak adlandirilan
YBa,;Cus0; (YBCO) bilesigidir. Bu bilesigin kristal yapisi ortorombik (a = b ve ¢ = 3a)
olup, bu durum siiperiletken 06zelliklerde anizotropiye neden olmaktadir. Y123
siiperiletkenindeki itriyum, kritik sicakliga ihmal edilebilir etkisi olan ve kuvvetli manyetik

momente sahip europyum, gadolinyum ve holmiyum gibi bircok nadir toprak elementi ile
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yer degistirebilir. Y123 siiperiletkenlerinde kritik sicaklik biiyiik oranda orgiideki oksijen
miktarina baghdir ve yapilan nétron kirinmmi calismalarindan, oksijen bosluklarinin
diizenlenmesiyle kritik sicakligin belli oranda arttirilabilecegi goriilmiistiir. YBa,CuzOy
bilesiginde oksijen orani, x~6,5 ve x~7,0 degerlerini aldiginda, kritik sicaklikta sirasiyla 60
K ve 90 K degerlerini almaktadir. Bu verilerden, Y123 bilesigindeki siiperiletkenligin
biiyiik oranda bakir-oksijen tabakalarindan kaynaklandigi sdylenebilir (Conder, 2001; Taka
vd., 2002).

Tablo 1.1. Yiiksek sicaklik oksit siiperiletkenlerinin bazi1 6zellikleri

Y123 Bi-2212 Bi-2223
CuQO; diizlemi sayis1 2 2 3
T, (K) 93 87 110
Biy 4,2 K’de (T) >30 >30 >30
Biy 77 K’de (T) >5 0,005 0,5
J. 4,2 K’de (A/mm”) >100000 5000 3000
J. 77 K’de (A/mm”) >10000 100 500

n, CuO, diizlemlerinin sayisim1 gostermek iizere Tl,Ba,Ca, ;Cu,O;p44 genel serisine uygun
siiperiletken ailesinde 4’e kadar ve Bi,Sr,Ca,;Cu,Onn44 genel serisine uygun siiperiletken
ailesinde ise 3’e kadar CuQO, diizlemi mevcuttur. Bu siiperiletken bilesikler tetragonal
yapiya sahip olup bunlarda CuO zincirleri bulunmaz. Talyumun kristal yapisinda bakir
oksit tabaka sayisinin artmasi ile kritik sicaklik degerinin de giderek arttigi gbzlenmistir
(122 K).

HgBa,Ca,.1Cu,Oy ailesinin yapisi, BaO/HgO/BaO bloklar1 arasinda sandviglesmis n
tane CuO; ve n-1 tane de Ca tabakasindan olusmustur. Hg tabanli siiperiletkenlerde kritik
sicaklik CuQ,; tabakalarinin n sayisiyla artarken, n > 3 icin azalir. Birim hiicredeki CuO,
tabakalarinin sayist n = 1, 2, 3, 4 ve 5 oldugunda kritik sicaklik sirastyla 94, 127, 135, 126
ve 112 degerlerini alir (Huang vd., 1993; Schilling vd., 1993).

1.12. YBa,Cu307. (Y123) Siiperiletkeninin Yapisal ve Fiziksel Ozelikleri

Perovskite yapiya sahip Y123 siiperiletkenleri, kristal yapilarindaki bakir ve
oksijenin hem CuO zincirlerini ve hem de kare piramitsel CuO, diizlemlerini (a-b diizlemi)

olusturmalarindan dolay:1 digerlerinden ayrilir (Sekil 1.15). Bakirin kristalografik olarak
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bagimsiz iki durumunun varlign (CuQO, diizlemindeki Cu(2) ve CuO zincirindeki Cu(1)),
Y123 ailesinin 6nemli bir 6zelligidir (Cyrot ve Pavuna, 1992). Tiim yiiksek sicaklik
siiperiletken bilesimlerin siiperiletiminde, baskin rol oynayan CuO, diizlemleridir. Diger
bilesenler CuO, diizlemlerinde yiik yogunlugunu diizenleyen yiik deposu olarak gorev
yaparken, yiik tagiyicilar yalnizca bu diizlemler boyunca hareket ederler.

YBa,Cu30O; siiperiletkeni oksijen konsantrasyonuna bagli olarak, tetragonal
(a=b#c) ve ortorombik (a#b#c) olmak tiizere iki farkli yapida bulunur. Oksijen kaybina
duyarli olan CuO zincirleri, YBa,Cu3O7 siiperiletken bilesiginde ortorombik-tetragonal
faz gecisine neden olur. Ortorombik—tetragonal faz geg¢isi, sicakliga ve oksijenin kismi
basincina baglh olan stokiyometrik olmayan oksijen parametresi x tarafindan olusturulan
bir faz gecisidir (LaGraff vd., 1991). Yiiksek oksijen konsantrasyonunda (0 < x <0,5) bir
boyutlu CuO zincirindeki O(1) mevkilerine oksijen atomlarinin yerlesmesi durumunda,
tamamen oksijenlenmis siiperiletken ortorombik yap1 olusur (Sekil 1.15) Diisiik oksijen
konsantrasyonu i¢in (0,5 x <1), birim hiicredeki alt ve iist CuO zincirlerindeki Cu atomlar1
arasina oksijen atomlart rasgele dagilir O(1) yerlerinden bos olan O(5) mevkilerine
oksijenin gecmesi diizensizlige neden olur). Bu durum, tetragonal yapi ve yariiletken
ozellige isaret eder. Ortorombik-tetragonal faz ge¢isi oksijen difiizyon kinetigi tarafindan
kontrol edilen bir siiregtir (Dew-Hughes, 1989).

Oksijen konsantrasyonunun deg8ismesi, maddeyi sinterleme esnasindaki oksijen
kismi basincina ve 1sitma-sogutma sartlarina baglidir. Y123 bilesiginin hem normal hem de
siiperiletken durumlarimin 6zellikleri, oksijen konsantrasyonu ve ortorombik fazdaki
oksijen diizeninin derecesine kuvvetli bir sekilde baghdir. Yapilan deneysel ¢aligmalarda
Y123 siiperiletkeninin, ortamdaki gaz cinsine (hava, oksijen vs.) ve gaz basinci degerine
bagh olarak 600°C’ den 750°C’ye kadarki 1sitma igslemi boyunca ortorombik-tetragonal faz
gecisi yaptig1 gozlenmistir (Specht vd.,1988). Bu caligsmalarda ortorombik birim hiicrenin
boyutlar1 a=3,818 A, b=3,889 A ve c=11,668 A olarak belirlenirken, tetragonal birim
hiicrenin boyutlar1 a=3,859 A ve c=11,771 A olarak belirlenmistir.

Sinterlenmis hacimsel Y123 6rnegindeki kritik akim yogunlugu tayininde; yogunluk,
ikincil fazlar, oksijen icerigi, kusurlar, homojenlik ve taneler arasi etkilesim gibi bir¢ok
parametre etkilidir. Bu parametreler 6zellikle malzeme iiretim sartlarina ve malzeme
tiretim yontemine kuvvetli bir sekilde baghdir (Yanmaz, 1997; Ates vd., 1998).
Sinterlenmis numuneler genellikle yiiksek safliktaki Y,03;, BaCOs; ve CuO tozlarindan

hazirlanir. Yapisal 6zellikleri iyilestirerek yiiksek kritik akim yogunluguna sahip numune
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elde etmek icin tozlar iyice kanstirtlmali ve 850-950 °C arasinda 24 saat civarinda
kalsinasyon yapilmali, akabinde o&giitiilmelidir. Literatiirde, sinterleme isleminden &nce
yapilan kalsinasyon ve oOgiitme islemi ikiden fazla tekrarlandiginda, sifir manyetik alan
altindaki Y123 orneginin 77 K’deki kritik akim yogunlugunun 5A.cm™®den 1x10°A.cm’
»ye kadar arttigi belirtilmistir (Murakami, 1992). Y123’de CuO, diizlemleri boyunca
tastyicilarin olusturdugu aki, ab-diizleminde ve c-ekseninde farkli 6zelliklere sahip olup bu
durum malzemede yiiksek anizotropi olusturur. YBCO’nun baslica siiperiletkenlik

ozellikleri Tablo 1.2’de verilmektedir.

C
® Cu
O o o
<— CuO zinciri
@
Ba
) OBoslugu

<«— CuO, diizlemi

Cu(2) . .
<«— CuO, diizlemi

Sekil 1.15. Ortorombik YBa,;Cu305 siiperiletken bilesiginin kristal yapisi
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Tablo 1.2. YBaCu3O7s'nun (Y123) ab-diizlemi ve c-ekseni yoOniinde mutlak sifir
sicakliktaki siiperiletkenlik temel parametreleri: &, koherens uzunlugu; A,
manyetik alan girme derinligi; H, termodinamik kritik manyetik alan; J,
kritik akim yogunlugu; H; ve He, ise sirasiyla alt ve st kritik manyetik alan
degerleri (Ginsberg, 1994; Poole, 2000).

Parametreler ab-diizlemi c-ekseni
£(0) (nm) 1,5-4,3 0,3-0,7
M0) (nm) 100-140 500-800
H,(0) (10* Oe) 1-3

J.(0) (A/cm?) 3-12x10® 5-25 x10’
H.1(0) (Oe) 20-230 80-90
He(0) (10* Oe) 230-624 70-122

1.13. Y123 Siiperiletkeni Uretim Teknikleri

Yiiksek-sicaklik siiperiletkenlik iizerine yapilan aragtirmalar asagidaki gibi dort
grupta siralanabilir:

a-) Seramiklerin iiretimi.

b-) Alet (devices) yapimi.

c-) Ozelliklerin karakterizasyonu.

d-) Teorik modelleme.

Yiiksek-sicaklik seramik siiperiletkenlerde toz iiretimi, malzeme ozelliklerinin
karakterizasyonu ve alet yaprminda 6nemli bir adimdir. Uretilen bu Y123 (YBaCuO) tozlar
yillardir, bulk siiperiletken aletler, ince filmler, Y123 seritler, ¢ozelti yontemiyle Y123
kaplanmis iletkenler, elektrokimyasal depolama, piiskiirtme teknigi, bulk 6rneklerin eritme
yonlendirme biiyiitme ve tek kristallerin imalati i¢in gerekli olan hedef malzemelerin
yapiminda, temel uygulamalara sahiptir (Cava vd., 1987; Pathak, 2004; Petropoulou vd.,
2002; Georgiopoulos ve Tsetsekou, 2000; Koblischka vd., 2005).

Bu seramik siiperiletkenlerin iyi kalitede tiretimi i¢in birkag¢ islem adimi gereklidir.
Bunlardan birincisi tozlarin sentezlenmesi, digerleri ise yesil bilesimin (green bodies)

iiretimi ve uygun homojen yogunlugun saglanmasi icin sinterleme islemidir. Uretilen
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siiperiletken numune yogun, catlaksiz, gozeneksiz ve miikkemmel Ozellikler i¢in gerekli
olan mikro yapida olmahdir. Bilindigi gibi baslangi¢c malzemesi olarak belli pargaciklarin
boyut dagiliminda, kimyasal olarak homojen tek fazli toz, sinterlenmis numunede istenen
ozelliklere ulagmak icin gereklidir (Pathak ve Mishra, 2005). Simdiye kadar cesitli sentez
yontemleri ve elde edilen iiriin hakkinda oldukca fazla ¢alisma yapilmasma karsin, iyi
siiperiletken toz elde etmede uygun teknigi belirlemek i¢in cesitli tekniklerle ilgili kritik bir
analiz gereklidir. Bu amacla; Y123 toz hazirlama yontemleri, bu yontemlerin avantaj ve
dezavantajlar1 Tablo 1.2°de verilmistir.

Son on yilda saf tek-fazli Y123 toz hazirlamak ve arkasindan siiperiletken
numuneler elde etmek icin ¢esitli yontemler gelistirildi. Mevcut ¢aligmalardan elde edilen
verilerden Y123 siiperiletkenlerinin  sentezlenmesi genel olarak iic kategoride
siniflandirilabilir:

a-) Kati-hal sentez.

b-) Cozelti teknikleri.

c-) Buharlagtirma/ plazma yontemleri.

Degisik sartlarda ve 6zelliklerde hazirlanan Y123 tozlarimin (Tablo 1.2) avantaj ve
dezavantajlarin dikkate alarak, istenen elektrik ve manyetik 6zelliklerde bulk siiperiletken
tiretmek igin cesitli yontemler gelistirilmistir. Bu yoOntemlerin bazilar1 asagidaki alt
basliklarda verilmis olup, bunlar arasinda en yaygin olam sinterleme yontemidir ve iletken
yapiminda bircok avantajlart vardir. Sinterlenmis numunelerde tane sinirindaki zayif
baglantinin diisiik kritik akim yogunluguna sebep olmasi ise bu yoOntemin bir
dezavantajidir.

Bulk siiperiletken tiretiminde, eritme yonteminin tane sinirindaki zayif baglantiyi
azalttig1 ve bu nedenle Y123 orneginde 77 K’de yiiksek kritik akim yogunluguna neden
oldugu bilinmektedir (Murakami, 1992).
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Tablo 1.3. YBCO toz yapiminda ¢esitli toz iiretim yOntemlerinin avantaj ve dezavantajlar
(Pathak ve Mishra, 2005).

Toz iiretim teknigi

Avantajlar

Dezavantajlar

Kati-hal yontemi

Geleneksel seramik
yontem

Metalojik yontem

Alkali eriyik yontemi

Kati-hal yakma yontemi

Biiyiikk miktarda dretim  (100kg).
Mikrometre boyutunda toz.
Karistirma, Kkalsinasyon ve ogiitme
esnasindaki ozen homojenligin
gelisimini saglar.

Karbonat  kirliligi yok edilebilir.
Mekanik alasimlama daha homojen toz
iiretebilir.
Eriyik  (flux) olarak  Ba(OH),
kullanilarak karbonat kirliligi  yok
edilebilir. KCl ve NaCl eriyigi
kullanilarak kristal biiyiitiilebilir.
Biiyik  boyutlu  Cu  tozlariyla
(tutusturucu olarak) diisiik sicaklikta
sentezleme (673-773K) miimkiindiir.

Diizensiz bi¢cim ve diisiik akiskanlik
vardir. Kalsinasyon ve faz olusumu
icin oldukca yiiksek sicaklik gerekir.
Tozlar ogiitme ortamindan
kaynaklanan kirlilik igerir.

Ba-Cu kat1 ¢ozeltisi iginde Y sinirli
¢oziilir. Metal alagim bilesenlerinin
oksijenlenmesi zordur.

Son toz KCl ve NaCl kirliligi icerir.
YBCO’ nun su ortaminda bozulmasi.

Reaksiyona giren bilesenlerin karisimi
ve duragan bir reaksiyonun
stirdiiriilebilmesi sorundur.

Cozelti Yontemi

Cozelti-kurutma yontemi

Beraber-biriktirme
yontemi

Sol-gel yontemi

Piiskiirtme-kurutma
yontemi
Dondurma-kurutma
yontemi

Aerosol yontem (Hava
ile puskiirtme)

Cozelti yakimli yontem
Pyroforik yontem
(kendiliginde yanma)

Plazma sentez

Bu metotla YBCO  kaplanmis
iletkenler iiretilebilir.
Homojen tozlar. Diisiik sicaklikta

(~1073K) kalsinasyon ve sinterleme.

Miikemmel homojenlik ve nanokristal
tozlar. Kurutma siireciyle boyut ve
bicim kontrol edilebilir.

Miikemmel akiskan  (flowability)
bi¢im ve boyutlu homojen tozlar.
Mikron boyutunda homojen tozlar

Bicim ve boyutu kontrol edilebilen
homojen tozlar icin tek adimlik
yontem.

Nanokristal boyutunda homojen tozlar.
Disikk  sicaklikta  kalsinasyon ve
sinterleme.

Nanokristal boyutunda homojen tozlar.
Disiikk  sicaklikta  kalsinasyon ve
sinterleme

Kontrol edilebilir bicimde ve boyutta,
kiiresel nano-boyutlu tozlar

Kurutma siirecinde metal iyonlarinin

ayrigmasi.
Cozelti kimyasinin bilesimi, birikme
esnasinda  bilesenlerin  ayrigmasina

neden olabilir.

Kurumus jel’ deki ince bosluklardan
¢Oziiciniin ¢ikarilmasi. Alkali-oksitli
sol-gel yontemi pahalidir ve ¢6ziinme
problemine sahiptir.

Kararli bir piiskiirtmenin siirdiiriilmesi
problemdir.

Ayrismadan kaginmak icin uygun bir
1sitma plani gerektirir.

Uygun olmayan faz olusumlar1 ve
biiyiilk  katyon diizensizliklerinden
kag¢inmak i¢in dikkatli olunmal
Karbonat kirliligine dikkat edilmeli.

Polimerlestirmeyle gelen karbonat

kirliligine dikkat edilmeli.

Yiiksek tiretim giderine ragmen {iriin
diisiiktiir.  Yiiksek degerde yatirim
maliyeti gerektirir.
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1.13.1. Sinterlenmis Bulk Y123

Sinterlenmis Y123 6rneginde yiiksek T, degeri kolayca elde edilirken, biiyiik oranda
yapisal ozelliklere bagli olan J, degeri oldukca diisiiktiir. Sinterlenmis bulk numunelerde J.
degerini belirlemede; oksijen konsantrasyonu, catlaklar, yogunluk, homojenlik,
gozeneklilik ve tane sinirlarindaki baglantilar nemli rol oynamaktadir.

Sinterlenmis bulk Y123 bilesiginin baslangi¢ tozlarinin hazirlanmasi Tablo 1.2’de
goriildiigi gibi degisik sekillerde yapilmaktadir ve bunlardan en ¢ok kullanilami katihal
tepkime yontemidir. Bu yontemde sinterlenmis numune yiiksek safliktaki Y,0O3;, BaCO; ve
CuO tozlarindan hazirlanir. Tozlar iyice karigtiritlir ve 850-950 °C’de 1-24 saat kalsine
edilerek ogiitiiliir. Bu islem, numunenin yapisal 6zelliklerinin iyilestirilmesi i¢in ikiden
fazla tekrarlanir.

Y123 orneginde homojenlik, baslangic tozlarinin karistirma sayisini arttirma ile
saglanirken, yogunluk numunenin sinterleme sicaklifinin arttirilmasi ile yiikseltilebilir.
Yukarida belirtildigi gibi J. degeri, sadece bulk yogunluguna bagh degildir ve yiiksek
sinterleme sicakliginda olusan normal fazlarin tane smirlarinda bulunmasi kritik akim
yogunlugunun azalmasina sebep olur. Eger numune igerisine diizgiince dagilmis kiiciik
taneli (<1 mikron) tozlar kullanilirsa, bu siv1 fazin yardimi olmaksizin yiiksek yogunluk
elde edilebilir. Bu durumda Y123 tozu yiiksek basingta preslendikten sonra 925 °C’nin
altinda sinterlenebilir. Bunun sonucunda, yiiksek sicaklik {iirlinii olan sivi fazin tane
araligima girmedigi olduk¢ca yogun numuneler (iiretilebilir. Bu islemlere ragmen
sinterlenmis numunelerde, kritik akim yogunlugu degerleri yine de diisiiktiir. Bunun kismi
sebebi tane sinirlart boyunca catlaklarin varli@idir. Ayrica yiikksek yogunluga sahip
ornekleri tamamen oksijenlemekte olduk¢ca zordur. Bilindigi gibi YBa,Cu3;O7s’da T,
tamamen oksijen konsantrasyonuna baglidir ve oksijen eksikligi (8) arttik¢a hem T, hem de

J. azalir (Murakami, 1992).

1.13.2. Eritme-Yonlendirme-Biiyiitme (Melt-Textured-Growth (MTG))

Taneler aras1 zayif baglantiyr azaltmak icin bazi bilim adamlart MTG ydntemini
kullanmislardir (Jin vd., 1988; Murakami, 1992). Bu yontemde sinterlenmis Y123 Ornegi
eritilir ve 151l gradyant ile yavas¢a sogutulur. Bu yontemde a-b diizlemi i¢inde tanelerin
biiylimesi saglanir. Sifir alan altinda MTG yontemiyle hazirlanan numunelerde 77 K’de

kritik akim yogunlugu degeri 10" A/em? yi gecmektedir. J. deki yiikselme, MTG
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yontemiyle tane diizenlenmesinin gelistigini ve zayif baglantinin azaldigini gosterir. Fakat
bu yontemle iiretilen numuneler diisiik yogunlukta aki sabitlestirme merkezlerine sahip
olmalarindan dolay1, manyetik alan altinda diisiik J. degeri gosterirler. Bu problemi belli
oranda ortadan kaldirmak icin numune iiretimi esnasinda dikkatli mikro-yap1 kontrolii

gerekir.

Y203 +L

/—\ 211 +L
123

Sekil 1.16. Gelistirilmis MTG yonteminin sematik gosterimi
(Murakami, 1992).

MTG yonteminde 123 fazinin tane biiyiimesi icin ortamda hem 211 hem de siv1 fazin
(BaCuO,+CuO) olmast gerekir. Eger 1s1l islem esnasinda 211+L bdolgesindeki numune
yavasc¢a sogutulursa, siiperiletken fazin zayif iletkenliginin sebebi olan 211 taneleri biiyiir
ve diizensiz olarak dagilir. Bu olumsuz durumu ortadan kaldirmak icin bazi bilim adamlar1
tarafindan, gelistirilmis MTG yontemleri Onerilir. Bu yontemlerde 211 fazinin biiyiikligi,
1sitma sicakligini peritektik sicakligin hemen iizerine indirerek azaltilabilir. Numune
yiiksek sicakliklarda uzun siire eritilir, sonra hizla peritektik sicaklifa sogutulur ve daha
sonra da yavas sogumaya birakilirsa gozeneklerin sayist 211 sayisini azaltabilir. Boyle bir
yontemle siiperiletken fazin iletkenligi gelistirilebilir ve 123 fazi i¢ine yayillmis 211

bolgelerinin biiyiikliigii 1-5 mikron mertebesine azaltilmis olur (Sekil 1.16).

1.13.3. Ark-Dokiim (Ark-Casting)

Bu yontemde, diger yontemlerde oldugu gibi baslangi¢ tozlari olarak Y,0s;, BaCO;
ve CuO tozlan karistirilarak kalsine edilir. Kalsine edilen tozlar tablet haline getirilerek

tilkenmeyen elektrod ark firimi igerisine yerlestirilir ve elde edilen eriyik, su sogutmali
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bakir kaliba dokiiliir. Bu sekilde elde edilen orneklerin yogunlugu 5,24 gr/cm’ tiir ve
950°C’de 80 saat oksijen ortaminda tavlamadan sonra bu yogunluk, Y123 siiperiletken
fazinin teorik yogunlugunun % 93’ii olan 5,97 gr/cm3 degerine ¢ikmaktadir.

Yanmaz ve arkadaslart (Yanmaz vd., 1993) bu metodu bir miktar degistirerek
ark-dokiim ile tiretilen numuneyi eriterek biiylitme islemine tabi tutmuslardir. Gelistirilen
bu yonteme arc-quench-powder-growth (AQPG) adi verilmistir. Bu yontemde ark-dokiim
yapilan malzeme toz haline getirilip 6giitiildiikten sonra, tablet olarak hazirlanir. Numune
1100 °C’ de 20 dakika bekletilir ve sonra 100 °C/saat hizla 1000 °C’ye sogutulur. Daha
sonra numune 1 °C/saat hizla 950 °C’ye ve bu sicaklik degerinden sonra da firin
kendiliginden sogumaya birakilir (Sekil 1.17). Numunenin oksijen ortaminda tavlanmasi

islemi 1 saat siirede ve 600 °C’de gerceklestirilir.

YO+ L
1500 ﬂ 22113 -
O 100 — .
T 5% 123211 +L)
~
S
2 500

Sekil 1.17. AQPG yonteminin sematik gosterimi

Tavlanan numunenin VSM (vibrating sample magnetometer) aleti kullanilarak elde
edilen manyetizasyon egrilerinden yararlanarak J. degerleri hesaplanmistir. 1 T lik alan
altinda 4,2 K, 50 K ve 77 K de hesaplanan J. degerleri sirasiyla 1,2){105 A/cmz, 2x10*

A/cm? ve 5x10° A/em? olarak bulunmustur.

1.14. Gd, Yb ve Baza Katki Maddelerinin YBCO Siiperiletkeni Uzerindeki
Etkileri

Y123 siiperiletkeninin bulunusundan giiniimiize kadar bu siiperiletkenin yapisal ve
fiziksel 6zelliklerinin iyilestirilmesi amaciyla degisik arastirmacilar tarafindan, Au, Ni, Ag,

Hg, Al, Zn, Fe, Co, Gd ve Yb gibi farkli katki atomlar1 kullanilmigtir. Katkilama isleminde
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kullanilan katki atomlarinin caplari, ana yapidaki atomlarin ¢aplarindan farkli oldugunda,
numunenin yapisal ve fiziksel 6zelliklerinde degisimler meydana gelir. Ornegin, eritme-
bilyiitme (melt-textured) yontemiyle hazirlanan Y123 bilesigine Ag,O katkisinin,
numunenin kritik akim yogunlugu ve tersinmezlik c¢izgisi gibi siiperiletkenlik
parametrelerini arttirdigi bilinmektedir. Kritik akim yogunlugunun artmasinin nedeni,
Ag,O ilavesiyle numunedeki mikrogatlak  yogunlugunun azalmasi  seklinde
aciklanmaktadir (Mendoza vd., 2000). Au’mn Y123 bilesigine katkilanmasinda, orgii
parametresinde (11,6821 den 11,7121e) ve siiperiletkenlige gecis sicakliginda (~2 K) belli
bir miktar artig gozlenmistir. Gegis sicaklifindaki bu artisin sebebi, Au ilavesiyle, CuO,
diizlemlerindeki delik (hole) konsantrasyonunun artmasi seklinde ac¢iklanmaktadir (Cieplak
vd., 1990). Ayrica siiperiletken olmayan Y,BaCuOs (Y211) tozlarinin, eritme-toz-eritme-
biyiitme (MPMG) yontemiyle iiretilen Y123 Ornegine homojen sekilde katilmasi
sonucunda, kritik akim yogunlugunun (J.) yiikseldigi goriildii (1 T ve 77 K de 3x10*
A/cm?). Bu yontemle iiretilen numunelerde, 211 pargaciklarinin hacimsel kesrinin
artmastyla J.'nin degerinin yiikselmesi, 211 ince parcaciklarinin ¢ivileme merkezi gibi
davrandigini1 gosterir. Benzer 6zellikler nanometre boyutundaki MgO pargaciklarinin Y123
siiperiletken 6rnegine katilmasinda da goriiliir (Fujimoto vd., 1992; Chen vd., 1997).
Toz-eritme yontemiyle (PMP) iretilen YBaCu;Oy, ve Yo4GdogBarCuzO,
orneklerinin karsilastirmali manyetizasyon ol¢iimlerinde, farkli sicakliklardaki J. ve aki
civileme kuvveti degerlerinin Gd eklenmis numunede daha biiyiik oldugu saptandi. Bu
calismada o6rmege Gd eklenmesiyle YBCO’daki Y211 parcacik boyutlarinin 3,2 pm’den
0,96 pm’ye azaldigr goriilmiistiir. Y211 parcaciklarinin boyutlarindaki azalma ise,
numunedeki mikrocatlaklarin azalmasim ve Y123 ile Y211 fazlan arasindaki ara yiizeyin
artmasint saglar. Etkin civileme merkezi 6zelligine sahip olan Y123 ile Y211 fazlan
arasindaki ara yiizeyin artmasi ise J; ve aki ¢ivileme merkez yogunlugunun artigina sebep
olur. J. deki artisin diger bir nedeni aki civilenmesinin, girdap oOrgiisiiyle etkin alan
arasindaki elastik etkilesmeden kaynaklandigi diisiiniilerek agiklanabilir. YBCO’da
bolgesel orgii uyumsuzluklar, Y ile farkli iyonik yarigaplara sahip nadir toprak
elementlerinin (RE) kismi yer destirmesi ile olusur ve bu durum etkin alan olusumuna yol
acar. Gd** iyon yarigap1 Y>* iyon yaricapindan daha biiyiik oldugundan, Gd katkilanmus
numunede ilave bir aki c¢ivilemesi olusur ve bu durum J. artistna sebep olur

(Feng vd., 1998).
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Chihiro Taka ve arkadaslarinin Y,Gd,.\Ba;Cu3O7., bilesigi iizerinde azalan oksijen
konsantrasyonuna baglh calismalarinda, T. nin dar bir aralikta 15 K kadar arttigim
gordiiler. Arastirmacilar bu artisin nedenini, Y’ nin Gd ile yerdegistirmesi sonucu, CuQO,
diizlemlerindeki bosluk (hole) konsantrasyonunun azalmasinin 6nlenmesine ve daha diisiik
oksijen iceriginde c- eksenindeki uzamanin bastirilmasina bagladilar (Taka vd., 2002).

Katihal tepkime yontemiyle hazirlanan Y,Gd; «Ba;,Cus07 5 bilesiginde, x = 0,2 icin
kritik akim yogunlugu 10 K’de 1,5x10* Alem? olup, bu deger saf Gd123 siiperiletkeninden
tic kat daha biyiiktiir. Nishida ve arkadaslarinin yaptigi bu c¢alismada ayrica,
manyetizasyonun sicakliga gore degisimi de incelenmistir (Nishida vd., 2003). Kritik hal
modeline gore ikinci tip siiperiletkenlerde manyetizasyon (AM), sicaklikla [1-(T/T O™
ifadesine bagli olarak degisirken (m kritik iis sabiti), yapilan c¢aligmada ise AM

manyetizasyonunun Ae -

o ifadesine gore ekponansiyel olarak degistigi bulunmustur
(Burada T, verilen bir alandaki karakteristik sicaklik degeri olup 10-30 K arasinda degisir).
Arastirmacilar AM’deki eksponansiyel degisimin kokeninde {i¢ farkli unsurun etkili
olabilecegini diisiindiiler. Bunlar; (1) taneler arasi1 zayif ciftlenim, (2) tane i¢i zayif
civilenme (Hagen ve Griessen, 1989) ve (3) tane sinirlarindaki zayif civilenme (Manuel
vd., 1991) seklinde siralanabilir.

RE;;xBa; \Cu30¢:5 (RE = Nd, Sm, Eu, Gd; REBCO) siiperiletkenleri iizerine yapilan
bir¢ok arastirma, bu bilesigin YBCO siiperiletkeni ile karsilastirildiginda, manyetik alanda
daha yiiksek J., T. ve tersinmezlik alan degerine sahip oldugunu gostermistir. Ozellikle
NdBCO siiperiletkeni 96 K’lik gecis sicakligi ile REBCO bilesenleri arasinda dikkat
cekmektedir. Yapilan son ¢alismalarda, RE elementlerinin YBCO siiperiletken yapisinda
Ba ile yer degistirdigi ( Gd/Ba ve Nd/Ba) ve degisim oranina bagl olarak civileme
yogunlugunun ve J./nin arttigt bulunmustur (Koshizuka vd., 2001). RE/Ba yer
degistirmesinde Gd’un iyonik yaricapinin diger RE elementlerin gore daha kiiciik olmasi
Gd elementini, civileme merkezi mekanizmasinin anlagilmasi ve kontroliinde daha ¢ekici
yapmaktadir (Miyachi vd., 2003; Hu vd., 2003; Nariki vd., 2003; Prado vd., 1998).

Yb123 siiperiletken bilesiginin RE123 ailesi igerisinde nispeten diisiik erime
sicakliina sahip olmasi (Soh ve Fan, 2000), onun ¢esitli siiperiletken aletlerin yapiminda
tercih edilmesini saglarken, bu 6zellik aym1 zamanda diisiik althik sicakliginda sivi-faz-
bilyiitme teknigiyle de film iiretimine kolaylik saglar (Yamaguchi vd., 2003; Ichino vd.,
2003; Inoue vd., 2003). (Yb;xREy)Ba,Cu;Oy (Yb,RE)I123 siiperiletkeninin olusumu

tizerine RE (RE = La, Pr, Sm, Gd, Nd) elementlerinin etkisinin incelendigi ¢alismalarda,
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belli oranlardaki RE elementleri yer degistirmesiyle (Yb,RE)211 ve BaCuO, yapanci
fazlarinin azaldig goriildii. Tek fazli (Yb,RE)123 bilesigi, Pr i¢in x = 0,1’in iizerinde, Sm
icin x = 0,2 degerinde ve Gd i¢in x = 0,25 degerindeki RE degisiminde sentezlendi. Ayrica,
tek fazli (Yb,Re)123 ornekleri Yb123 orneklerinden daha yiiksek (20-30 K) ayrigsma
sicakligr gosterdi. Tek fazli (Yb,Re)123 orneklerinde en yiiksek T.(sifir) degeri, Pr icin
88,5 K (x = 0,1), Sm icin 91,5 K (x = 0,2) ve Gd i¢in 92,0 K (x = 0,3) olarak bulundu
(Tablo 1.3). Bu veriler, biiyiik iyonik yarigapa sahip RE elementleri yer degistirmesinin tek
fazli (Yb,Re)123 olusumunda etkili oldugunu kanitlar (Yokoyama ve Kita, 2004; Kita ve
Yokoyama, 2003).

Tablo 1.4. (Ybi«,Gdy)Ba,CuzOy Orneklerinin  farkli  sinterleme
sicakliklarindaki ~ Te(baslangig), Tc(sifir) ve AT, degerleri
(Yokoyama ve Kita, 2004).

Tsinter.(K) X T.(baslangic) | Te(sifir) | AT,
1173 0,1 94,0 85,0 9,0
0.2 94,0 88,0 |60
0.3 93,0 - -
1183 0,1 94,5 895 | 5.0
0,2 94,5 89,0 5,5
0,3 94,0 89,0 5,0
1193 0.1 93,0 90,0 3,0
0,2 93,0 88,5 4,5
0,25 93,0 90,5 2,5
0,3 93,5 92,0 1.5
1203 0,1 93,0 90,5 25
0,2 93,0 89,5 3,5
0,3 92,0 91,0 1,0

Ortalama 1,1 wm c¢apa sahip Yb211 parcaciklart iceren Yb-Ba-Cu-O bulk
siiperiletkeni eritme yoOntemiyle hazirlandiginda, numuneler 2 K gibi dar bir gecis
araliginda ve 88,5 K’de gecis gosterdi. RE123 ailesi icerisinde, Yb123’iin diisiik T,
sicakligina ragmen, 77 K’de ve 0 T°da 5,5x10® A/cm? gibi yiiksek degerde koruyucu akima
sahip olmasi, onun benzer yontemle hazirlanmis Y123 ve Nd123 siiperiletkenleri ile
karsilastirilmasina imkan verir (Mochida vd., 2002).

Eritme yontemi, zayif baglanti icermeyen biiyiik taneli ve yiiksek degerde koruyucu
akima sahip RE-Ba-Cu-O malzemelerinin iiretiminde bagarilidir. Iri taneye sahip tek kristal

tiretmek ig¢in, iistten tohumlamali eritme-biiyiitme teknigi yaygin olarak kullanilmaktadir.
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Bu yontem biiyiikk agili tane simirlarindan kaynaklanan zayif taneler arasi etkilesim
probleminin {iistesinden gelinmesine olanak saglar. Buna ragmen yontem, hassas bilesim
kontroliine, hassas sicaklik degisimine (gradyant) ve uzun islem zamanina gereksinim
duyar. Bu nedenle, manyetik olarak yiikselmis tren gibi bazi pratik uygulamalar igin
gerekli olan 100 mm’den biiylik tek kristal tanesinin {iretilmesi zordur (Hull, 2000;
Fujimoto, 2000). Bu nedenle seri iiretim icin daha kolay bir yontem aranmir. Birlestirme
islemi, birlesebilen siiperiletkenlerin boyutlariyla sinirlandirilamayacagindan, eritme
islemiyle elde edilmis bulk (kiilge) malzemelerin birlestirilmesi onlar1 eriterek saglanabilir.
Kiilge seklindeki yiiksek sicaklik siiperiletken uygulamalar i¢in uygun Ozellikler bu
yontemi elverisli yapar. RE123 ailesi icerisinde, Yb123 en diisiik ayrigsma sicakliina sahip
oldugundan, bu yap1 birlestirme (kaynak) malzemesi olarak kullanilabilir. Delamare ve
arkadaslari, iki Y123 tanesini Yb123’li kaynak malzemesi olarak kullanarak birlestirmeyi
basardi. Onlar ¢alismalarinda, iki bitisik Y123 taneleri arasinda Yb123’iin, siiperiletkenligi
bozan farkli fazlara (Yb,BaCuQOs, BaCuO, ve CuO) aynistigin1 gozlemlediler. Bu durum
RE123’iin uygun bir sekilde birlestirilmesi yonteminde, Yb123 kullaniminin zorunlu
oldugunu gosterir. Diger taraftan bazi arastirmacilar, Y123 kristallerini birlestirmede Yb
123’ i birlestirme malzemesi olarak kullandilar ve manyetik kaldirma kuvvetini orijinal
degerinin %92 oraninda elde ettiler (Delamare vd., 2000; Mukhopadhyay vd., 2000; Athur
vd., 1998).

1.15. Difiizyon Mekanizmalari

Siv1 ve gaz gibi akiskanlarda rasgele molekiil hareketi, molekiiler konsantrasyon
farkliliklarinin oldukga ¢abuk yok olmasina neden olur. Cogu katilarda ve 6zellikle kristal
yapiya sahip olanlarda, atomlar denge konumlarina daha sikica baghdirlar. Bununla
beraber orgii icerisindeki bazi1 atomlar, 1s1l titresimden dolay1r rasgele hareket ederler. Bu
tir hareketler malzeme icerisinde madde tasinmasini saglarlar ve bu olaya kat1 hal
difiizyonu denir. Difiizyon olayi, metallerin 1s1l 6zelliklerinin 1iyilestirilmesinde,
maddelerin katilastirilmasinda, transistor ve giines pili iiretiminde, ¢ok amacl seramik
tiretiminde ve siiperiletken seramiklerde siiperiletkenlik mekanizmasinin anlasilmasinda
kullanilmaktadir.

Sabit bir kaynaktan difiizyon yonteminde atomlarin difiizyonu, malzemenin yiizeyi

genellikle difiizyonu yapilacak olan maddenin kalin bir filmi ile kaplanarak, deneysel
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olarak gerceklestirilir. Bu durumda difiizyon tavlanmasi siirecinde, numunenin
yiizeyindeki safsizlik konsantrasyonunun sabit tutuldugu (sabit kaynak) bir durum
gerceklesmis olur.

Bir boyutlu, sabit kaynaktan difiizyon durumunda atom difiizyonu dinamigini
tanimlayan Fick’ in II. kanunu,

ON __0°N

ER

esitligiyle verilir. Burada konsantrasyon alani N(x,t), t zaman1 ve tek boyutlu x

(1.28)

uzaysal degisiminin fonksiyonu olarak ele almmustir. ikinci derece kismi diferansiyel
denklem olan (1.28) denkleminin tek bir ¢6ztimii i¢in, difiizyon alaninda iki bagimsiz sarta
ihtiya¢ vardir. Pratikte ¢ok sik karsilasilan yari-sonsuz bir katida, sabit bir kaynaktan

meydana gelen difiizyon siireci i¢in baglangi¢ ve sinir sartlar sirasiyla asagidaki gibidir:

t=0,x>0icin N(x,0) =0 ve x =0, t > 0 icin N(0,t) = Ny (1.29)

Yukaridaki iki sart dikkate alinarak, sabit bir kaynaktan ileri gelen difiizyon i¢in

(1.28) denkleminin ¢6ziimii,

N(x.t) =N, (1 —erf 2jD_tj (1.30)

seklinde olur. Burada N = N(0,t), numune yiizeyindeki sabit konsantrasyonu; N(x,t),
x derinligindeki safsizlik konsantrasyonunu; D, difiizyon katsayisini; t ise difiizyon
siiresini ifade etmektedir. Ayrica z = x / 2Dt olmak iizere erf (z) Gauss hata
fonksiyonudur ve bu fonksiyon asagidaki denklem ile tanimlanir:

erf(z) = e dz (1.31)

ij
Vg
(1.30) denkleminde erfc(z) = 1—erf(z) oldugundan bu denklem genellikle

X

2Dt

N(x,t) = Nerfc (1.32)
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seklinde yazilir (Glicksman, 2000; Shewmon, 1963).

1.15.1. Yiiksek Sicaklik Oksit Siiperiletkenlerinde Difiizyon Mekanizmalari

Yiiksek sicaklik seramik oksit siiperiletkenlerde; nokta kusurlart (bosluk ve arayer),
bir ve iki boyutlu kusurlar (dislokasyonlar, istif kusurlar1 ve tane siirlar1) ve ii¢ boyutlu
(gozenekler, mikrogatlaklar, vs.) yapisal kusurlarin hemen hemen biitiin miimkiin tipleri
gozlenmistir.

Tek kristal oksit siiperiletkenlerde atomlarin tasinma (migration) mekanizmasi
yariiletkenlerdekine benzer sekilde olup bunlar;

a) bosluk mekanizmasi,

b) arayer mekanizmasi,

¢) ayrisim mekanizmas,

d) istif kusurlar1 ve dislokasyon yolu ile tasinma,
seklinde siralanabilir.

Kristal yapisinda gozeneklere ve tanelere sahip olan polikristal seramik
siiperiletkenlerde atomik difiizyon ise (Sekil 1.18a),

a) goOzenek yiizeyleri boyunca,

b) tane sinirlart boyunca,

c) ikizleme sinirlar1 boyunca,

d) taneler icine (tek kristallerde karakteristik difiizyon mekanizmalar ile) taginma
yoluyla gerceklestirilebilir (Dzhafarov, 1996; Abdullaev ve Dzhafarov, 1987; Choi vd.,
1990).

Polikristal siiperiletken tanelerde boslukla tasinma mekanizmasi ( tek kristalde
difiizyon durumlarinda) orgiiniin esas iyonlarnin iyonik yaricapina, yiikiine ve elektron
yapisina benzer atomlar i¢in uygundur. YBa,CuzO’da katyon yerdegistirmesinin
hesaplanmis ¢oziinme enerjileri (belli konumdaki Y*°, Ba*?, Cu*? ve O atomlarimin iyonik
yiikleri ile), katki iyon yarigcapinin bir fonksiyonu olarak biiyiik sistematik degisimler
gostermektedir (Islam ve Baetzold, 1989). Bu sonuglar, iki degerlikli M™ (M** = Ni*?,
Zn*? ve Cd*?) katyonlarimin komsu 6rgii iyonlarimin yerine gegerek ve yerel simetride
kiiciik degisikliklere sebep olarak, tercihen diizlemdeki Cu(2) konumlarina yerleseceklerini
ima eder (Sekil 1.18b). Katki iyonlariyla kusatilmis Cu(2) konumundaki bir esas orgii

iyonunun katki iyonuyla yerdegistirmesi, Cu(1)-O(4) bag mesafesinin azalmasiyla ve M*
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O(4) bag mesafesinin artmasiyla sonuclanir. Cu(1)-O(4) bag mesafesi ise YBa,Cu3;O’nun

elektriksel 6zelliklerini yansitan onemli bir parametredir.

(b)

+ 0O(2)
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(a) OWO (3)
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Sekil 1.18. (a) Seramik siiperiletkenlerde; gozenek yiizeylerine (1), tane sinirlarina
(2), ikizlenme sinirlari boyunca (3), ve tane iclerine difiizyon (4)
hareketinin sematik gosterimi. (b) CuO, diizleminde Cu(2) konumlarina
iki degerlikli bir ge¢is metal iyonunun yerlesmesi

Uc degerlikli Al ve Fe® icin ¢oziinme enerjilerinin hesaplanmis degerleri, bu
iyonlarin yerel olmayan model i¢in Cu(2) yerlerini ve daha yerel model i¢in Cu(1) yerlerini
isgal ettigini isaret eder. Pratikte bunlarin her ikisi de meydana gelir ve bu yerlesmeler 1s1l
islem ve kismi oksijen basinci ile kontrol edilebilir. Y123 bilesiklerinde hem itriyum hem
de baryum nadir toprak elementleriyle yer degistirebilir. Baryumun yerine ii¢ degerlikli
nadir toprak iyonlar1 (lutesyum, gadolinyum, holmiyum, europyum, neodimyum ve
lantanyum) yerlestiginde, iyon biiyiikliigii ile c¢Oziinme enerjilerinin bir iligkisi
gozlenmektedir.

Simdiye kadar yapilan arastirmalar, manyetik ve eselektronik yapili nadir toprak
iyonlarinin (neodimyum, samaryum, europyum, gadolinyum, holmiyum, erbiyum ve
lutesyum) esas orgiideki Y™ iyonlarmin yerine yerlestigini ve siiperiletken gecis
sicakligina onemli bir etkisinin (2-3K) olmadigimi gostermektedir. Ca, Sr alkali toprak
iyonlar, kristalde Ba** konumlarina yerlesirken, Ni*2, Zn**, Cd** ve Al" gecis metal
katyonlari, tercihen bakir konumlarina yerlesebilir. Katki iyonlar1 hem polikristal Y123’iin
tanelerinde, hem de tek kristal Y123’de CuQ,; diizlemlerinde veya Cu-O zincirleri boyunca

tasinmaktadir (Islam ve Baetzold, 1989; Taka vd., 2002).
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Y123 siiperiletkeninde birim hiicre, 750 °C’den daha biiyiik sicakliklardan oda
sicaklifina sogutma islemi esnasinda tetragonal yapidan ortorombik yapiya doniisiir ve
olusan ortorombik fazdaki bi¢cim bozulmalari, ikizlenmeler tarafindan saglanir.
Ikizlenmeler genellikle tetragonalden ortorombik faza gecis esnasinda oksijen
diizenlenmesiyle ilgili sekil degisiminden kaynaklanan stresleri barindirarak, (110) ve
(1 10) diizlemlerinde sekillenirler. Dolayisiyla Y123 siiperiletkeninde ikizlenme sinirlart
kolay bir difiizyon yolu gibi davranir. Diger yiizey kusurlariyla birlikte (gozenekler, istif
kusurlar vs.) bu ikizlenmeler ve “domain’’ ler oksit siiperiletken bilesimlerinde atomik
difiizyona etki edebilmektedir. Boylece yiiksek sicaklik seramik siiperiletkenlerde difiizyon
ayn1 anda; (a) gdzeneklerin yiizeyleri, ikizlenmeler, ’domainler’’ ve tane sinirlar1 boyunca
hizl difiizyon ve (b) tane iclerine dogru yavas difiizyon seklinde iki yolla olabilmektedir
(Sekil 1.18a) (Cevik, 1998).

Giiniimiize kadar farkli arastirmacilar tarafindan siiperiletkenlik mekanizmasinin
anlasilmas1 amaciyla yiiksek sicaklik oksit siiperiletkenlerine degisik elementlerle difiizyon
calismalar1 yapilmistir (Tablo 1.5 ve Sekil 1.19) (Dzhafarov, 1996; Berenov vd., 2002).
Radyoaktif Cu elementinin, yaklastk % 5 bosluga (poroziteye) sahip YBa,CuzO7.y
polikristal siiperiletkeni iizerine seri ¢ikarma yontemiyle yapilmis difiizyon ¢aligmasinda,
difiizyon katsayisinin 800-950 °C sicaklik araliginda D = Dgexp(—E./kT) ile verilen
Arrhenius bagitisina uydugu ve 2,65 eV’luk aktivasyon enerjisine sahip oldugu goriildii.
Bu calismada oksijen kismi basinci azaldik¢a, bakirin difiizyon katsayisi artmaktadir.
Degisen oksijen kismi basinci ile Cu-O diizlemindeki oksijen iyonlarinin konsantrasyon ve
diizenlenmesinin yeniden saglanmasi1 ve bdylece bakirin difiizyon katsayisinin degismesi,
bakir difiizyonunun, diizlemdeki Cu-O zinciri boyunca oldugunu gosterir. Oksijen kismi
basincinin azalmasi oksijen iyonu bosluk (vacancy) sayisimin arttirir, bu durum ise Cu
difiizyon katsayisinin artmasina sebep olur. Y123 siiperiletken seramiklerinde demir ve
kobalt difiizyonu, enerji ayirimli x-isinlar1 floresans teknigi (EDXRF) ile 615-880°C
sicaklik araliginda incelendi (Dzhafarov vd., 1996). Demir difiizyonu yapilmis ortorombik
YBaCuO orneginin ¢ orgii parametresi, difiizyon sicakligiyla (200-500°C araliginda)
dogrusal olarak artarken kobalt difiizyonu yapilmis numuneni ¢ parametresi sicaklikla
azalmaktadir. Buna ilave olarak Y123’de her iki tiir katki difiizyonunun tetragonal fazin
olusumunu tesvik ettigi belirtilmistir (Felner ve Brosh, 1991).

Eritme yontemiyle biiyiitiilmiis (textured) Y123 polikristal 6rnege yapilan Ca ve Ag

difiizyonunda, bu elementlerin tane sinirlarina yerleserek kritik akim yogunlugunu (J.)
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onemli oranda iyilestirdigi belirtildi (Zhao ve Cheng, 2003; Cheng vd., 2003). Ca difiizyon
etkisi, tane sinirlarina (GB) yiik tastyici saglayarak tane siniri/eklem direncini azaltmasi ve
boylece GB kritik akim yogunlugunu arttirmasi seklinde aciklanir. Ag difiizyonu etkisi ise,
Ag’in tane smirt yakininda (GB) CuO, diizlemindeki Cu ile kismi olarak
yerdegistirebilecegi, bu durumun Cu-O baglarindaki geometrik bozulmay1 azaltabilecegi

ve boylece etkin GB’nin daha ince olmasi seklinde aciklanir.

Tablo 1.5. D=Dgexp(—E./kT) olmak iizere yiiksek sicaklik kiilce (bulk) siiperiletkenlerinde
difiizyon katsayisinin, difiizyon tavlama sicakligia baglilig

Siiperiletken Element Sicaklik (°C) D, (cmZ/s) E, (eV) Arastirma Teknigi
YBa,Cu;0, Cu 600-950 4 2,65 Radyoaktif-izotop
YBa,Cu;0, Ag 500-800 1,0x107 1,1 Radyoaktif-izotop
YBa,Cu;0, Au 500-800 3,2x107 1,0 Radyoaktif-izotop
YBa,Cu;0, Au 500-870 3,4x107° 0,85 XRD
YBa,Cu;0, In 200-500 1,1x1078 0,26 Radyoaktif-izotop
YBa,Cu;0, Sn 200-500 8,0x107° 0,58 Radyoaktif-izotop
YBa,Cu;0, Ni 400-500 1,0x1072 1,3 Radyoaktif-izotop
YBa,Cu;0, Fe 615-880 1,5x107 1,25 (yavas) EDXRF
YBa,Cu;0; Fe 615-880 1,8x107 0,90 (hizlr) EDXRF
YBa,Cu;0, S 200-300 5,0x107 0,32 (yavas) Radyoaktif-izotop
YBa,Cu;0, S 300-500 4,6x107° 0,42 (hizli) Radyoaktif-izotop
BiPbSrCaCu0(2223) Ag 350-800 5.2x107° 0,70 Direng
BiPbSrCaCu0O(2223) Ag 600-817 6,7x107 3.5 Radyoaktif-izotop
BiPbSrCaCu0O(2223) S 200-500 6,9x10™ 0,31 (yavas) Radyoaktif-izotop
BiPbSrCaCu0O(2223) S 200-500 1,6x107° 0,15 (hizl) Radyoaktif-izotop
107
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Sekil 1.19. YBa,Cu30; siiperiletkeninde, Ag (1,2), Au (2,4),
Cu (3,e) ve Fe (4,©) elementlerinin sicakliga bagl
difiizyon katsayilari




2. DENEYSEL CALISMALAR

2.1. YBa,;Cu307 (Y123) Bilesiginin Hazirlanmasi

Katihal tepkime yontemiyle hazirlanacak YBa,Cu3O7 bilesigini iiretmek i¢in Y,0s,
BaCO; ve CuO tozlan tartildi ve akik tagindan yapilmis havan yardimiyla tozlarin birbiri
icerisinde homojen bir sekilde karismasi saglandi. Toz bilesiklerin miktarlar1 YBa,Cu3O7«
stokiyometresine uygun olarak asagidaki kimyasal tepkime yardimiyla hesaplandi.

0,5 (Y203) + 2 (BaCO3) + 3 (CuO) — YBa,CuzO74 + 2 (CO») (2.1)

Kullanilan baslangi¢ tozlarimin saflik dereceleri, molekiil agirliklann ve 20 gr’lik

toplam kiitle icin toz bilesimi miktarlar1 Tablo 2.1’de verildi.

Tablo 2.1. Baslangic kompozisyonunun hazirlanmasinda kullanilan toz bilesimleri ve

miktarlar
Tozun Adi Sembolii | Saflik Derecesi | Molekiil Agirligr | Bilesik Miktari
(%) (a.u.) (gn)
Yitriyum Oksit Y,03 99,99 225,81 3,0260
Baryum Karbonat BaCO; 99,7 197,35 10,5786
Bakir Oksit CuO 99,9 79,54 6,3954

Homojen karisim elde etmek icin uygulanan 30 dakikalik 6giitme isleminden sonra,
elde edilen gri renkli toz karisim aliimina (Al,O3) pota icgerisine konarak Euroterm 808
kontrol iiniteli Lenton marka kare firin igerisine kalsinasyon islemi icin yerlestirildi.
Kalsinasyon ilk reaksiyon anlamina gelip, toz karistmin ilk termo-kimyasal islemini
olusturur. Kalsinasyon islemi yardimiyla ana fazi olusturacak ikili ve iiglii fazlarin olusumu
gergeklesir. Tozlar, 900 °C, 920 °C ve 930 °C’de 10 saat siireyle iic defa kalsinasyon
islemine tabi tutuldu. 930 °C deki kalsinasyon islemi siirecinde tozlar firindan ¢ikarildi ve
15 dakikalik ara ogiitmeden sonra tekrar ayni sicakliga kondu. Oda sicakliginda firindan

cikarilan karisimin siyaha yakin (koyu gri) renkte oldugu ve bir miktar kiilgelestigi
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gozlendi. Kalsinasyonun tamamlanmasindan sonra tozlar, 6nce agad havaninda elle
ogitiildiikten sonra, 30 dakika mekanik karnstiricida karnstirildi. Karstirilan tozlar,
sinterleme islemi icin hazir hale getirildi.

Ogiitiilen tozlar, 1 dakikalik uygulama siiresiyle 4 ton/cm® (400 MPa) basing altinda,
13 mm c¢apinda, 1’er gramlik tabletler halinde basildi. Tabletler, bir kare firinda, 930 °C’de
24 saat siireyle sinterlendi. Sinterleme islemi, Siiperiletken fazi elde etmek, karisimi
olusturan atomlar arasindaki baglar1 kuvvetlendirmek, polikristalleri meydana getirmek ve
kristal kusurlarin1 ortadan kaldirmak i¢in uygulanir. Son olarak, sinterlenmis drnekler 500
°C’de O, ortaminda 2 saat bekletildikten sonra 1 °C/dak hizla 300 °C sicakligina ve bu
degerden sonrada oda sicakligina sogutuldu. Bu 1s1l iglemlerin sematik gosterimleri Sekil

2.1 ve Sekil 2.2 de verildi.

T (°C)a
l 600dak
900 (930)
5 °C/dak
10°C/dak
20 i (dak)
88 688 864
Sekil 2.1. Toz karigimin kalsinasyon islemi sicaklik-zaman grafigi
TCC)A
1440 dak
930 1°C/dak o
00 120 dak A/l ’
5°C/dak
1°C/dak
300
20 >
182 1622 2052 2172 2652 t(dak)

Sekil 2.2. Saf YBa,Cu3O7 Orneginin sinterleme ve oksijen verme islemi
sicaklik-zaman grafigi
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2.2. Gadolinyum ve iterbiyumun Y123 Siiperiletkenine Difiizyonu

Bu calismada, dénceden hazirlanan silindir bicimli YBa;Cu30O74 (Y123) orneklerinin
bir yiizeyi iizerine gadolinyum (Gd) veya iterbiyum (Yb) filmi ugurmak i¢in, VARIAN
VT-422 elektron demetli buharlagtirma sistemi kullanildi (electron beam evaporation). Bu
buharlastirma iinitesinde, sivi azot sogutmali én vakum ve yiiksek vakum ( iyon ve
titanyum siiblimasyon ) pompalari kullanilarak, yaklastk 9x107 torr’luk bir vakum
degerine ulasilmaktadir. Buharlastirma esnasinda ise bu vakum degeri 10 torr’a kadar
diigmektedir. Bu sistemde, bakir potalardaki buharlastirilacak malzeme, bir elektron
tabancasi ile bombardiman edilmekte ve potalar su ile sogutulmaktadir. Buharlastirilacak
malzeme, potaya konularak elektron tabancasi calistirihir. Elektron kaynagi olarak
kullanilan tungsten filamanla pota arasina yaklasik 4 kV’luk bir gerilim uygulanir. Boylece
elektronlarin filamandan ayrilip buharlastirilacak olan hedef O6rnege ulasmasi saglanir.
Hedef numune, Y123 iizerine buharlastirilacak filmin baslangic tozunun Onceden
preslenip, yaklasgik 1x2x9 mm’ boyutlarinda kesilmesiyle olusturulmustur. Ince filmi
tiretilecek olan hedef malzemenin konuldugu bakir potalarin kenarlarina yerlestirilmis olan
diisey miknatislar, filamandan ¢ikan elektronlar1 potaya odaklar. Ayrica potalarin
bulundugu bakir blogun dogrusal olarak hareket etmesi, filamandan ¢ikan yiiksek enerjili
elektronlarin hedef malzemenin tiim yiizeyine ulagsmasini saglar. Sekil 2.3 (a) da VARIAN
VT-422 elektron demetli buharlagtirma sisteminin optik fotograf ve (b) de bu sistemde
kullanilan elektron tabancas1 ve potalarin sematik goriintiisii verilmistir.

Yapilan calismada, 6zel deneylerle (belirli bir miktar gadolinyum veya iterbiyumun
cam ylizeyine buharlastirilmasi ve buharlagtirilan film kiitlesinin dl¢iilmesiyle) Y123 6rnek
yiizeyinde olusturulan film kalinlig1 yaklasik 4 pum olarak bulundu. Buharlagtirma islemi
tamamlandiktan sonra Gd ve Yb kaplanmus tabletler Euroterm 818 kontrol iiniteli 120 cm
uzunlugundaki Lenton marka yatay tiip firinda; 600, 700, 800, 850 ve 900 °C de 12 saat,
ayrica 800 °C’de 24 ve 48 saatlik siirelerle termal difiizyona tabi tutuldular. Ornek
hazirlama ve difiizyon isleminin sematik goriiniimii Sekil 2.4’ te verildi. Sabit sicaklikta
bekletilen 6rneklere 5 °C/dak’lik yavas sogutma uygulandi. Isil islemlerde kullanilan firin
kontrolorlerinin sicaklik l¢iim hassasiyeti 2 °C’dir. Yapilan bir¢ok deneme sonucunda en
iyi difiizyon tavlama sicakligimin 900 °C oldugunu belirledikten sonra, karsilastirma

amaciyla difiizyon yapilmamis Y123 6rnekleri de 900 °C’de 12 saat termal tavlamaya tabii
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tutuldu. Difiizyon isleminin sonunda tiim ornekler 500 °C’de 2 saat oksijen ortaminda

tutularak 1 °C/dak hizla 300 °C’ye kadar sogutuldu.

Y123 tablet tutucu —>é

Pota —

bl

Hareket dogrultusu Flaman Miknatis

Sekil 2.3. (a) VARIAN VT-422 elektron demetli buharlastirma sisteminin optik
fotograf ve (b) bu sistemde kullanilan elektron tabancasi ve potalarin
sematik goriintiisii
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BaCO; CuO

A 4
\ 4
Karistirma

Kalsinasyon | 900,920,930 °C’de 10’ar saat

1

TCC) A
Presleme P = 400MPa 900 12 saat

500

Sinterleme 930 °C’de 24 saat 300

X Gd Filmi
1 A:Saf Y123 6rnegi
“ B: Film kaplanmis 6rnek

A:900°C’de 12 saat atmosfer ort. tavlal
B: 900, 850, 800, 700 ve 600°C’de 12 saat
atmosfer ortaminda difiizyon tavlamasi

B: Kademeli film ¢ikararak EDXRF
yontemiyle difiizyon-katki atom
konsantrasyonunun belirlenmesi

Sekil 2.4. Ornek hazirlama ve difiizyon isleminin sematik goriiniimii

2.3. Yapilan Olciimler

2.3.1. Diferansiyel Termal Analiz (DTA) Olgﬁmii

Y123 bilesimine uygun olarak kanstirilan baglangic tozlarindan numunenin;
kalsinasyon, sinterleme, faz ge¢is ve oksijen salma veya alma sicakliklarini belirlemede toz
ornegin DTA o&l¢iimiinden yararlanildi. Bu 6l¢iimler sonucunda orneklerin kalsinasyon ve
sinterleme sicakliklar belirlendi.

Orneklerin endotermik ve ekzotermik reaksiyonunun sicakliga gore degisimi DTA
analiziyle saptandi. Ornek toz ve referans drnegi olarak kullanilacak Al,O; tozu kiigiik iki
ayr1 aliimina potaya yerlestirildi. Daha sonra firin 5 “C/dak hizla 1070 °C sicakliga kadar
sitildi. Deney siiresince Al,O3 tozunun sicaklifi (T) ve Ornek ile referans tozu sicakliklart
farki AT (voltaj cinsinden) oOlciildii. DTA olciimiinde kullanilan ornek tozlari, daha

onceden sitokiyometrik oranlarda karistirtlmis oksit tozlardir. Sicaklik 6lctimlerinde Pt-
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Pt/Rh%13 termogift kullamldi. Olgiimler, gelistirilen bir program kullanilarak bilgisayar
yardimiyla yapildi. DTA sisteminin sematik ¢izimi Sekil 2.5’te verildi.

Referans tozu

Referans tozu

ornek tozu sicakhk
algilayicisi

Referans fozun
sicaklik voliajn

Ornek ve referans
tozun fark sicakhlk

valtaji

Sekil 2.5. Diferansiyel termal analiz aletinin(DTA) sistem geometrisi

2.3.2. Yogunluk Ol¢iimleri

Sinterleme isleminden sonra tiim 6rneklerin yogunluk olciimii Arshimed yogunluk
Olcme sistemi (densitometre) ile yapildi. Deney diizenegi Sekil 2.6’da goriildiigii gibi,
yogunlugu 15 °C’de 1,122 g.cm™ olan diethylphthalate sivisina kismen batirilmus aski ile

Sartorius BP 110 S marka dijital mikrobalans kontrollii bir teraziden ibarettir.
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“Sartorius” Terazi —

Terazi kefesi< — —

Dijital gosterge

'////C])/////////////// /////////C])///// /

Numune tutucu

Diethylpthalate Numune

Sekil 2.6. Arshimed yogunluk 6l¢iim yontemi deney diizenegi

Yogunluk 6l¢iimii, orneklerin havadaki (My) ve sivi igindeki kiitlesi (M) oOlgiilerek

gerceklestirildi ve asagidaki formiil kullanilarak yogunluk degerleri hesaplandi.

(2.2)

Bu formiilde, p, numunenin yogunlugunu, p, ise sivinin yogunlugunu ifade etmektedir.

S1vi1 igerisindeki Olctimler, 6rnek sivi igerisinde 30 s bekletildikten sonra alindi. Yogunluk
Olctimlerinde, yiiksek yogunluga sahip bir sivi oldugu i¢in diethylphthalate kullanilmistir.
Bu yontem, atomlar arasi fazla bosluk iceren bir malzemenin yogunlugunu hassas bir

sekilde 6lgmeye olanak verir.
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2.3.3. X-Isinlar1 Kirmimn Olgiimleri

Uretilen saf Y123 ve difiizyona ugratilan Y123 &rneklerinin x-1simnlari kirmnim
desenleri Rigaku D/Max-IIIC difraktometresinde CuKy (A = 1,5418 A, 40 kV, 30 mA)
1simimi1 kullanilarak elde edildi. Tiim 6l¢iimler, oda sicakliginda, 20° < 26 < 60° araliginda,
3°/dak. tarama hizinda ve 0,02°’lik drnekleme aralifinda yapildi. Olgiim yapilmadan 6nce,
orneklerin yiizeyleri her defasinda 1200 pm’lik SiC zimpara kagidi kullanilarak kabaca
alind1 ve alkolle temizlendi. X-151m1 kirinim desenlerinden kristalin 6rgii parametreleri, en

kiiciik kareler yontemiyle 0,004 A hassasiyetle hesaplandi.

2.3.4. X-Isinlar Fliioresans Olciimleri

Karakteristik x-1sinlari, madde igindeki bir elementin herhangi bir atomunun, i¢
yoriinge elektronlarinin uyarilmasiyla elde edilir. Bu uyarma sonucunda i¢ kabuklarin
herhangi birisinde meydana gelen boslugun, iist kabuklardaki elektronlardan biri tarafindan
doldurulmasi esnasinda karakteristik x-1sinlar1 yayinlanir. Uyarma yoluyla elde edilen bu
1sinlarin enerjilerinin Slciilmesiyle; numune igerisindeki elementlerin nitel, siddetlerinin
Olctilmesiyle de nicel tayini yapilir (Jenkins, 1988).

Y123 orneklerine Gd ve Yb termal difiizyonu isleminden sonra Gd ve Yb
atomlarinin konsantrasyonlar1 x-1ginlari fliioresans yontemiyle (EDXRF) belirlendi. Gd ve
Yb atomlarinin uyarilmasinda 123,6 keV enerjiye sahip fotonlar yayan Co-57 radyoaktif
halka kaynag (25 mCi) kullanildi. Bu atomlarin K, karakteristik x-1s1n1 piklerinin
Olcitilmesinde, yar1 maksimumdaki tam genisligi 150 eV olan Ultra LEGe detektorii kullanildi.
Olgiimlerin alindig1 x-1s1nlart fliioresans sisteminin deney geometrisi Sekil 2.7 ve sistemin blok
diyagrami ise Sekil 2.8’de verildi.

Difiizyon parametrelerinin belirlenmesinde, Gd ve Yb difiizyon edilmis Y123
orneginin yiizeyinden her defasinda yaklagik 10-20 wm kalinliginda ince filmler ¢ikartildi.
Her film cikarma isleminden once ve sonra Ornekten yaymlanan GdKg; (42,99 keV) ve
YbKq (52,38 keV) karakteristik x-151m1 piklerinin siddetleri Olgiilerek, bu 1sinlarin
siddetlerinde meydana gelen degisimler belirlendi. Bu degisimden yararlanarak Gd ve Yb
atomlar1 konsantrasyonlarinin derinlige bagli olarak belirlenmesi, dlciilen pik siddetlerini

konsantrasyona baglayan uygun kalibrasyon islemi yaparak gerceklestirildi.
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Numune
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Sekil 2.7. X-1s1inlan floresans ( EDXRF ) dl¢iimleri i¢in deney geometrisi

Berilyum Karakteristik TENNELEC 950
pencere™\ l“ X-151 Yiiksek voltaj
— 0,6 kV
- R
Sivi azot . o
sicaklig1 Onyiikseltici
Bilgisayar PCA+ADC TENNELEC
ve Analizor TC244
Software 2048 kanal Lineeer yiikseltici

Osiloskop

Sekil 2.8. X-1s1nlar1 fliioresans 6l¢iim sisteminin blok diyagrama.

Olciimler sonucunda, orneklerin kalinligma gore, Gd ve Yb atomlarinin
konsantrasyonlarinin degisim egrilerinden YBCO ornegindeki Gd ve Yb atomlarinin
difiizyon katsayilarn (1.32) ifadesi kullanilarak hesaplandi. Ayrica farkli sicakliklarda

hesaplanan Gd ve Yb difiizyon katsayilar1 kullanilarak ve
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D =D exp(-E,/kT) (2.3)

Arrhenius  bagintisindan  yararlanarak  aktivasyon  enerjileri  (E,)  belirlendi

(Glicksman, 2000; Bacaksiz vd., 2004).

2.3.5. Optik ve Taramal Elektron Mikroskobu (SEM) Olciimleri

Orneklerin parlatma isleminden once yiizeyleri 1200 pum’lik SiC zimpara kagidi
kullanilarak kabaca alindi ve alkolle temizlendi. Daha sonra parlatma bezi iizerine 10 um
ve 0,25 wm’lik elmas pasta kremi siiriilerek, biitiin 6rnekler Logitech PM2 marka otomatik
parlatma aletinde parlatildi. Orneklerin yiizey mikroyapilari, polarize 1s1kli bir optik
mikroskop kullanilarak incelendi. Nikon ECLIPSE ME600 model polarize 1s1kl1 optik
mikroskopta 20X biiyilitme, 10X g6z biiyilitmesi ve Nikon Coolpix 995 model dijital
fotograf makinesinin biiyiitme Ozelliginden faydalanilarak optik mikroyap:r c¢ekimleri
yapildi. Ayrica mikroyap1 incelemesine ilave olarak ornek ylizeyinde (taneler arasinda)
olusabilen yeni fazlar hakkinda bilgi edinmek amaciyla, JEOL JSM 6400 model taramali
elektron mikroskobu (SEM) ile 6rneklerin mikrofotograflari ¢ekildi.

2.3.6. Diisiik Sicakhk Direnc ve Manyetizasyon Olciimleri

Direng¢ ve manyetizasyon Ol¢iimlerinde “Quntum Design PPMS’’ sistemi
kullanilmis olup, bu deney sistemi ilgili parca (modiil) degistirilerek cesitli Olgiim
sistemlerine doniistiiriilebilmektedir. Laboratuarda mevcut olan modiiller diren¢ 6l¢iim
modiilii ile titresim Orneklemeli manyetometre (VSM) modiilii olup, deney sisteminin
genel goriintiisii ise Sekil 2.9°da verildi. Fiziksel 6zellik 6l¢iim sistemi (PPMS); manyetik
alan akim kaynagi, sivi azot ceketli helyum tanki ve tiim bu bilesenleri hassas bir sekilde
kontrol edebilen Quantum Design Model 6000 ana kontrolciisiinden meydana gelmektedir.
Ana kontrolcii; sicaklik kontrolciisii (1,9 K — 400 K) ile manyetik alan kontrolciisiinii (-7 T
— 7 T) icermekte olup, bilgisayar tarafindan CAN (acik network protokolii) data iletisim
kart1 yardimiyla tamamen kontrol edilebilmektedir. PPMS ve VSM sistemleri, Quantum
Design’in tak-cikar ozellige sahip gelecek nesil elektronik CAN mimariyi kullanarak

tasarladigi ilk 6l¢tim sistemidir.
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Sekil 2.9. Quantum Design PPMS sistemi

2.3.6.1. Diisiik Sicaklik Direnc Olciimii

DC diren¢ modiilii °Model 6000 PPMS’’ kontrolciisiine diren¢ kopriisii eklenerek,
direng Ol¢iim sistemine doniistiiriilmektedir. Bu koprii, dort nokta direng dl¢iim yontemiyle
veri alabilen birbirinden bagimsiz dort kanal icermektedir. Program ii¢ kanali ayni anda
kontrol edebilmektedir. Boylece, direnc¢ Slciimlerinde Sekil 2.10°da goriildiigii gibi ayni
anda 3 farkli 6rnegin (kanalin) direnci dlgiilebilmektedir. Direng 6l¢iim sistemini kontrol
eden program, komutlar dizisinin siralanmasi (sequence) seklinde olusturulmaktadir.
Calistinldiktan sonra sistem kontrol edilirken, bir sonraki deney i¢in yeni dosyaya ayni
programda yeni siralamalar yapilabilmekte ve kaydedilebilmektedir. Dolayisiyla sistem
dosyadaki ilgili komutlar1 ilk satirdan baglayarak yerine getirmekte ve bdylece sistem
haftalarca hi¢ durmadan calisabilmektedir. Diren¢ Ol¢iimiinde gerekli olan akim,
sistemdeki akim kaynagi tarafindan 5 nA ile 5 mA aralifinda istenilen degerde

uygulanmakta olup sistemin voltaj okuma hassasiyeti ise 20 nV’tur.
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Sekil 2.10. “Quantum Design’’ direng 6l¢timii igin 6rnek tutucunun iistten ve alttan
goriinimii

Orneklerin direng 6lciimii, 0,0; 0,5; 1,0; 1,5 ve 2,0 T gibi farkli manyetik alanlarda
(manyetik alan ornegin difiizyon yapilmis yiizeyine dik) ve 50 — 100 K sicaklik araliginda
yapildi. Her Ol¢iim oncesinde ornekler alansiz olarak sogutuldu. Direng oOl¢iimlerinde

kullanilan orneklerin boyutu yaklasik 1x2,5x9 mm’

olup, olgiimler Ornegin difiizyon
yapilmis yiizeyinden dort nokta yontemiyle alindi. Manyetik alan, Sekil 2.9°da goriilen s1v1
helyum tanki icindeki Nd siiperiletken telden olusan bobine akim uygulanmasiyla elde
edilmektedir ve manyetik alanin hassasiyeti ise 0,01 mT’dir. Olgiimlerde uygulanan akim 2

mA olup sicaklik hassasiyeti ise 0,05 K’dir.

2.3.6.2. Diisiik Sicakhik Manyetizasyon Olciimii

PPMS sistemine monte edilebilen Model P525 VSM 6l¢iim sistemi manyetizasyon
Olcmekte olup; hizli, hassas ve tamamen DC manyetometre kontroliiyle calismaktadir.
Ornegin lineer titresimi, VSM lineer motor hareketi tarafindan saglanmaktadir. Titresim
frekans1 40 Hz olup, titresim hareketi yapilmadan 6nce 6rnegin baslangi¢c konumu (touch
centering) sistem tarafindan otomatik olarak veya kullanici tarafindan belirlenir. VSM
algilama bobininin hassasiyeti manyetik alanin biiyiikliigiiyle etkilenmemektedir.

Titresim orneklemeli manyetometre sistemindeki (VSM) manyetizasyon Ol¢iimiinde
temel prensip, ornegin algilama bobini yakininda bobinin eksenel yoniinde titrestirilmesi
sirasinda es zamanl olarak algilama bobininde etki ile voltaj olusturulmasi ve bu voltajin

sistem tarafindan Olciilmesidir. VSM algilama bobini, standart PPMS ornek yerlestirme
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cubugu kullanilarak PPMS 6rnek odasima yerlestirilir. Algilama bobiniyle birlesik, bagil
osilasyon genligi 1-3mm ve frekans1 40 Hz olan gradiyometre kullanildiginda, sistem 1 Hz
veri hizinda 10°® emu’dan daha az degisimleri algilayabilmektedir. VSM sistemindeki
algilama bobini ve gradiyometre birimleri Sekil 2.11°de verildi.

Manyetizasyon ol¢iimii i¢in Ornek, siniissel titresim yapan Ornek cubugunun ucuna
takilir. Titresim merkezi tayini, gradiyometre algilama bobinin dikey ortasinda istege bagh
olarak otomatik veya elle olusturulabilir. Dogru merkezleme ve titresim genligi, optik
lineer kod c¢oziicii kullanan VSM motor modiilii (parcasi) ile kontrol edilir. Algilama
bobininde indiiktif voltaj yiikseltildikten sonra, frekans ve faz kilitlemeli yiikselteg
tarafindan VSM algilama modiiliinde 6l¢iiliir. Es zamanl algilama i¢in VSM algilama
bobini, referansa gore konum coziicii sinyali kullanir. Bu ¢6ziicii sinyal ise VSM lineer
motor hareketini saglayan modiilden gelen ham sinyali doniistiten VSM motor
modiiliinden elde edilir. VSM algilama modiilii, ¢oziiciden ve algilama bobininden gelen
yiikseltilmis voltajdan faz i¢i veya belirli fazlardaki sinyali algilar. Bu sinyallerin
ortalamasi alinir ve CAN araylizeyi aracilifiyla bilgisayardaki programa komut karsilig
olarak gonderilir.

Calismada kullanilan 6rneklerin manyetizasyon olctimleri, 5; 25; 50 ve 77 K’lik sabit
sicakliklarda, 5 mT/s’lik siipiirme hizinda ve -3 T ile +3 T arasinda manyetik alan
uygulayarak yapildi. Olciim siiresince manyetik alan 6rnegin difiizyon yapilmis yiizeyine
dik olarak uygulandi. Manyetizasyon Olc¢iimlerinde 6rnek boyutlan yaklasik 0,4x3,3x2,8

mm° olarak belirlendi.
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Lineer motor ornek siiriiciisii

(")rnegin icine girdigi algilama bobin set/

Sekil 2.11. VSM modiiliiniin s1v1 azot ceketli s1v1 helyum tankindaki konumlari. Ust
taraf gradiyometre, alt taraf ise algilama bobininin biiyiitiilmiis halini
gostermektedir (Celik, 2006).



3. BULGULAR VE TARTISMA

3.1. Giris

Bu calismada, gadolinyum (Gd) ve iterbiyumun (Yb) termal yolla difiizyonunun
Y123 siiperiletkeninin fiziksel ve yapisal Ozelliklerini hangi oranda degistirdigi
arastirilarak, katki difiizyon yontemiyle siiperiletkenlik mekanizmasin1 anlamaya ve
siiperiletkenlik ozelliklerini gelistirmeye calisildi. Arastirmada, Y123 kiilce ornegi iizerine
Gd ve Yb difiizyonu uygulandiktan sonra difiizyon edilmis 6rneklerin yapisal 6zellikleri
X-151n1 kirinim analizi, taramali elektron mikroskobu ve optik mikroskop oOlctimleriyle;
elektriksel ve manyetik 6zellikleri de PPMS sistemi kullanilarak R-T ve M-H 6l¢iimleri ile
incelendi. Farkli sicakliklarda termal difiizyon yapilan Y123 Orneklerinin  direng
Olctimlerinden, degisik manyetik alanlardaki aktivasyon enerjisi (U) ve iist kritik manyetik
alan (Hc,) degerleri; manyetizasyon Olctimlerinden ise kritik akim yogunlugu (J.) degerleri
belirlendi. Ayrica Y123 siiperiletken orneklerinde gadolinyum ve iterbiyum’un difiizyon
katsayis1 (D) ve difiizyon katki atomu aktivasyon enerjisi (E,) degerleri EDXRF
yonteminden yararlanarak hesaplandi.

Isim birligi saglamak icin, temiz YBa,Cu3;O;4 (Y123) o6rnegi ile 900, 800, 700,
600°C’lik sicakliklarda 12 saat Gd termal difiizyonu yapilan numuneler bundan sonra
sirayla; Y123, Gd900, Gd800, Gd700 ve Gd600 olarak isimlendirilecektir. Ayrica; 900,
800, 700, 600°C’lik sicakliklarda 12 saat Yb difiizyonu yapilan 6rneklerde sirayla; Yb900,
Yb800, Yb700 ve Yb60O olarak isimlendirilecektir.

3.2. Gadolinyum (Gd) ve iterbiyum (Yb) Difiizyonunun Y123 Siiperiletkeninin
Yapisal, Elektriksel ve Manyetik Ozelliklerine Etkisi

3.2.1. Temiz Y123 Orneginin Ozellikleri

Katihal tepkime yoOntemiyle iiretilecek Y123 bilesimine uygun olarak karistirilan
baslangi¢ tozlarindan 6rnegin, kalsinasyon; sinterleme; faz gecis ve oksijen salma veya
alma sicakliklarini belirlemede ve ayrica difiizyon tavlama sicakliginin belirlenmesinde toz

ornegin Sekil 3.1°de verilen DTA 6l¢iim sonucundan yararlanildi. Sekil 3.1°de, 950 °C’ye
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kadar olan 1s1l igslem siirecinde belirgin bir katihal faz gecisinin olmadig1 goriilmektedir.
Sekilden Y123 siiperiletkeni icin erime sicakliginin 950 °C’de basladigi goriilmektedir.
Uretilecek siiperiletken 6rnegin sinterleme sicaklifi, malzemenin peritektik reaksiyon
sicakligindan daha diisiik olacagindan Y123 ornegi icin kalsinasyon sicakligi 900 °C,
sinterleme sicakligi ise 930 °C olarak alindi. Ayrica 300 °C civarinda goriilen endotermik
kiiciik tepe, Y123 Ornegindeki oksijen sogrulmasina ve salinmasina atfedilebilir. Bu
nedenle tim Orneklere 500 °C de 2 saat siireyle oksijen verildi ve O, ortaminda

1 °C/dak’lik hizla 300 °C’nin altina sogutuldu.
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Sekil 3.1. Katihal tepkime yOntemiyle iiretilen Y123 siiperiletken Orneginin
baslangi¢ toz bilesiminden alinan DTA egrisi

Gadolinyum (ve iterbiyum) difiizyonu yapilacak temiz Y123 orneklerinin bosluk
oranin belirlemek icin sinterleme isleminden sonra her bir 6rnegin yogunlugu 6l¢iildii. Her
ornegin kiitle ol¢iimii bes kez tekrarlanarak yapildi ve yogunluklar yaklasik +0,03 g/cm3
hassasiyetle hesaplandi. 900, 800, 700 ve 600 °C’de Gd difiizyonu yapilacak Y123
orneklerinin deneysel yogunluklan sirasiyla, 5,94, 5,91; 5,97 ve 5,95 g/cm3 olarak
belirlendi. Ayrica hazirlanan temiz Y123 6rneklerinin yiizeyinden alinan x-1smlar1 kirinimi
(XRD) desenlerinden orgii parametreleri hesaplandi. Bu degerlerden yararlanarak Y123

ornegi icin teorik yogunluk 6,37 gr/cm’ olarak belirlendi. Hesaplanan teorik yogunluk,
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difiizyonu yapilacak orneklerin bosluk (porozite) oraminin yaklasik % 7 oldugunu ifade
etmektedir. Karsilastirmada kolaylik agisindan, difiizyon yapilmis orneklerle temiz Y123

orneklerinin yapisal ve fiziksel 6zellikleri ayrintili olarak sonraki basliklar altinda verildi.

3.2.2. Gadolinyum ve iterbiyum’un Y123 Siiperiletkenine Difiizyonu

Buharlagtirma islemi tamamlandiktan sonra bir tarafina gadolinyum (veya iterbiyum)
¢cOkertilmig tabletler, Euroterm 818 kontrol iiniteli 120 cm uzunlugundaki Lenton marka
yatay tiip firinda; 600, 700, 800, 850 ve 900 °C de 12 saat, ayrica 800 °C’de 24 ve 48
saatlik siirelerle termal difiizyona tabi tutuldu. Gadolinyum’un Y123 6rnegine difiizyonu
600 ve 700 °C’de ¢ok az gerceklestiginden (EDXRF o6l¢iim sonuglarindan), difiizyon
parametrelerinin hesaplanmasinda 800, 850 ve 900 °C’de difiizyon tavlamasi yapilan
ornekler kullanildi. Gadolinyumun ve iterbiyumun Y123 oOrnegindeki konsantrasyon
dagilimi enerji ayirimli x-1g1nlart fliioresans (EDXRF) yontemiyle incelenmis olup, Sekil
3.2 gadolinyum konsantrasyonunun (900 °C’de 12 saat) 6rnek yiizeyinden itibaren
uzakligin fonksiyonu olarak degisimini gostermektedir. Sekil icerisinde 1 ve 2
sembollleriyle temsil edilen egriler, yari-sonlu bir kat1 icinde sabit bir kaynaktan itibaren

safsizlik (Gd) difiizyonunun hesaplanmis konsantrasyon dagilimini temsil etmektedirler.
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Sekil 3.2. Gadolinyumun Y123 6rnegine difiizyon sonrasi yiizeyden itibaren
derinlige bagli konsantrasyon dagilimi (900 °C’de 12 saat)
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Daha onceden 1.15 alt bashg altinda verilen (1.32) bagintisina gore, safsizlik
konsantrasyonu dagilimu ile yiizey derinligi arasinda,
X

2Dt

seklinde bir iliski vardir. Burada Ny = N(0,t), ornek yiizeyindeki sabit konsantrasyonu;

N(x,t) = Nerfc

N(x,t), x derinligindeki safsizlik konsantrasyonunu; D, difiizyon katsayisini; t difiizyon
siiresini erfc ise hata fonksiyonunu ifade etmektedir. Sekil 3.2’deki deneysel veriler, teorik
farkli iki konsantrasyon dagilimina uydugundan, drnegin yiizeyine yakin bolgeleri icin 1
egrisinden (0-35 wm) ve Ornegin i¢ bolgeleri igin 2 egrisinden (35-100 wm) yararlanarak
iki farkli difiizyon katsayisi hesaplandi. Bu bolgeler icin difiizyon katsayilar sirasiyla,
D1=3,8><10'11 cm?/s ve D2=4,9><10'10 cm?/s olarak hesaplandi. Bu iki farkli bolgeli
konsantrasyon dagilimi1 karakteri 850 ve 800 °C’deki difiizyon sicakliklar igin de
gozlenmis olup, bu durum Y123 polikristal seramik siiperiletkenlerde katki difiizyonunun
es zamanl olarak tane smirlarinda ve tane icinde meydana geldigini gostermektedir
(Cheng ve Zhao, 2003; Dzhafarov vd., 1996). Bu nedenle, Sekil 3.2’de goriilen yiizeye
yakin bolgedeki gadolinyumun yavas difiizyonu (D;), gadolinyumun tane igine
tasinmasiyla aciklanabilir. Ornegin i¢ bolgelerinde Y123 siiperiletkenine gadolinyumun
hizh difiizyonu (D;) ise, safsizlik atomlarinin, tane sinirlarina; ikizlenme sinirlarina;
gozeneklere ve diger kusurlara olan taginmayla agiklanabilir.

Sekil 3.3, gadolinyumun farkli sicakliklarda hesaplanan Y123 6rnegindeki difiizyon
katsayilarinin sicaklikla degisimini gostermektedir. Sekilden, sicaklik diistiikkce katki
konsantrasyonunun ve dolayisiyla difiizyon katsayisinin azaldigi ve buna bagli olarak
difiizyon katsayisindaki hatanin arttigi goriilmektedir. Difiizyon katsayisinin sicakliga ve
difiizyon aktivasyon enerjisi E,’ya bagliligi denklem (2.3)’deki Arhenius bagintisiyla
verilir. Bu denklem ve Sekil 3.3’deki dogrularin egiminden yararlanarak, gadolinyumun
Y123 6rnegindeki 1 ve 2 bolgeleri i¢in difiizyon aktivasyon enerjisi E, ve iistel fonksiyon
on carpani Dy parametreleri hesaplanir. Bunun icin,

D =D exp(-E,/kT)

Arhenius ifadesinde esitligin her iki tarafinin dogal logaritmas1 alinir. Boylece,

InD = InDy — E/kT
ifadesi ve Sekil 3.3’deki dogrularin egimi (formiildeki her bir parametre i¢in birim uyumu
saglandiktan sonra) bize gadolinyumun aktivasyon enerjisini ve iistel fonksiyon 6n ¢arpani

parametrelerinin  hesaplanmasimi saglar. 800, 850 ve 900 °C’deki sicakliklarda,
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gadolinyum’un 1 ve 2 bolgesindeki hesaplanmig difiizyon katsayilart D; ve D;’nin sicaklik

bagimliliklan asagidaki (3.1) ve (3.2) bagintilariyla tanimlandi.

D;=8,9x10%exp[-(1,25+0,10)/kT] 3.1)

D,=2,3x10"exp[-(1,0920,10)/kT] (3.2)

Sonug olarak gadolinyumun Y123 siiperiletken orneginde gerceklesen difiizyonu D,
ve D, gibi farkl iki difiizyon katsayisi ile ifade edilebilir. Bu iki ¢esit difiizyon sirasiyla,
gadolinyum atomlarinin 1,25 eV’luk aktivasyon enerjisiyle tane iclerine ve 1,09 eV’luk

aktivasyon enerjisiyle, tane aralarina yerlesmesiyle agiklanabilir.
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Sekil 3.3. Y123’un yiizeye yakin bolgesinde (1) ve i¢ bolgesinde (2)
gadolinyumun difiizyon katsayisinin sicaklikla degisimi

Sekil 3.4, difiizyon sonrasi iterbiyum konsantrasyonunun (900 °C’de 12 saat) 6rnek

yiizeyinden itibaren uzakligin fonksiyonu olarak degisimini, Sekil 3.5 ise Y123 6rneginin

yiizeye yakin bolgesinde (1) ve i¢ bolgesinde (2) hesaplanmis iterbiyum difiizyon
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katsayisinin sicaklikla degisimini gostermektedir. Bu sekillerde de 1 ve 2 ile temsil edilen
egriler, yari-sonlu bir kat1 i¢inde sabit bir kaynaktan itibaren safsizlik (Yb) difiizyonunun
hesaplanmis konsantrasyon dagilimini temsil etmektedirler. Sekil 3.4’deki deneysel veriler,
(gadolinyumun Y123 oOrnegindeki difiizyonunda oldugu gibi) teorik farkli iki
konsantrasyon dagilimina uydugundan, 6rnegin yiizeyine yakin bolgeleri i¢in 1 egrisinden
(0-35 pm) ve ornegin i¢ bolgeleri icin 2 egrisinden (35-110 um) yararlanarak iki farkl
difiizyon katsayis1 hesaplandi. Bu bolgeler icin difiizyon katsayilari, gadolinyumun ayni
difiizyon sicakhgindaki degerlerinden biiyiikk olup sirasiyla, D;=5,5x10"" cm’/s ve
D2:7,1><10'10 cm?/s olarak belirlendi. Tablo 3.1 farkl difiizyon tavlama sicakliginda (12
saatlik sabit siirede) gadolinyum ve iterbiyum difiizyonunun Y123 6rnegindeki difiizyon
parametrelerini toplu olarak gostermektedir. Sekil 3.4, 3.5 ve Tablo 3.1’ in birlikte
incelenmesinden ayni sicakliklardaki Yb difiizyon katsayisinin Gd difiizyon katsayisindan
biiyiik, aktivasyon enerjisi degerlerinin ise kiigiik olmas1 ayn1 periyotta bulunan Yb iyonik

yarigapinin (0,868 A)Gd iyonik yarigapindan (0,938 A) kiigiik olmasiyla agiklanabilir.
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Sekil 3.4. iterbiyumun Y123 o6rnegine difiizyon sonrasi yiizeyden itibaren
derinlige bagli konsantrasyon dagilimi (900 °C’de 12 saat)
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Sekil 3.5. Y123’nun yiizeye yakin bolgesinde (1) ve i¢c bolgesinde (2)
iterbiyumun difiizyon katsayisinin sicaklikla degisimi

Tablo 3.1. Farkh difiizyon tavlama sicakliginda (12 saatlik sabit siirede) gadolinyum ve
iterbiyum difiizyonunun Y123 6rnegindeki difiizyon parametreleri

) Aktivasyon Jfii K
900 °C 850 °C 800 °C Dy(cm? /s) enerjisi (E,) Difiizyon katsay1s
oV & sicaklik ifadesi
Gd D21 3,8x10M | 2,1x10M | 1,2x10™M 8,7x10° 1,25 D,=8,9x10exp[-(1,25+0,10)/kT]
(cm/s)
D22 49x101° | 3,1x10"° | 1,8x10° 2,3x10° 1,09 D,=2,3x10exp[-(1,0920,10)/kT]
(cm/s)
D21 5,5x101" | 32x10M | 1,9x10! 4,8x10° 1,15 D,=4,8x10%exp[-(1,15+0,10)/kT]
(cm/s)
Yb
D, 7,1x101° | 4,4x101° | 2,7x107° 2,2x107 1,05 D,=2,2x10exp[-(1,05+0,10)/kT]
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3.2.3. Gadolinyum ve iterbiyum Difiizyonunun Y123 Siiperiletkeninin Yapisal
Ozelliklerine Etkisi

3.2.3.1. Difiizyon Katkih Y123 Siiperiletkeninin XRD Desenleri

Gd900 ve Gd800 ornek yiizeylerinden alinan XRD desenlerinde, 20 = 30,2°
civarinda diisiik siddetli BaCuO, faz1 goriildii. Gd700 ve Gd600 6rneklerinin yiizeyinden
alinmis XRD desenlerinde ise 20 acis1 28,58° civarinda kiibik yapili Gd,Os3 fazinin
goriilmesi, 700 ve 600 °C’lik sicakliklarin gadolinyumun Y123 6rnegine difiizyonu igin
yetersiz oldugunu gostermektedir.

Temiz Y123 ornegii ile farkli sicakliklarda 12 saat Gd difiizyonu yapilmis Y123
orneklerinin yiizeylerinden 30 um film cikarildiktan sonra alinmig XRD desenleri Sekil
3.6’da verildi. Farkli difiizyon sicakliklarindaki oOrneklerin XRD desenlerinin
incelenmesinde ortorombik Y123 yapisina ait (003), (013), (103), (005), (113), (006),
(200), (116) ve (213) karakteristik pikleri goriildii. Sekilden ayrica, yaklasik 30 pum
derinlikteki yiizeyde Gd igeren ikincil bir faz goriilmezken, 900 ve 800 °C’de gadolinyum
difiizyonu yapilmig o6rneklerin XRD desenlerindeki pik (tepe) siddetlerinde, temiz Y123
ornegine gore belli bir artig belirlendi. Bu artisin sebebinin Gd-katkili bulk ve ince film
siiperiletkenlerinde oldugu gibi, Gd difiizyonunun tane biiyiimesini ve yonelimini attirmasi
seklinde diisiiniilebilir (Feng vd., 1998; Miyachi vd., 2003; Biju vd., 2005).

Farkli sicakliklarda Gd difiizyonu yapilmis Y123 6rneklerinin kirmim desenlerinden
yararlanarak ilgili orneklerin diizlem indisleri belirlendi. indisler ve diizlemler aras1 mesafe
kullanilarak 6rgii parametreleri a,b ve ¢ hesaplandi. Hesaplamada en kii¢iik kareler metodu
kullanilarak yazilan bilgisayar programindan yararlanildi ve hesaplama sonucu elde edilen
veriler Sekil 3.7 ve 3.8’de (6lgiimler yiizeyden 20 um film ¢ikarildiktan sonra alinmistir)
verildi. Temiz Y123 Orneginin yiizeyinin 20 wm derinliginden alinmis a, b ve c orgii
parametreleri sirasiyla 3,8195 A; 3,8945 A ve 11,6605 A olarak bulundu. Degisik
sicakliklarda difiizyon yapilan 6rneklerin a ve b orgii parametreleri, difiizyon yapilmamis
yilizeyin a ve b Orgil parametresine gore cok az degistiginden, sekillerde yalmzca ilgili

orneklerin ¢ 6rgii parametrelerindeki degisimler verildi.
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Sekil 3.6. Temiz Y123 ornegi ile farkli sicakliklarda 12 saat gadolinyum
difiizyonu yapilmis Y123 orneklerinin, yiizeylerinden 30 pwm film
cikarildiktan sonra alinmig XRD desenleri

Sekil 3.7°de artan difiizyon sicaklifina paralel olarak orneklerin c-orgii sabitlerinde
artma goriilmektedir. Gd900 6rneginin difiizyon yapilmis yilizeyinin 20 um derinliginden
hesaplanmis c-Orgii sabitinin, temiz Y123 Ornegine gore yaklasik % 0,23 daha biiyiik
olmasi ve sekil 3.8’de Gd900 6rneginin yiizey derinligi arttik¢a c-6rgii sabitinin azalmasi,
Gd difiizyonunun es zamanh olarak tane i¢i ve taneler arasi difiizyon seklinde

gerceklestigini gostermektedir.
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Sekil 3.7. 600-900 °C sicaklik araliginda 12 saat Gd difiizyonu yapilmis 6rneklerin

c-Orgii sabitlerinin difiizyon sicakligiyla degisimi (20 pm)
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Ayrica, Gd iyonik yaricapinin Y’un iyonik yarigapindan biiyiik olmasi (sirasiyla
0,938 ve0,900 A) ve katihal tepkime yontemiyle hazirlanmis GdBa,CuzOy (Gd123) 6rnegi
c-Orgii sabiti degerinin 11,72A olmast gibi bilgiler, bize Gd** iyonunun Y123 orgiisiine
girdigini ima etmektedir (Islam ve Baetzold, 1989; Taka vd., 2002).

Sekil 3.9 yiizeyinden 30 pm film c¢ikarilmis temiz Y123 6rnegi (a) ile 900 °C ((b) ve
(c)) ve 800 °C (d) sicakliklarinda 12 saat iterbiyum difiizyonu yapilmis Y123 6rneklerinin,
yiizeylerinden 30 um ve 5 pm film cikarildiktan sonra alinmis XRD desenlerini
gostermektedir. Sekil 3.9 (d)’de, 800 °C sicakliginda iterbiyum difiizyonu yapilan Y123
Orneginin yiizeyinden alinan (5 pm derinlikten) XRD kirinimi1 deseninde 20 agis1 29,50° ve
34,19° civarinda kiibik Yb,03; 49,33°de ise ortorombik Y211 fazi saptanmistir. Sekil 3.9.
(c)’de ise difiizyon sicakliginin artisiyla (900 °C) Yb,Os fazinin kayboldugu, 20 acisi
30,15° de kiibik BaCuOy; 29,318° ve 49,334° de ise Y211 fazlan belirlenmistir. Yb900
Orneginin i¢ bolgelerinde (30 wm) ise Y123 Ornegine ait yabanci fazlar kaybolmus olup,
Yb900 orneginin pik siddetlerinde temiz Y123 ornegine gore belli bir artis goriilmiistiir
(Sekil 3.9 (a) ve (b)). Katihal tepkime yontemiyle hazirlanmis temiz Y123 6rneginin a, b
ve ¢ orgii sabitleri ile Yb123 (YbBa,CusOy) 6rneginin orgii sabitleri (a = 3,811521&, b=
3,8891A ve ¢ = 11,6614A) birbirine ¢ok yakin oldugundan, 900 ve 800 °C’de Yb
difiizyonu yapilan Y123 Orneklerinin 6rgii  sabitlerinde belirgin bir farklilik

saptanmamistir (Kita ve Yokoyama, 2003; Kawakami vd., 2003).
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Sekil 3.9. Yiizeyinden 30 um film ¢ikarilmis temiz Y123 6rnegi (a) ile 900 °C ((b)
ve (c)) ve 800 °C (d) sicakliklarinda 12 saat iterbiyum difiizyonu
yapilmis Y123 Orneklerinin, yiizeylerinden 30 wm ve 5 um film
cikarildiktan sonra alinmis XRD desenleri

3.2.3.2. Difiizyon Katkih Y123 Siiperiletkeninin Metalografik Analizi

Gadolinyum ve iterbiyum difiizyon katkili Y123 6rneginin yiizey morfolojisi, tane
biiyiikliigii, bosluk oram ve difiizyon katki atomlarinin miimkiin ¢cokelme karakterini
belirlemek i¢in taramali elektron mikroskobu (SEM) ve optik mikroskop kullanildi.

Sekil 3.10, 900 °C’de 12 saat gadolinyum difiizyonu yapilmig Gd900 6rneginin (a)

gadolinyum katkilanmis ve (b) katkilanmamis ylizeyinin 20 pm derinliginden c¢ekilmis
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SEM fotograflarini; Sekil 3.11 ise ayn1 numunenin (a) katkilanmis ve (b) katkilanmamais
yiizeyinin 20 wm derinliginden c¢ekilmis optik mikroskop fotograflarin1 gostermektedir.
Orneklerin taneli dogasi ve bosluk orami 6zellikle Sekil 3.10 (a) de ve (b)’de acikca
goriilmektedir. Sekil 3.10 (b)’de difiizyon yapilmamis Y123 yiizeyi tane boyutu 10 pm den
30 um ye kadar degisen iiniform (tekdiize) olmayan ve nispi olarak biiyiik miktarda
porozite (bosluk) iceren bir yap1 sergiler. Sekil 3.10 (a) da gadolinyum difiizyonu yapilmis
yiizey ise yaklasik 30-40 um’lik tane boyutu ile daha yogun, iiniform ve nispi olarak kiiciik
sayida (ve hacimde) porozite iceren bir yap1 sergiler. Sekil 3.11 (a) ve (b) deki optik
fotograflarin karsilastirmasindan, 900 °C deki Gd difiizyonunun Y123 Orneginin tane
boyutunu, taneler arasi temasi ve tanelerin kristallesme oranini artirdigi goriilmektedir.
Sekil 3.10 (a) da gadolinyum difiizyonuyla bosluk yogunlugunun azalmasi, kritik akim
yogunlugunun artmasinda etkili olan ve potansiyel sabitlestirme (pinning) merkezleri
olarak gorev yapan normal bolge sayisinin artabilecegine bir isarettir.

Sekil 3.12, 900 °C’de 12 saat iterbiyum difiizyonu yapilmis Yb900 Orneginin (a)
iterbiyum katkilanmis ve (b) katkilanmamis yiizeyinin 20 wm derinliginden ¢ekilmis SEM
fotograflarini; Sekil 3.13 ise aym1 numunenin (a) katkilanmis ve (b) katkilanmamig
yiizeyinin 20 wm derinliginden c¢ekilmis optik mikroskop fotograflarin1 gostermektedir.
Simdiye kadar yapilan bir ¢ok calisma, RE123 (RE = Nd, Sm, Eu, Gd, Yb) ailesi
icerisindeki Yb123’tin en diisiik ayrisma sicaklifina sahip olmasinin, bu yapiin
birlestirme (kaynak) malzemesi olarak kullanilabilecegini ve diisiik altlik sicakliginda
tiretilebilecegini gosterir (Soh ve Fan, 2000; Yamaguchi vd., 2003). Sekil 3.12 ve 3.13 (a)’
da iterbiyumun 900°C’deki difiizyonunun, Y123 6rneginin bosluk oranini azalttigi ve tane
biiyiikliigiinde ise homojen bir dagilimi (Gd900 orneginden daha cok) tesvik ettigi

goriilmektedir.
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Sekil 3.10. 900 °C’de 12 saat difiizyon yapilmig Gd900 6rneginin (a) gadolinyum
katkilanmis ve (b) katkilanmamis yiizeyinin 20 wm derinliginden
cekilmis SEM fotograflar
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Sekil 3.11. 900 °C’de 12 saat difiizyon yapilmis Gd900 6rneginin (a) gadolinyum
katkilanmis ve (b) katkilanmamis yiizeyinin 20 pwm derinliginden
cekilmis optik mikroskop fotograflar
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Sekil 3.12. 900°C’de 12 saat difiizyon yapilmis Yb90O orneginin (a) iterbiyum
katkilanmig ve (b) katkilanmamis yiizeyinin 20 pm derinliginden
cekilmis SEM fotograflar
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Sekil 3.13. 900 °C’de 12 saat difiizyon yapilmis Yb90O 6rneginin (a) iterbiyum
katkilanmis ve (b) katkilanmamis yiizeyinin 20 pm derinliginden
cekilmis optik mikroskop fotograflar
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3.2.4. Gadolinyum ve iterbixum Difiizyonunun Y123 Siiperiletkeninin Direnc ve
Kritik Gecis Sicaklik Ozelliklerine Etkisi

Orneklerin diren¢ olgiimii, 0; 0,5; 1,0; 1,5 ve 2 T gibi farkli manyetik alanlarda
“Quantum Design Model 6000’ fiziksel olciim sistemi kullanilarak yapildi. Her 6lciim
oncesi Ornekler, manyetik alan yokken sogutuldu (zero-field-cooled (ZFC)) ve oOl¢giimler
sistemin sicakligi ilgili degerde 1s1l dengeye ulastiktan sonra 1sitma esnasinda alindi.

Sekil 3.14-3.17 sirasiyla Y123 ve Gd900, Gd800, Gd600 &érneklerinin H=0.0 — 2,0 T

(0,5 T araliklarla) manyetik alan altindaki direnclerinin sicaklifa gore degisimlerini
gostermektedir. Bu boliim altindaki grafiklerdeki tiim direng degerleri 100 K sicaklik ve 0O
T manyetik alandaki diren¢ degeriyle normalize edildi. Sekil 3.21-3.23 ise sirastyla Yb900,
Yb800, Yb600 orneklerinin H=0.0 — 2,0T (0,5T araliklarla) manyetik alan altindaki
direnclerinin sicakliga gore degisimlerini gostermektedir. Sekillerde goriildiigii gibi artan
manyetik alanla, her 6rnegin normal halden siiperiletkenlige gegisteki AT (AT=T. paglangic
—T¢ anr) sicaklik araligr genislemektedir. Uygulanan dis manyetik alan yokken gecis
sicaklik araligi yaklagik 2K iken 0.5T alan uygulandiginda ise ani artis sergilemektedir. R-
T grafiklerinde belirli bir manyetik alan degerine kadar, kiilge yapidaki 6rnegin taneler
arasina manyetik alan girmekte olup, bu degerin iistiindeki manyetik alanlarda ise artik
tane icine girmeye baslamistir. Bu durumda normal halden siiperiletken hale ge¢isin bir
gostergesi olan direncin sicakliga gore degisimi farklilagsmaktadir ve manyetik alan yokken
direncin hemen hemen sifir oldugu baz1 sicaklik araliginda belirli bir direng
gostermektedir. Bu duruma polikristal 6rneklerde manyetik alanin tane icine kismi olarak
girmesinin neden oldugu diisiiniilmektedir ve bu c¢alismadaki orneklerde de benzer
ozellikler goriilmiistiir.

Sekil 3.18 (a) Temiz Y123 ve Gd900, Gd800, Gd600 orneklerinin alansiz halde
diren¢ degerlerinin sicakliga gore ve (b) T. g, ve ilgili AT, degerlerinin difiizyon tavlama
sicakligina gore degisimlerini gostermektedir. Sekilde Y123 orneginin difiizyon yapilmis
orneklere gore daha genis gecis gOstermesi, Y123 Orneginin siiperiletken taneleri arasinda
kirlilik fazinin ve zayif baglantinin (weak- link) oldugunu gosterir. Sekilde, difiizyon tavlama
sicakliginin artisiyla daha keskin gecisin oldugu ve en keskin gecisin, en yiiksek tavlama
sicakligina sahip Gd900 6rneginde oldugu goriilmektedir. Bu gelismeye yiiksek sicakliktaki
Gd difiizyonuyla Y123 o6rnegi icerisindeki porozitenin ve kirlilik fazinin azalmasinin sebep
oldugu diisiintilmektedir. Sekil 3.18 (a) ve (b) de tiim Orneklerin T¢ pagiangic degerlerinde bityiik

farklilik olmamasina ragmen difiizyon sicakligimin artisiyla AT, deki keskin azalmaya eslik
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eden T, f, degerindeki artisa (Y123 ve Gd900 ornekleri icin T g5, degerleri sirasiyla 88 ve
91K dir), Y123 6rneginin CuQ; diizlemlerindeki hole yogunlugu homojenliginin gelismesi
neden olabilir (Islam ve Baetzold, 1989; Taka vd., 2002). Sekil 3.24 temiz Y123 ve Yb900,
Yb800, Yb60O oOrneklerinin alansiz halde diren¢ degerlerinin sicaklifa gore degisimlerini
gostermektedir. Sekilde 600 °C de Yb difiizyonu yapilan Y123 6rneginin kiiciik degerde gecis
sicakligi gostermesi, diisiik difiizyon sicakliginda Yb,O3 gibi siiperiletken olmayan fazlarin
varligia baglanabilir.

Ayrica 800°C’de 12, 24 ve 48 saat Gd diftizyonu yapilmis Y123 Ornekleri direng
degerlerinin sicakliga gore degisimleri Sekil 3.20’de verilmistir. Sekilde, difiizyon siiresi
24 ve 48 saat olan orneklerin kritik gecis sicakligr genisliginin, 12 saat’lik ornege gore
daha keskin oldugu goriilmektedir. Buradan uzun difiizyon siirelerinde siiperiletken
yapinin iyilestigi sonucuna varildi. Boylece en uygun difiizyon sicakliginin, temiz Y123
orneginin sinterleme sicakligina (800 °C iizeri ) yakin olabilecegi diistiniilmektedir.

Temiz Y123 ve Gd900, Gd800, Gd600 ve Y900, Yb800, Yb60O Orneklerinin 0,5T
manyetik alan altinda diren¢ degerlerinin sicakliga gore degisimleri sirasiyla Sekil 3.19 ve
Sekil 3.25°de verilmektedir. Sekillerde 900 °C ve 800 °C’de Gd ve YD difiizyonu yapilan
orneklerin 0,5T manyetik alan altinda siiperiletkenlige gecis sicakligi degerlerinin
digerlerine gore daha biiyiik oldugu goriilmektedir. Bu durum 900 °C ve 800 °C’ deki
yiiksek diftizyon sicakligindaki Srneklerde, birim hacme diisen aki ¢ivileme bolgelerinin
(normal bolgeler) fazla olmasi ve bdylece uygulanan alanin olusturacagi Lorentz
kuvvetinin (F) aki civileme kuvvetinden (Fp) biiyiik olmamas1 seklinde agiklanabilir. Fy )

Fp olmasi durumunda ise aki cizgileri hareket edecek ve boylece elektriksel direng
olusacaktir (Xu, Y vd., 1990). Bu durumda direncin sifir olmas1  (F. = Fp) daha diisiik bir
siiperiletkenlige gecis sicakliginda gerceklesecektir. Sekil 3.19 ve Sekil 3.25’deki tiim
orneklerde manyetik alanin artigiyla direng egrilerinin sola kaymasi (kuyruk etkisi), bu
orneklerin taneli yapiya sahip oldugunu ve taneleri arasinda zayif baglantinin varligini
gosterir. Manyetik alan altinda 1sitilan Ornege uygulanan dis manyetik alan, Ornege
oncelikle zayif baglanti iceren tane siirlarindan niifuz eder. Bu ozellikteki tane
sinirlarinda  siiperiletkenlik bozulacak ve bu durum sifir direng gecis sicakliginin
azalmasina sebep olacaktir. Sekil 3.19 da 0,5 T manyetik alan altindaki Gd900 ve Gd800
orneklerinin sifir direng gecis sicakliklarinin 82 K; Gd600 ve Y123 orneklerinin ise 62 K
civarinda olmast Gd900 ve Gd800 orneklerinin dis manyetik alana kars1 daha dayanikli

oldugunu gosterir.
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Sekil 3.14. Temiz Y123 6rneginin H=0.0 — 2,0 T (0,5 T araliklarla) manyetik
alan altindaki direncinin sicakliga gore degisimi
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Sekil 3.15. Gd900 6rneginin (900 °C’de 12h Gd difiizyonu) H=0.0 - 2,0 T
manyetik alan altindaki direncinin sicakliga gore degisimi



83

1,0 T T T T
] —=— Gd800 12h 0,0T
0.8 —— Gd800 12h 0,5T
’ ——Gd800 12h 1,0T
i —v—Gd800 12h 1,5T
—<—Gd800 12h 2,0T
0,6 1
g
¥
o
\E" 0,4 —
~
0,2 1
0,0 = : R
50 60 70

T (K)

Sekil 3.16. Gd800 orneginin (800 °C’de 12h Gd diflizyonu) H=0.0 — 2,0 T
manyetik alan altindaki direncinin sicakliga gore degisimi
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Sekil 3.17. Gd600 o6rneginin (600 °C’de 12h Gd difiizyonu) H=0.0 — 2,0 T
manyetik alan altindaki direncinin sicakliga gore degisimi
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Sekil 3.18. (a) Temiz Y123 ve Gd900, Gd800, Gd600 orneklerinin alansiz halde
diren¢ degerlerinin sicaklifa gore degisimleri, (b) T. g ve ilgili AT,
degerlerinin difiizyon tavlama sicakligina gore degisimi
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Sekil 3.19. Temiz Y123 ve Gd900, Gd800, Gd600 orneklerinin 0,5 T manyetik alan
altinda diren¢ degerlerinin sicakliga gore degisimleri
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Sekil 3.20. 800 °C’de 12, 24 ve 48 saat Gd difiizyonu yapilmis Y123 ornekleri
diren¢ degerlerinin sicakliga gore degisimleri



86

1,0 T T T T
—=—Yb900 12h 0,0T
084 —=—Yb900 12h0,5T
——Yb900 12h 1,0T
—+—Yb900 12h 1,5T
—<+—Yb900 12h 2,0T
0,6 -
g
¥
%ﬁ
= 044
ca
0,2 -
0,0 ’ ; ; ; :
50 60 70

T (K)

Sekil 3.21. Yb900 6rneginin H=0.0 — 2,0 T manyetik alan altindaki direncinin
sicakliga gore degisimi

1.0 — l
—— Yb800 12h 0,0T
—+— Yb800 12h 0,5T
089 —+—Yb800 12h 1,0T
~~Yb800 12h 1,5T
—<—Yb800 12h 2,0T
0,6 4
g
¥
=
= 44
a4
0,2 -
0,0 o T T T . T T 1 T T
50 60 70 80 90 100

T (K)

Sekil 3.22. Yb80O 6rneginin H=0.0 — 2,0 T manyetik alan altindaki direncinin
sicakliga gore degisimi
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Sekil 3.23. Yb60O 6rneginin H=0.0 — 2,0 T manyetik alan altindaki direncinin
sicakliga gore degisimi
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Sekil 3.24. Temiz Y123 ve Yb900, Yb800, Yb60O orneklerinin alansiz halde
diren¢ degerlerinin sicakliga gore degisimleri
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Sekil 3.25. Temiz Y123 ve Yb900, Yb800, Yb600 orneklerinin 0,5 T
manyetik alan altinda diren¢ degerlerinin sicakliga gore
degisimleri

3.2.4.1. Difiizyon Yapilmus Y123 Siiperiletkeninde Aktivasyon Enerjisinin (U)
Belirlenmesi

Orneklerin farkli dis manyetik alanlar altinda olgiilen diren¢ degerlerinden her
ornegin farkli alanlardaki ©Ozdiren¢ ve aktivasyon enerjileri hesaplandi. Bunun igin
oncelikle orneklerin normal halden siiperiletken hale gecisin en hizli oldugu sicaklik
araligindaki 6zdirengleri, 100K ve OT manyetik alandaki 6zdiren¢ degerlerine normalize
edildi ve hesaplamada asagida verilen Arhenius aktivasyon enerjisi (Palstra vd., 1990)

bagintis1 kullanildi.

p(H,T) = poexp(=U(H) / kgT) (3.3)

Bu ifadedeki U(H), uygulanan dis manyetik alan (H) altindaki ornekte aki cizgilerinin
hareket etmesi i¢in gerekli aktivasyon enerjisi (1siyla uyarilmis aki akisi (TAFF)); kg
Boltzmann sabiti; p(H,T) belli bir manyetik alandaki 6zdiren¢ ve po ise baslangictaki
Ozdireng degeridir. (3.3) ifadesinden de goriildiigli gibi normalize edilmis Ozdireng

degerlerinin dogal logaritmasinin 1/kgT degerine gore degisimi (In(p/po)—1/kgT) sabit olup,
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bu deger aktivasyon enerjisinin negatif degerine esittir. Sekil 3.26 ve 3.27 sirasiyla Y123
ve Gd900, Gd800, Gd600 orneklerinin farklt manyetik alanlarda aktivasyon enerjilerinin
hesaplandig1 dogrular olup bu grafiklerin egimlerinden hesaplanmis aktivasyon enerjileri
ise Sekil 3.28 de verildi. Sekil 3.29; Yb90O veYb80O oOrneklerinin farkli manyetik
alanlardaki aktivasyon enerjilerini hesaplamak i¢in kullanilan dogrulari; Sekil 3.30 ise bu
grafiklerin egimlerinden hesaplanmis aktivasyon enerjilerini gostermektedir.

Sekil 3.28 ve 3.30 da artan difiizyon sicakligiyla drneklerin aktivasyon enerjilerinin
de arttigi ve manyetik alamin artisiyla aktivasyon enerjilerinin {iistel olarak azaldigi
goriilmektedir. Sekillerde ayrica 900 ve 800 °C de Gd difiizyonu yapilan orneklerin
aktivasyon enerjilerinin aym sicakliklarda Yb difiizyonu yapilan Y123 ve temiz Y123
orneklerinin aktivasyon enerji degerlerinden biiyiik oldugu belirlendi. Bu duruma, farkl
sicakliklardaki katki atomu difiizyonuyla Y123 6rnegi igerisinde artan normal bolgelerin,
aki civileme merkezleri gibi caligmasinin sebep oldugu diisiiniildii ve buna bagh olarak

siiperiletkenlik 6zelliklerinin iyilestigi sonucuna varildi.

T T T T T T
YI23H=0.0T _
Y123 H=0.5T
Y123 H=1.0T
Y123 H=1.5T
Y123 H=2.0T
=
5
a
T
& -0,8-
k=1 ]
-1,01 -
-1,2 41 -
-1,4 T T T T T T T T T
125 126 127 128 129 130
1K,T V)"

Sekil 3.26. Y123 Orneginin farkli manyetik alanlarda aktivasyon enerjilerinin
hesaplandig1 dogrular
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: \ < Gd800H=1.5T
0,6 \ Gds00 H=2.0 T

0,84 \\\
] h\\\ \ LNy
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T T T T T T T T 1
125 126 127 128 129 130
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(b)

Gd600 H=0.0 T
Gd600 H=0.5T
Gd600 H=1.0 T
Gd600 H=1.5T
Gd600 H=2.0 T

-0,6 4

0,0

A d4drpan

-0,2

1n(pT,H/p I(JOK,OT)

-0,8

T T T T T T T T T 1
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1/k,T (eV)™

(©)

Sekil 3.27. (a) Gd900, (b) Gd800 ve (c) Gd600 6rneklerinin farkli manyetik
alanlardaki aktivasyon enerjilerinin hesaplandigi dogrular
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.28. Y123, Gd900, Gd800 ve Gd600 orneklerinin aktivasyon enerjilerinin (U)
uygulanan manyetik alana gore degisimi

() (b)
0.0,
ol Yb900 H=0.0 T Yb800 H=0.0 T
27 4 Yb900 H=0.5T A YbR00H=0.5T
041 Yb900 H=1.0 T Yb800 H=1.0 T
06 Yb900 H=1.5 T Yb800 H=1.5 T
Yb900 H=2.0 T - Yb800 H=2.0 T
L 084 \ E
Z 2
g 1,04 \’4\«\ ~ s.
(=N \ ~ Q.
\I, 12 \ > N RN
< < s
E 4] E -
,]’6_
1,8
72’0 T T T T 1 1Y2 T T T T 1
125 126 127 128 129 13 125 126 127 128 129 130
1/k,T V) 1K, T V)

Sekil 3.29. (a) Yb90O ve (b) Yb80O oOrneklerinin farkli manyetik alanlarda aktivasyon
enerjilerinin hesaplandigi dogrular
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Sekil 3.30. Y123, Yb900 ve Yb800 orneklerinin aktivasyon enerjilerinin (U)
uygulanan manyetik alana gore degisimi

3.2.4.2. Difiizyon Yapilmis Y123 Siiperiletkeninde Ust Kritik Manyetik Alan
(H.2) Degerinin Belirlenmesi

Siiperiletken halden normal hale gecisin en hizli oldugu sicaklik, direncin en hizli
degisim gosterdigi sicaklik olup bu sicaklikta normalize edilmis direng degeri yaklasik 0,5
olarak belirlendi. Ust kritik manyetik alan (Hc;) ve uyum uzunlugu (§) daha énceki (1.13)

ve (1.6) ifadelerinde sirasiyla asagidaki gibi verilir:

0,
HaD= 2 m)
ve
%
T
E(T)=¢, (1 _E)

Bu ifadelerde ¢y aki kuantumu (§=2,067833636x10"°Tm?), E(T) sicakliga bagl koherens

(uyum) uzunlugu olup H, ifadesinde yerine yazilirsa:
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H,(T)=H_,(0) (1 - le 34

esitligi elde edilir (Poole, 2000;Thinkam, 1996). (3.4) ifadesindeki T. sicakligi, dis
manyetik alan olmadigi durumda; T ise manyetik alanin olmasi durumunda normalize
edilmis direncin 0,5 oldugu degerdeki sicaklia karsilik gelmektedir. Belirli bir dis
manyetik alan varken elde edilen R-T (normalize edilmis direng-sicaklik) ol¢iimlerinde
normalize edilen direncin degisiminin maksimum oldugu sicaklik T ve dig manyetik alan
degeri ise Hoo(T) olarak belirlendi. Farklt manyetik alan degerleri i¢in bu iki parametre
belirlenerek Ho(T) — T grafikleri Gd ve Yb difiizyon katkili numuneler i¢in sirasiyla Sekil
3.31 ve 3.34 de; Hp(T) — (1-T/T,) grafikleri ise Gd ve Yb difiizyon katkili numuneler icin
sirastyla Sekil 3.32 ve 3.35 de verildi. Sekillerde difiizyon sicakligi biiyiik olan 6rneklerin
(900 ve 800 °C gibi) belli sicakliklardaki H¢, degerlerinin de biiyiik oldugu goriilmektedir.
Heo(T) — (1-T/T,) grafiklerindeki dogrularin egimlerinden her numune i¢cin mutlak sifir

sicakligindaki Hc,(0) degerleri, difiizyon tavlama sicakliina gore belirlendi.

Sekil 3.33; Y123, Gd900, Gd800 ve Gd600 oOrneklerinin hesaplanan H¢,(0)
degerlerinin difiizyon tavlama sicakligina gore degisimini gostermektedir. Sekilde, Hc(0)
degeri ile gadolinyum difiizyonu yapilmis orneklerin difiizyon tavlama sicakligi arasinda
dogrusal bir iligki goriilmektedir. Gd difiizyon yapilmis Orneklerin difiizyon tavlama
sicakligi ile c- Orgii parametresi ve aktivasyon enerjisi arasinda daha dnceden buna benzer
bir iligki goriilmiistiir. Bu durum yiiksek sicakliklardaki Gd difiizyonunun Y123 6rneginin
yapisal ve siiperiletkenlik 6zelliklerini iyilestirdigini gosterir. Sekil 3.35 deki Yb900,
Yb800 ve Y123 orneklerinin iist kritik manyetik alaninin 1-T/T. ile degisimi dogrularindan
Yb900, Yb800 ve Y123 oOrneklerine ait Hg(0) degerleri sirasiyla 108,70619,606;
84,10216,005 ve 77,03624,671 T olarak belirlendi. Yb difiizyonu icin hesaplanan H,(0)
degerlerinin Sekil 3.33 de aymi sicaklikta Gd difiizyonu yapilan Orneklerin Hco(0)

degerlerinden daha kiiciik oldugu goriilmektedir.
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Sekil 3.31. Y123, Gd900,Gd800 ve Gd600 orneklerinin iist kritik manyetik
alaninin (H,,) sicakliga gore degisimi
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Sekil 3.32. Y123, Gd900,Gd800 ve Gd600 orneklerinin iist kritik manyetik
alaninin  1-T/T; ile degisimi (dogrularin egimi mutlak sifir
stcakligindaki iist kritik manyetik alan (H(0)) degeridir)
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Sekil 3.33. Y123, Gd900,Gd800 ve Gd600 orneklerinin hesaplanan H¢»(0)
degerlerinin difiizyon tavlama sicakligina gore degisimi
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Sekil 3.34. Y123, Yb90O ve Yb80O orneklerinin iist kritik manyetik alaninin
(Hep) sicakliga gore degisimi
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Sekil 3.35. Y123, Yb90O ve Yb800 6rneklerinin iist kritik manyetik alan1 Hg, nin
1-T/T. ile degisimi

3.2.5. Gadolinyum ve iterbiyum Difiizyonunun Y123 Siiperiletkeninin
Manyetizasyon Ozelliklerine Etkisi

3.2.5.1. Gadolinyum ve Iterbiyum _ Difiizyonu Yapilms Y123
Siiperiletkenlerinde Manyetizasyon Ol¢iimleri

Calismada kullanilan 6rneklerin manyetizasyon Olciimleri, 5; 25; 50 ve 77 K’lik sabit
sicakliklarda, 5 mT/s’lik siipiirme hizinda ve -3 T ile +3 T arasinda manyetik alan
uygulayarak alansiz sogutma rejiminde yapildi. Ol¢iim siiresince manyetik alan Srnegin
difiizyon yapilmis yiizeyine dik olarak uygulandi ve 6rnegin sogutulmasi islemine, drnek
icerisinde tuzaklanabilecek akiy1 yok etmek i¢in T.’ nin tizerindeki sabit bir sicaklikta 1-2
dakikalik bekleme siiresinden sonra baslandi. Ornek sicakligi 0,05 K hassasiyetinde
diigiiniilen degere ulastiktan sonra, 1sitma esnasinda Olglimler alindi. Manyetizasyon
Olctimlerinde, manyetik alan degisimleri bes asamada gergeklestirildi: 1. asama (0) -
(+Hpas), 2. asama (+Hpas) - (0), 3. asama (0) - (—Hpaks), 4. asama (—Hpax) - (0) ve 5.
asama (0) - (+Hpay) seklindedir. Her iki asama arasinda beklenmeden bir sonraki agamaya

gecildi.
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VSM sisteminde kullanilan manyetometre “emu” cinsinden manyetik moment
Olcmekte olup olciilen veriler ilk basta 6rnegin hacmine bdliinerek manyetizasyon degeri
olan A/cm birimine doniistiiriildii. Sekil 3.36, 3.37 ve 3.38’de sirasiyla temiz Y123, Gd900
ve Gd800 6rneklerinin; Sekil 3.43 ve 3.44 de ise Yb900 ve Yb80O orneklerinin 5, 25, 50,
77 K sicakliklarindaki M-H ilmekleri verilmektedir. Her 6rnegin kritik sicaklik degerine
yaklastik¢ca, manyetizasyon degerleri azalmaktadir. Bu sekillerde ol¢iim sicakligi azaldikga
manyetizasyon egri genisliginin artmasi, ornek igerisinde siiperiletken taneler arasindaki
temasin dereceli olarak iyilestigini gosterir. Buna ek olarak, manyetizasyon ilmek genisligi
ile malzeme igerisindeki aki civileme merkezi sayisinin orantili oldugu bir ¢ok ¢alisma
rapor edilmistir (Feng vd., 1998). Gd900, Gd800 ve Y123 6rneklerinin 5, 25 ve 77 K gibi
farkli sicakliklarda Olciilen manyetizasyonun alana bagh degisim egrileri sirasiyla Sekil
3.39, 3.40 ve 3.41°de verilmektedir. Bu sekillerden difiizyon tavlama sicakligi arttikga M-
H ilmeklerinin genisliginin arttig1 ve dolayisiyla orneklerin manyetizasyon 6zelliklerinin
iyilestigi soylenebilir. Benzer ozellik, 900 °C’de 12 saat iterbiyum difiizyonu yapilan
Ornegin manyetizasyon ilmeginin Y123 6rneginin manyetizasyon ilmeginden daha genis
oldugu Sekil 3.45 ve 3.46’da da goriilmektedir. Bu durum nadir toprak elementlerinden
(RE) olan gadolinyum atomuyla ayn1 periyotta bulunan iterbiyum atomu i¢in beklenen bir
sonugtur.

Ayrica hemen hemen tiim sekillerde M-H ilmeklerinde belirli bir manyetik alan
degerine kadar AM degeri artmakta ve belli bir tepe degerinden sonra uygulanan manyetik
alan arttikca AM degeri diismektedir. Bunun nedeni, taneli yapiya sahip 6rnegin i¢indeki
taneler arasi etkilesimin zayif olmasi ve diisiik manyetik alanin ise bu etkilesimi bir
dereceye kadar arttirdig1 diisiiniilmektedir. Manyetik alan degeri belli bir degerden daha
yiiksek oldugunda ise taneler arasi etkilesim ortadan kalkmakta ve artan manyetik alanla
manyetizasyon tekrar azalmaktadir. Bu durum gadolinyum ve iterbiyum diflizyonu yapilan
her iki grup ornekte de mevcut olup kritik akim yogunlugunda daha net goriilmektedir.

Sekil 3.42, 800 °C’de 12 ve 48 saat gadolinyum difiizyonu yapilan Y123
orneklerinin 5 K de alinan M-H ilmeklerini gostermektedir. Sekilde difiizyon tavlama
siiresi arttikca manyetizasyon ilmek genisliginin ¢ok az miktarda degistigi goriilmektedir.
Boylece 800 °C’de 12 veya 48 saat difiizyon tavlamasinin 6rnek iizerinde ¢ok fazla bir etki

yapmadig1 sonucuna varildi.
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Sekil 3.36. Temiz Y123 orneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki M-H
ilmekleri (Hpas=3T)
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Sekil 3.37. Gd900 6rneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki M-H ilmekleri
(Hmaks =3T )
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Sekil 3.38. Gd800 6rneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki M-H ilmekleri
(Hmaks =3T )
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.39. Gd900, Gd800 ve Y123 &rneklerinin 5 K’deki M-H ilmekleri
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.40. Gd900, Gd800 ve Y123 o6rneklerinin 25 K’deki M-H ilmekleri
(Hmaks =3 T)
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Sekil 3.41. Gd900, Gd800 ve Y123 orneklerinin 77 K’deki M-H ilmekleri
(Hmaks =3 T)
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Sekil 3.42. 800 °C’de 12 ve 48 saat gadolinyum difiizyonu yapilan Y123
orneginin 5 K’deki M-H ilmekleri
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Sekil 3.43. Yb90O0 6rneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki M-H ilmekleri
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Sekil 3.44. Yb800 6rneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki M-H ilmekleri
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Sekil 3.45. Yb90O0 ve Y123 orneklerinin 5 K sicakligindaki M-H ilmekleri
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.46. Yb900 ve Y123 orneklerinin 77 K sicakligindaki M-H ilmekleri

3.2.5.2. Difiizyon Yapillms Y123  Siiperiletkenlerinde  Kritik Akim
Yogunlugunun Belirlenmesi

Farkli sicaklik ve siirelerde gadolinyum ve iterbiyum difiizyonu yapilan 6rneklerin
kritik akim yogunluklar1 (J.), manyetizasyon ol¢iimlerinden hesaplandi. Bunun i¢in M-H
ilmeginde manyetik alan artirilirken ve azaltilirken 6rnegin sahip oldugu pozitif ve negatif
manyetizasyon degerleri ele alindi. M-H ilmeginin I. asamadaki manyetik alan
uygulamasinda ((0) - (+Hpaks) araligi) olciilen manyetizasyon degerleri hesaba katilmada.
Uygulanan manyetik alan, kesit alam1 L;xL, olan difiizyon yapilmis yiizeye dik olup,
manyetizasyon Olciim sekillerinden Orneklerin kritik akim yogunlugu asagida (3.5)
ifadesiyle verilen genisletilmis ‘Bean modelinden’ yararlanilarak hesaplandi (Campbell ve

Evetts, 1972).

-1
1HT)=202M L (3.5)
L | 3L,

Bu ifadedeki AM manyetizasyon farkim (M-H ilmeginde Hy,.s manyetik alanindan
diigserken belli manyetik alandaki manyetizasyon ile —Hpaxs’dan Hpas’a artarken ayni

manyetik alandaki manyetizasyon degerleri arasindaki fark), L, L, ise sirastyla uygulanan
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manyetik alana dik dogrultudaki kisa ve uzun kenan (L, >L;) temsil etmektedir. Boylece
kritik akim yogunlugu yukaridaki formiil kullanilarak hesaplandi ve sonuglar grafiklerle
gosterildi.

Sekil 3.47, 3.48 ve 3.49 sirasiyla, farkli sicakliklarda 6l¢iim alinan Y123, Gd900 ve
Gd800 orneklerinin; Sekil 3.50, 3.51 ve 3.52 ise Gd900, Gd800 ve Y123 o6rneklerinin
sirasiyla 5, 25 ve 77 K sicakliklarindaki kritik akim yogunlugunun manyetik alana gore
degisimini gostermektedirler. Bu sekillerden 5 K de hesaplanan J. degerleri (0 T manyetik
alandaki), Gd900, Gd800 ve Y123 6rnekleri i¢in sirasiyla 2,12 x 10* 1,70 x 10* ve 1,64 x
10 A/em® olarak belirlendi. Tiim sekillerde Olciim sicakligr arttikca kritik akim
yogunlugunda azalma meydana gelmektedir ve 77 K sicakliginda hesaplanan J. degerleri
Gd900, Gd800 ve Y123 ornekleri i¢in sirasiyla 122, 101 ve 55 Al/cm? olarak belirlendi.
Gd900, Gd800 ve Yb900, Yb80O (Sekil 3.55-3.59) orneklerinde manyetik alan artarken
kritik akim yogunlugu da belirli bir degere kadar artmakta ve daha yiiksek manyetik
alanlarda ise kritik akim yogunlugu azalmaktadir. Difiizyon yapilan Y123 O6rneginin
polikristal oldugu ve taneler arasi etkilesimin zayif oldugu goz Oniine alinirsa, kiigiik
siddetteki manyetik alanin taneler arasi etkilesimi arttirdigi bu durum, 6rnegin kritik akim
yogunlugunun diisiik manyetik alanda artmasina neden olmaktadir. Belli degerin
tizerindeki manyetik alanlarda ise taneler arasi etkilesim azalmakta ve boylece kritik akim
yogunlugu tekrar azalmaktadir. Gadolinyum ve iterbiyum difiizyonu yapilmis 6rneklerin
J—H grafiklerinde, taneler arasi etkilesimi arttiran manyetik alan araligi ise sicaklik
arttikca azalmaktadir.

900 ve 800 °C’de gadolinyum difiizyonu yapilan Orneklerde ol¢iim sicakliginin
diigmesiyle kritik akim yogunlugunda biiyiik artisin meydana gelmesi, 6rnek igerisindeki
aki civileme kuvvetinin asamali olarak gelistigini gosterir (Feng vd., 1998). Gd900
orneginin diger orneklerle kargilastirildiginda maksimum kritik akim yogunluguna sahip
olmasi, artan difiizyon sicakligiyla malzeme igerisinde daha fazla civileme merkezleri
olustuguna isaret eder. Bu durum 800 °C’lik sabit difiizyon sicakliginda, difiizyon
siiresinin artmasiyla J.'nin arttigr Sekil 3.53, 3.54, 3.60 ve 3.61’de verilen grafiklerle de
kismen dogrulanmstir. Sekil 3.53 ve 3.54, 800 °C’de 12 ve 48 saat gadolinyum difiizyonu
yapilan Y123 o6rneklerinin; Sekil 3.60 ve 3.61 ise 800 °C’de 12 ve 48 saat iterbiyum
difiizyonu yapilan Y123 6rneklerinin sirasiyla 5 ve 50 K sicakliklarindaki J. -H grafiklerini

gostermektedirler. Bu sekillerde 800 °C’de 48 saat gadolinyum difiizyonu yapilan 6rnegin
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kritik akim yogunlugunun aym sicaklik ve siirede iterbiyum difiizyonu yapilan 6rnegin
kritik akim yogunlugundan daha biiyiik oldugu goriilmektedir.

Sekil 3.62, Gd900, Yb900 ve Y123 orneklerinin 5 K sicakligindaki kritik akim
yogunlugunun (J.) manyetik alana gore degisimini gostermektedir. Bu sekilde, 900 °C’de
gadolinyum ve iterbiyum difiizyonu yapilan Orneklerin J. degerlerinin, difiizyon
yapilmamis Y123 6rneginin J. degerinden daha biiyiik oldugu goriilmektedir. Bu durum
gadolinyum ve iterbiyumun Y123 Orneginin tavlama sicakligina yakin sicakliklardaki
difiizyonunun, Y123 orneginin siiperiletkenlik o6zelliklerini iyilestirdigini isaret eder.
Sekilde, Yb900 6rneginin Gd900 6rneginin kritik akim yogunlugundan daha kiigiik degere
sahip oldugu goriilmektedir. Bu durum nispeten kiiciik erime sicakligina sahip Yb
atomunun (824 °C) 900 °C gibi yiiksek difiizyon sicakliginda Y123 ana malzemesiyle
reaksiyona girerek yabanci fazlar olusturmasiyla aciklanabilir. Ayrica 800 ve 900 °C’de 12
saat iterbiyum diftizyonu yapilmis Srneklerin Sekil 3.9’daki XRD desenlerinde yabanci
fazlarin goriilmesi bu durumu dogrular.

Daha once degisik arastirmacilar tarafindan yapilan ¢alismalarda, nadir toprak
elementlerinin (RE) Y123 siiperiletkenine ekleme ve katkilama yontemiyle katilmasinda,
aki civilenmesi etkisi arastirlmasina karsilik, J. ve aki civilemesinin artis mekanizmasi
tam olarak agiklanamamustir. Bizim ¢alismamizda elde edilen veriler 1s181inda gadolinyum
ve iterbiyum difiizyonu yapilan orneklerin (temiz Y123 Orne8ine gore) J. degerinin
artmasinda asagidaki etkenler neden olabilir:

Gd ve Yb difiizyon katki atomlar1 eszamanh olarak Y123 siiperiletkeninin tane icine
ve taneler arasina yerlesmistir. Tane icine yerlesemeyen katki atomlari, tane diginda
kalarak tane simirlarinin yapisal kalitesinin gelismesinde katalizor gorevi yapmis olabilir.
Bu durum (6zellikle Y123 ve normal fazlar) taneler arasi temas yiizeylerinin artisina
(taneler arasi direncin azalmasina) ve J. artis1 i¢in gerekli olan aki civileme merkezleri
sayisinin artigina sebep olur (Stalbov vd., 1999; Feng vd., 1998). J.’nin artmasinda etkili
olabilecek ikinci etken, Y123 siiperiletkenlerinde aki ¢ivilenme etkisinin, bu
siiperiletkendeki girdap orgiisii ile gerilme alaninin (stress field) elastik etkilesmesinden
ortaya c¢ikabileceginin bilinmesiyle agiklanabilir. Bolgesel orgii uyumsuzluguna, Y123
siiperiletkenlerindeki Y’un, farkli iyonik yaricapa sahip nadir toprak elementlerinin kismi
yerdegistirmesi neden olabilir ve bu durum gerilme alaninin olusumuna yol acar. Boylece
aki civileme bolgeleri ortaya ¢ikar. Bizim ¢alismamizda Gd** un iyonik yarigapt Y>*un

iyonik yaricapindan daha biiyiik oldugundan (Yb* iyonik yarigapi ise Y>*’den daha kiiciik)
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Gd difiizyonuyla gerilme alami rahatlikla olusabilir ve boylece J. arttirilabilir (Li vd.,

1994; Campbell ve Evetts, 1972).
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Uygulanan manyetik alan (T)
Sekil 3.47. Y123 6rneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki J.-H grafikleri
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.48. Gd900 6rneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki J.-H grafikleri
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Uygulanan manyetik alan (T)
Sekil 3.49. Gd800 6rneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki J.-H grafikleri
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Sekil 3.50. Gd900, Gd800 ve Y123 orneklerinin 5 K sicakligindaki kritik akim
yogunlugunun (J;) manyetik alana gore degisimi
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.51. Gd900, Gd800 ve Y123 orneklerinin 25 K sicakligindaki kritik akim
yogunlugunun (J.) manyetik alana gore degisimi
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.52. Gd900, Gd800 ve Y123 orneklerinin 77 K sicakligindaki kritik akim
yogunlugunun (J;) manyetik alana gore degisimi
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.53. 800 °C’de 12 ve 48 saat gadolinyum difiizyonu yapilan Y123
orneklerinin 5 K sicakligindaki J. -H grafikleri
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.54. 800 °C’de 12 ve 48 saat gadolinyum difiizyonu yapilan Y123
orneklerinin 50 K sicakligindaki J. -H grafikleri
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.55. Yb900 o6rneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki kritik akim
yogunlugunun (J.) manyetik alana gore degisimi
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.56. Yb800 o6rneginin 5, 25, 50, 77 K sicakliklarindaki kritik akim
yogunlugunun (J.) manyetik alana gore degisimi
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Uygulanan manyetik alan (T)
Sekil 3.57. Yb900 ve Y123 oOrneklerinin 5 K sicakligindaki kritik akim
yogunlugunun (J.) manyetik alana gore degisimi
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Sekil 3.58. Yb900 ve Y123 orneklerinin 25 K sicakligindaki kritik akim

yogunlugunun (J.) manyetik alana gore degisimi
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.59. Yb900 ve Y123 orneklerinin 77 K sicakligindaki kritik akim
yogunlugunun (J.) manyetik alana gore degisimi
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Sekil 3.60. 800 °C’de 12 ve 48 saat iterbiyum difiizyonu yapilan Y123
orneklerinin 5 K sicakligindaki J. -H grafikleri
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Uygulanan manyetik alan (T)

Sekil 3.61. 800 °C’de 12 ve 48 saat iterbiyum difiizyonu yapilan Y123
orneklerinin 50 K sicakligindaki J. -H grafikleri
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Sekil 3.62. Gd900, Yb900 ve Y123 orneklerinin 5 K sicakligindaki kritik akim
yogunlugunun (J.) manyetik alana gore degisimi



4. SONUCLAR

Bu calismada, katihal tepkime yoOntemiyle hazirlanmis YBa,Cu3;O; (Y123)
orneklerine Gd ve Yb’un 800, 850 ve 900 °C sicakliklarinda yapilan difiizyonu EDXRF
yontemiyle arastirildi. Y123 siiperiletkeninde Gd ve Yb’un difiizyon katsayis1 (D) ve
difiizyon katki atomu aktivasyon enerjisi (E,) degerleri hesaplandi. Difiizyon sicakligi ve
siiresinin; Y123 siiperiletkeninin yapisal, elektriksel ve manyetik 6zelliklerinde meydana
getirdigi degisimler incelendi. Arastirmada, Y123 kiilge ©rnegi iizerine Gd ve Yb
difiizyonu uygulandiktan sonra difiizyon edilmis orneklerin yapisal ozellikleri X-151n1
kirinim analizi, taramali elektron mikroskobu ve optik mikroskop 6lctimleriyle; elektriksel
ve manyetik 6zellikleri de PPMS sistemi kullanilarak R-T ve M-H o6l¢iimleri ile incelendi.
Farkli sicakliklarda termal difiizyon yapilan Y123 Orneklerinin direng Olctimlerinden
yararlanarak degisik manyetik alanlardaki aktivasyon enerjisi (U) ve iist kritik manyetik
alan (Hc,) degerleri; manyetizasyon Olciimlerinden ise kritik akim yogunlugu (J.) degerleri
hesaplandi.

Yapilan calismada ortaya ¢ikan sonuclar asagidaki gibi siralanabilir:

1-) Gd ve Yb’un Y123 6rneklerine yapilan difiizyon c¢alismalarinda en uygun
difiizyon tavlama sicakliginin 900 °C oldugu; 600 ve 700 °C gibi diisiik sicakliklarda
difiizyonun diisiik oranda gerceklestigi, 900 °C ve iizeri difiizyon sicakliklarinda ise Y123
siiperiletkeninde kismi erimelerin ve ikincil fazlarin ortaya ¢iktigi goriildii.

2-) 900 °C’de Gd ve Yb difiizyonu yapilan Y123 orneklerinin SEM ve optik
fotograflarinin incelenmesinde, difiizyon yapilan orneklerin temiz Ornege gore bosluk
oranmin azaldigi, kristallesme oraniin arttigi ve dolayisiyla kiilce ozelliklerin iyilestigi
tespit edildi.

3-) Gadolinyum ve iterbiyum’un Y123 Ornegine farkli sicakliklarda yapilan
difiizyonu neticesinde elde edilen konsantrasyon dagilimi egrilerinden, Gd ve Yb’un tane
icine yavas difiizyon katsayis1 D, ve taneler arasi yiizeylere hizli difiizyon katsayis1 D, gibi
iki farkli difiizyon katsayisiyla ifade edilebilecegi bulundu. Bu difiizyon katsayilarinin
800-900 °C araligindaki sicaklik bagimlhiliklart Gd ve Yb katki atomlar i¢in sirasiyla;
D;=8,9x10%exp[-(1,25+0,10)/kT], D»=2,3x10exp[-(1,09+0,10)/kT] ve D;=4,8x10 exp|[-
(1,1520,10)/kT], D2:2,2x10'sexp[—(1,05i0,10)/kT] olarak belirlendi. Difiizyon katki
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atomlarinin 6rnek derinligine bagli degisim egrilerinde, yiizeye yakin bolgedeki katki
atomlarinin yavas difiizyonu (D)), katki atomunun tane i¢ine tasinmasiyla aciklanabilir.
Ornegin i¢ bolgelerinde Y123 siiperiletkenine katki atomlarinin hizh difiizyonu (D») ise,
safsizlik atomlarinin, tane sinirlarina; ikizlenme sinirlarina; gozeneklere ve diger kusurlara
olan tasinmayla ilgili olabilir.

4-) Aym sicakliklarda difiizyon tavlamasi yapilan Orneklerde Yb difiizyon
katsayisinin Gd diftizyon katsayisindan biiyiik, aktivasyon enerjisi degerlerinin ise kiigiik
olmasi, ayn1 periyotta bulunan Yb iyonik yarigapimin (0,868 A) Gd iyonik yaricapindan
(0,938 A) kiiciik olmasiyla agiklanabilir.

5-) X-1s1in1mi1 kirmmimi desenlerinin incelenmesi sonucunda 900 °C’de Gd difiizyonu
yapilmis Y123 Orneginin c orgii sabitinin, difiizyon yapilmamis 6rnege gore % 0,23
oraninda arttig1 ve difiizyon yapilmis yiizeyden derinlere inildikce c 6rgii sabitinin azaldigi
saptandi. Bu durum Gd’un bir kisminin yiiksek difiizyon sicakliginda orgii icerisine, kalan
kisminin ise Y123 6rneginin daha i¢ kisimlarinda taneler arasina yerlestigini gosterir.

6-) Difiizyon yapilmis orneklerin R-T grafiklerinden, difiizyon tavlama sicakliginin
artistyla daha keskin ge¢isin oldugu ve en keskin gecisin 900 °C’de 12 saat Gd ve Yb
difiizyonu yapilan Orneklerde oldugu goriildi (Y123 ve Gd900 ornekleri i¢in T¢ gy
degerleri sirasiyla 88 ve 91K dir). Bu gelismeye yiiksek sicakliktaki Gd difiizyonuyla
Y123 o6rnegi igerisindeki porozitenin ve kirlilik fazimin azalmasinin sebep oldugu
disiiniilmektedir. Ayrica 800°C’de 12, 24 ve 48 saat Gd difiizyonu yapilmis Y123
ornekleri direng degerlerinin sicakliga gore degisimleri incelendiginde, difiizyon siiresi 24
ve 48 saat olan 6rneklerin kritik gecis sicakligl degerlerinin, 12 saat’lik 6rnege gore daha
keskin oldugu tespit edildi

7-) Hesaplanmis aktivasyon enerjisi degerlerinden, artan difiizyon sicakligiyla
orneklerin aktivasyon enerjilerinin de arttifi ve manyetik alamin artisiyla aktivasyon
enerjilerinin tistel olarak azaldigi goriildii (O T manyetik alanda Gd900 ve Y123 o6rnekleri
icin sirasiyla 1,99 ve 0,34 eV). Ayrica 900 ve 800 °C de Gd difiizyonu yapilan drneklerin
aktivasyon enerjilerinin aym sicakliklarda Yb difiizyonu yapilan Y123 ve temiz Y123
orneklerinin aktivasyon enerji degerlerinden biiyiik oldugu belirlendi. Bu duruma farkli
sicakliklardaki katki atomu difiizyonuyla Y123 6rnegi igerisinde artan normal bolgelerin,
aki civileme merkezleri gibi caligmasinin sebep oldugu diisiiniilmektedir.

8-) Gd900, Gd800, Yb900, Yb80O ve Y123 trneklerine ait Hep(0) degerleri sirasiyla
112,825%+13,080; 94,042£11,039; 108,70619,606, 84,10216,005 ve 77,036t4,671 T olarak
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belirlendi. Yb difiizyonu i¢in hesaplanan Hc(0) degerlerinin, Gd difiizyonu yapilan
orneklerin H,(0) degerlerinden daha kiigiik oldugu goriildii.

9-) 900 ve 800 °C gibi yiiksek sicakliklarda 12 saat Gd ve Yb difiizyonu yapilmis
Y123 orneklerinin M-H egrileri incelendiginde her ornegin oOl¢iim sicakligi azaldikga
manyetizasyon egri genisliginin arttigi goriilmiistir. Bu durum, Oornek igerisinde
siiperiletken taneler arasindaki temasin dereceli olarak iyilestigini gosterir. Buna ilave
olarak, literatiirde manyetizasyon ilmek genisligi ile malzeme icerisindeki aki civileme
merkezi sayismnin orantili oldugu bir¢ok c¢alismanin rapor edilmesi, difiizyonla ornek
icerisinde aki ¢ivileme merkezi sayisinin artabilecegine isaret eder. Ayrica manyetizasyon
Olctimlerinden, difiizyon tavlama sicakligr arttikca M-H ilmeklerinin genisliginin arttig1 ve
dolayisiyla drneklerin manyetizasyon ozelliklerinin iyilestigi tespit edildi.

10-) Farkli sicakliklarda Gd ve Yb difiizyonu yapilan Y123 6rneklerinin 5 K de
hesaplanan J. degerleri (0 T manyetik alandaki); Gd900, Gd800, Y123, Yb900 ve Yb800
ornekleri icin sirastyla 2,12 x 104; 1,70 x 104; 1,64 x 104; 1,91 x 10* ve 1,43 x 10* A/em?
olarak belirlendi. Tiim oOrneklerde Olciim sicakligi arttikga kritik akim yogunlugunda
azalma meydana geldigi goriildii. 77 K sicakliginda hesaplanan J. degerleri Gd900, Gd800
ve Y123 ornekleri i¢in sirastyla 122, 101 ve 55 A/cm? olarak bulundu.

11-) 900 °C’de Gd difiizyonu yapilan 6rneginin diger 6rneklerle karsilastirildiginda
maksimum kritik akim yogunluguna sahip oldugu goriildii. Bu durum artan difiizyon
sicakligiyla malzeme igerisinde daha fazla civileme merkezleri olustuguna isaret eder.

12-) Gd900, Yb900 ve Y123 oOrneklerinin 5 K sicakligindaki kritik akim
yogunlugunun (J.) manyetik alana gore degisimi incelendiginde, 900 °C’de gadolinyum ve
iterbiyum difiizyonu yapilan oOrneklerin J. degerlerinin, difiizyon yapilmamis Y123
Orneginin J. degerinden daha biiyiikk oldugu belirlendi. Bu durum gadolinyum ve
iterbiyum’un Y123 Orneginin tavlama sicakligina yakin sicakliklardaki difiizyonunun,
Y123 orneginin siiperiletkenlik 6zelliklerini iyilestirdigini gosterir.

Sonu¢ olarak, Y123 oOrnegindeki difiizyon katki atomlar1 konsantrasyonunun
derinlige bagl degisim grafiklerinden, yiiksek sicaklikta Gd ve Yb’un bir kisminin ana
orgiiye, kalan kisminin da bosluklu yapiya dagildigr belirlendi. Bunun sonucu olarak
siiperiletken taneler arasi temasin arttifi, dolayisiyla Y123 Orneginin yapisal ve

siiperiletkenlik 6zelliklerinin iyilestigi soylenebilir.



5. ONERILER

Yapilan calismada difiizyon yapilacak tiim Y123 6rnekleri belli basingta preslendi ve
sabit sinterleme sicakliginda iiretildi. Bundan sonra yapilacak ¢aligmalarda degisik basingta
ve sinterleme sicakliginda Y123 6rnekleri iiretilerek saf Y123 orneklerinin yogunluklar
degistirilebilir. Bdylece gadolinyum ve iterbiyum difiizyon parametrelerinin Ornek
yogunluguna ve dolayisiyla bosluk oranina gore degisimi incelenebilir.

Farkli yogunlukta hazirlanacak Y123 orneklerine, belli difiizyon sicaklign ve
siiresinde yapilacak Gd ve Yb atomlar difiizyon girme derinligi de degisecektir. Gd ve Yb
difiizyon girme derinliginin, difiizyon yapilmis Y123 siiperiletkeninin yapisal, elektriksel
ve manyetik 6zelliklerini hangi oranda degistirdigi arastirilabilir.

Bu calismada 900 °C’de 12 saat Gd ve Yb difiizyonu yapilan Y123 orneklerinin
yapisal ve siiperiletkenlik Ozelliklerinde, temiz Y123 Ornegine gore iyilesme oldugu
goriildii. Yapilacak calismada, 900 °C’deki difiizyon tavlama sicakligr sabit tutularak,
difiizyon siiresi arttirilabilir (48 ve 96 saat gibi) ve boylece yiiksek sicakliklardaki difiizyon
siiresinin Y123 Orneginin yapisal ve siiperiletkenlik 6zelliklerine etkisi arastirilabilir.

Yapilan caligmadaki difiizyon isleminde tiim orneklere yavas sogutma uygulanmistir.
fleriki calismalarda Gd ve Yb difiizyonu yapilacak érneklere hizli sogutma (1000 °C/dak)
uygulanarak, hizli sogutmanin Y123 6rneginin difiizyon parametreleri, yapisal ve fiziksel
ozelliklerine etkisi incelenebilir.

Bu calismada bulk Y123 6rnekleri tiretildi ve bunlara farkli sicaklik ve siirelerde Gd
ve Yb difiizyonu yapildi. Difiizyon ve siiperiletkenlik mekanizmasinin anlasilmasi
acisindan yararli sonuglar gosteren bu katki elementleri, Y123 ve BiPbSrCaCuO (Bi-2223)
ince film Orneklerine difiizyon yontemiyle katkilanarak, bu orneklerin siiperiletkenlik

parametrelerindeki degisimleri arastirilabilir.
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