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OZET

SICAK PRES YONTEMIYLE HAZIRLANAN Bi-2212 SUPERILETKEN
MALZEMELERIN ELEKTRIKSEL VE MANYETIK OZELLIKLERININ
INCELENMESI

BULUT ONER

Yiiksek Lisans, Enerji Sistemleri Miihendisligi Ana Bilim Dah
Damisman: Prof. Dr. Berdan OZKURT
Temmuz 2022, 77 sayfa

Kati hal tepkime yontemiyle hazirlanan Bi>SroCaiCus7sNao2sOy seramiklere
birbirinden farkli sicaklik ve basing (22 ve 33 MPa 750 °C’de; 22 MPa 800 °C’de) altinda
sicak pres islemi uygulanmistir. Siiperiletken 6zellikler X-1s1m1 kirmnim (XRD), taramali
elektron mikroskobu (SEM), dc elektriksel 6zdireng (R-T) ve manyetik histerezis (M-H)
Ol¢timleri vasitasiyla aragtirilmistir. X-ray kirinim 6lgtimlerinde tiim 6rneklerde BioCaO4 ve
BisSrsCaCusOs gibi ikincil safsizlik fazlarinin olugmasinin yaninda temel fazin
Bi2Sr2Cai1Cu20y (Bi-2212) oldugu goriilmektedir. En iyi tane yonelimi 750 °C’de 33 MPa
basing uygulanan drnekte elde edilmistir. Orneklerin Tofet degerleri A, B, C drnekleri i¢in
sirastyla 87.5, 85, 65 K olarak 6lgiilerek en yiiksek Tt degeri B 6rneginde elde edilmistir.
Mikro yapisal 6zelliklerin gelismesine bagli olarak en genis M-H egrilerine B 6rneginde
ulagilmigtir. Bu calisma kapsaminda en yiiksek kritik akim yogunlugu degeri, kat1 hal
yontemi ile hazirlanan benzer bilesime sahip ornekler igin literatiirde bildirilen degerlerden
¢ok daha yiiksek seviyede 750 °C’de 33 MPa uygulanarak hazirlanan B 6rneginde (1.9 T ve
15 K’de 201.5 x 10* A/ cm?) elde edilmistir.

Anahtar Kelimeler: Bi>Sr,Ca;Cui 75Nao 250y, Sicak Presleme, X-1smn1 Kirinimi, Taramali
Elektron Mikroskobu, Kritik Akim Yogunlugu



ABSTRACT

INVESTIGATION OF ELECTRICAL AND MAGNETIC PROPERTIES OF Bi-
2212 SUPERCONDUCTING MATERIALS PREPARED BY HOT PRESS
METHOD

BULUT ONER

Master Thesis, Energy Systems Engineering
Supervisor: Prof. Dr. Berdan OZKURT
July 2022, 77 pages

Bi>Sr,Cai1Cu1.75Nao. 250y ceramics have been prepared by the classical solid state
reaction method followed by hot-pressing process under several applied pressures and
temperatures: 22 and 33 MPa at 750 °C, and 22 MPa at 800 °C. The superconducting
properties were investigated by means of X-ray diffraction (XRD), scanning electron
microscopy (SEM), dc electrical resistivity (R-T) and magnetic hysteresis (M-H)
measurements. In addition to the formation of secondary impurity phases such as Bi2CaO4
and Bi3Sr4CaCu304 in all samples, it is seen that the basic phase is Bi>Sr.Ca;Cu.Qy (Bi-
2212) in X-ray diffraction measurements. The best grain orientation was obtained in the
sample at 750 °C with a pressure of 33 MPa. The Tt values of the samples were measured
as 87.5, 85, 65 K for samples A, B, C, respectively, and the highest T°¢t value was obtained
in sample B. Due to the development of microstructural properties, the widest M-H curves
were reached in sample B. In the scope of this study, the highest critical current density value
was obtained in the sample prepared by applying 33 MPa at 750 °C (201.5 x 104 A/cm2 at
1.9 T and 15 K) at a much higher level than the values reported in the literature for samples

with a similar composition prepared by the solid state method.

Keywords : Bi>Sr.Ca;Cuz.75Nap 250y, Hot-Pressing, X-ray Diffraction, Scanning Electron

Microscope, Critical Current Density
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GIRIS

Teknolojinin her gecen giin hizla gelismesi, bilim insanlarmin farkl 6zelliklere sahip
yeni malzemeler kesfetmesini ve var olan malzemeleri gelistirmek adina c¢alismalar
yapmasint hizlandirmigtir. Bu tez ¢alismasina konu olan siiperiletken malzemeler de
teknolojinin gereksinim duydugu, elektrik akimina karsi direng gostermeme ve uygulanan
manyetik akiy1 disarlama gibi ilging 6zelliklere sahip malzemelerdir. Heike Kamerlingh
Onees tarafindan kati Civanmn 4.2 K’de Ozdirencinin sifir olmasiyla kesfedilen
stiperiletkenlik kavrami, aradan gecen 114 yila ragmen bu malzemelerle ilgili yapilan
caligmalar hizla devam etmektedir. Siiperiletkenligin kesfinden bu yana bir¢ok metal

alagiminda da siiperiletken 6zelligin kesfedilmesi bu ¢aligmalara ayrica hiz kazandirmistir.

Enerji iiretim tesislerinde iiretilen enerjinin siradan iletkenlerle iletimi sirasinda %3
ila %10’ luk kisminin heniiz kullanilmadan o6zdirencten kaynakli 1s1 olarak dogaya
aktarilmas1 problemi, fosil kaynakli yakitlarin tiikkenebilirligi ve kiiresel 1sinma gercegi
diisliniildiiglinde hi¢ de yadsinilmayacak miktarlarda enerji ziyan olmaktadir
(Ozkurt,2007:1). Elektrik akimin1 kayipsiz bir sekilde iletebilme &zelligine sahip
stiperiletken malzemeden yapilmis kablolar, enerjinin verimli kullanilabilirligi noktasinda
en umut verici malzemeler olarak goriilmektedir. Dahasi yliksek manyetik alana ihtiyag
duyulan parcacik hizlandiricilar (Biiylik Hadron Carpistiricisi), tibbi goriintiileme sistemleri
(Mr, Tomografi vb.) gibi aygitlarda yiliksek 1s1 agiga ¢ikmadan istenilen manyetik alan

degerlerine ulagmada stiperiletken malzemelere ihtiya¢ duyulmaktadir.

Stiperiletken malzemelerin endiistriyel ve teknolojik alanlarda yaygin olarak
kullanimlarin1 engelleyen en biiylik problem siiperiletken faza gecisin ¢ok diistik sicaklik
degerlerinde gerceklesmesidir. Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin kesfiyle sicaklik
problemi nispeten ¢oziilmiis olsa da bircok siiperiletken hala sivi azotun kaynama sicakligi
tizerinde siiperiletken faza gecis sergilemektedir. Yakin zamanda yapilan bir ¢alisma ile
Hidrojen Siilfiiriin oda sicakliginda siiperiletken durumda oldugu kesfedilse de bu 6zelligini
267 GPa gibi yiiksek bir basingta sergilemesi, giindelik yasamda kullanilmasini engelleyen
bir problem olarak karsimiza ¢ikmaktadir (Dias vd.,2020:374).

Bu tez calismasinda BSCCO siiperiletken ailesine ait Bi-2212 fazi se¢ilmistir. Bu
fazin secilmesindeki temel neden termodinamiksel olarak en karli faz olmasidir. Yapi
igerisine 0.25 oraninda sodyum katkilamanin temel sebebi ise daha 6nceki caligmalarda

sodyumun tane boyutu iizerindeki olumlu etkilerinin dikkate alinmasidir (Ozkurt,2013a:



2426-2431). Tez calismasindaki temel amag siiperiletken malzemelerin anizotropik
yapilarindan kaynakli diizensiz tane yoneliminin daha diizgiin hale getirilerek siiperiletken
ozelliklerin gelistirilmesini saglamaktir. Daha Onceki ¢aligmalardan bilindigi {izere
siiperiletken malzemelerdeki gelisigiizel tane yoneliminin daha diizgiin hale getirilmesi i¢in
farkli tane hizalama (tekstiire) teknikleri uygulanmaktadir. Bu ¢alismada tane yoneliminin
daha diizgiin hale getirilmesi i¢in sicak pres teknigi kullanilmistir. Farkli sicaklik ve basing
degerlerinde sicak pres teknigi uygulamanin diizensiz tane yonelimi iizerinde ne derece etkin

oldugu ve siiperiletken 6zellikleri ne 6l¢lide gelistirdigi arastirilmistir.



BOLUM 1
SUPERILETKENLIKTE TEMEL KAVRAMLAR
1.1. Siiperiletkenligin Kesfi

Hollandal1 fizik¢i Heike Kamerlingh Onnes siiperiletkenligi kesfetmeden Once
kaynama sicakliklar1 ¢ok diisiik olan helyum, oksijen ve azot gibi gazlari incelemek i¢in
kriyojenik laboratuvart kurmustur. Onnes’t bu calismalara siirlikleyen neden Johannes

Diderik Van Der Waals’1n yasalarini test ederek Hollanda fizigine prestij kazandirmakti.

Onnes insanlar1 ikna etme kabiliyeti ¢ok yiiksek bir bilim insaniydi. Leiden
Universitesi fizik boliimii kiirsiisiinde gdreve baslayan Onnes’a ¢alismalarini yapmast igin
fizik laboratuvarmin sag kismi verilmisti. Onnes ikna yetenegi sayesinde {iiniversite
yoneticilerini, laboratuvari kendi ¢aligmalarina uygun hale getirmek ve yatirimlar yapmak
icin ikna ederek; laboratuvar diizenlemelerine 1882 yilinda bir teknisyenle baslamistir
(Delft,2012:30-35). 1901 yilinda laboratuvar gereksinimleri olan malzemeleri iiretmek igin
enstriiman okulunu kurmustur. Yaslart 14 ile 18 arasinda degisen g¢ocuklara okulun
kapilarini agarak bu okulda ¢ocuklara egitimler vermistir. O donemde egitim alan ¢ocuklara
giymis olduklari mavi yakali onliiklere atfen “Mavi Yakali Cocuklar” denilmistir. Onnes
laboratuvar kurulumunda bu kii¢iik orduyu kullanmistir. Onnes’in laboratuvarina giren
insanlar kendilerini soguk bir fabrikaya girmig gibi hissederlerdi. Laboratuvar icerisinde cam
iifleyiciler, miihendisler, stajyerler, laboratuvar asistanlart hep birlikte Onnes’in
direktorligiinde calisirlardi. (Delft.,2008:42). 1894 yilinda tamamlanan laboratuvarda ii¢
sogutucudan olusan Leiden kaskati, saatte birkag¢ litre sivi Oy tiretimi yapabilmekteydi.
Sicaklik Olgiimlerinde gilivenilir olan gaz termometreler kullaniliyordu. Fakat bu
termometrelerin hantal olmasi ve denge durumu igin uzun zaman gerektirmesi, bu
termometrelerin yerine diren¢ termometrelerinin kullanimii daha uygun kilmaktaydi.
Boylece Siemens tarafindan 1860 yilinda bulunan ve 1902 yilinda kriyojeni laboratuvarinda

tanitilan direng termometreleri kullanilmaya baglanmistir.

Onnes’1 mutlak sicaklikta metallerin direnglerindeki degisimlerini incelemeye iten iki
temel teori vardi ve bu teorileri test etmek istiyordu. Bu teorilerden ilki William Thomsom
(Lord Kelvin) tarafindan 1901 yilinda ortaya koyulan elektronlarin atomlar iizerinde donarak
direncin sonsuza gitmesi teorisi ve ikincisi de Alman teorist Paul Drude’nin elektron gazi
modeliydi (Drude,1900:687-692; Kelvin,1902:257-283). 10 Temmuz 1908 yilinda helyumu

stvilastirmay1 basaran Onnes’a bu calismast Nobel 6diilii kazandirmistir. Onnes’a Nobel



odiiliinli kazandiran ¢alisma siiperiletkenligin kesfi degil Helyumu sivilastirmasiyla elde
ettigi 1.5 K gibi cok diisiik bir sicaklik degerine ulagmasi olmustur. Bu kadar diisiik bir
sicaklik o donem igin fizik alaninda yeni bir ¢ag agmistir. Onnes’in 12 Mart 1910 yilinda
helyumu ayr1 bir kriyostata alma ¢alismalar1 da basarili olmus ve Onnes, 1.1 K sicaklikta
yeni bir rekor kirmistir. Calismalarindan yaklasik dort ay sonra 14 K’e kadar kalibre edilmis
platin telin sicakliga karsi diren¢ Ol¢iimii g¢aligmalar1 basarisizlikla sonuglanmistir.
Calismanin basarisiz olmasinin sebebi direngten kaynakli 1s1l kapasitenin artarak siddetli
kaynamanin olmasiydi. 2 Kasim 1910 yilinda yaptig1 calismada 4,25 K’nin altinda platin
¢ubugun direnci sabitlenmisti ve sonu¢ Lord Kelvin’in teorisini ¢okertmisti. Onnes bu
hipotezini test etmek igin civa kullandi ¢linkii civa tekrar tekrar damitma yoluyla son derece
saf hale getirilebiliyordu. Onnes’in son derece saf bir metalle ¢alismak istemesinin nedeni
kirlilikten kaynakli artik direngleri ortadan kaldirmakti. Onnes’in ¢alismalart sonucu
helyumun sivilagtirilmasi ile siiperiletkenligin kesfi baslamistir. Sivi helyumun sistem
igerisinde dolagmasina izin vererek sicaklik 5 K olarak 6l¢iilmiistiir. Onnes ve Film, buhar
basincinmi diisiirerek sicakligi 3 K’e diisiirmiislerdir. Galvonemetre ibresindeki degisimin
Gilles Holst tarafindan Onnes’a bildirilmesiyle siiperiletkenlik kesfedilmistir. Bu kesif
tizerine Onnes siiperiletkenligi, neredeyse sifir direng olarak tanimlamistir. Kesiften bir hafta
sonra Onnes tarafindan tarihi Solvay Konferansinda siiperiletkenlik secgkin fizikgilere
bildirilmistir. Civa tizerine yapilan c¢alismalar 1912 yilinda bitmistir. Leiden ekibi daha
sonraki ¢aligmalarinda kursun ve kalayin sirasiyla 6.3 K, 3.8 K gecis sicakligina sahip
stiperiletken olduklarini kesfetmislerdir. Onnes tarafindan iiretilen siiperiletken kablo ile

yapilan ilk siiperiletken bobin Sekil 1.1’de goriilmektedir.

Sekil 1.1. Onnes Tarafindan Yapilan ilk Siiperiletken Bobin

Kaynak: Delft,2012:35.



1.2. Sifir Direng

Siiperiletken malzemeleri diger malzemelerden ayiran en karakteristik 6zellik, bu
malzemelerin belirli bir sicaklik degerinin altinda elektriksel direnglerinin neredeyse sifir
olmasidir. Iletkenlerde enerjinin iletiminden son yériinge elektronlar: (valans elektronlari)
sorumludur. Elektrik akimiin taginmasimi saglayan elektronlar bulundugu yapilardan
ayrilarak diger atomlarla ¢arpisir ve sacilirlar. Termal titresimler sonucu olusan fononlar bu
sagilimi artirmaktadir. iletim elektronlar: sadece fononlardan degil safsizlik atomlar ve drgii
kusurlarindan da etkilenirler. Bu durum elektriksel direnci olusturmaktadir. Sicakligin
diismesine bagli olarak termal titresimlerdeki azalma, maddelerin direnglerinde de azalmaya
sebep olmaktadir (Oztiirk,2010:10). Normal iletkenlerde direncin azalan sicaklikla diisiis
gostermesi debye sicakligimin {igte birine kadar devam eder ve bu degerin altinda ¢ok az
degisim gostererek sabit bir deger alir. Sekil 1.2°de sicaklik diisiisiiyle 6zdirencin azaldig

fakat belirli bir noktadan sonra sabit bir deger aldig1 goriilmektedir.

"

Metal

Ozdireng (p)

()3 Sicaklik (T)

Sekil 1.2. Normal Metallerde Sicaklik-Ozdireng Egrisi
Kaynak: Oztiirk,2010:11.

Stiperiletken malzemeler normal iletkenler gibi sicakligin diisiiriilmesi sonucu
metalik davranis sergiler ve direnglerinde azalma meydana gelir. Fakat normal iletkenlerden
farkli olarak belirli bir kritik sicaklik degerinde direngleri keskin bir sekilde sifira diiser.
Sekil 1.3te siiperiletken kalayin belirli bir kritik sicaklik degerine ulastiginda 6zdirencinin
sifira distigii gortliirken, stiperiletken olmayan giimiisiin mutlak sicaklik degerine

yakinlagsa da 6zdirencinin sabit kaldigi goriilmektedir.
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Sekil 1.3. Kalay ve Giimiis i¢in Sicaklik-Ozdiren¢ Grafigi

Kaynak: Demirdis,2008:2.

Hollandal1 fizik¢i Heike Kamerling Onnes tarafindan gozlemlenen sifir direng
ozelligi, Pb elementinin belirli bir kritik sicaklik degerinde (4.2 K) direncin sert bir diisiis

gostermesiyle (R=0) bulunmustur. Sekil 1.4’te Onnes’in deneylerinde kullandigi kati

crvanin sicaklik 6zdireng grafigi goriilmektedir.
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Sekil 1.4. Kat: C1va Sicaklik-Ozdireng Grafigi
Kaynak: Onnes,1911:269.

1.3. Kritik Sicakhik (T¢)

Stiperiletken malzemelerin siiperiletken faza gecis gostermeye basladigi sicaklik
degerine kritik sicaklik veya gecis sicakligi denilmektedir ve T ile ifade edilir. Her bir
stiperiletken malzeme farkli gecis sicakligi degerine sahiptir. Tablo 1.1°de farkli T¢

degerlerine sahip siiperiletken malzemeler goriilmektedir.



Tablo 1.1. Baz Siiperiletken Maddelerin Kritik Gegis Sicakligi Degerleri

Madde Te(K)
Zn 0.88
Al 1.19
Sn 3.72
Hg 4.15
Pb 7.18
Nb 9.46
NbsSn 18.05
NbsGe 23.2
YBa,Cuz07 92
Bi-Sr-Ca-Cu-O 105
Ti-Ba-Ca-Cu-O 125

Kaynak: Kilig, 2008: 15.

Siiperiletken malzemelerin siiperiletken faza gegis gosterdigi sicaklik degeri malzeme
yapisindaki kii¢iik miktardaki safsizliklara duyarli degilken, manyetik safsizliklar kritik
gecis sicakligl degerini diistirme egilimindedir. Siiperiletken sicakliga gecisin bulunmasinda
sicakligin bir fonksiyonu olarak 6zdiren¢ Ol¢limii veya manyetik duygunluk (y) dl¢limii

kullanilmaktadir.

Stiperiletken malzemelerde siiperiletken faza gecis iki asamada ve ti¢ farkli kritik
gecis sicakligi degerinde gergeklesir. Bu asamalardan ilki taneli yapidan kaynakli
etkilesimlerdir. Stiperiletken numune kriyojenik sistemde sogutulmaya baslandiktan sonra
sicaklik 6zdireng egrisindeki linerligin bozulmaya basladig1 ve tanelerin siiperiletken faza
gecis gosterdigi sicaklik degeri T°™ (baglangig) olarak ifade edilir. Tco™® degeri
stiperiletken faz hakkinda bilgi vermektedir. CuO; diizlemlerindeki hole sayisiyla gegis
sicakliklar1 yakindan baglantilidir (Ozkurt,2016:207). Biitiin tanelerin siiperiletken faza

gectigi ve ikinci asama olan taneler arasi baglantilardan kaynakli gegisin basladigi Tc™



(TP sicaklik degeridir. Malzemenin tam olarak siiperiletken faza gegerek 6zdirencin sifir
oldugu sicaklik degeri ise Tcofet (T3) olarak bilinmektedir (Oztiirk,2006:6). Kritik gecis
sicaklign olarak genellikle T¢™¢ degeri kullanilir. Bu ii¢ farkli kritik gecis sicakligi degeri
Sekil 1.5°te de goriilmektedir.
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Sekil 1.5, Tonset, T offset T omid ye AT Degerlerinin Sicaklik-Ozdireng Egrisi Uzerinde

Gosterimi
Kaynak: Wesche,2017:1228.

Kritik gecis sicaklik aralign (ATc) Tco™et ile TcOffet sicakliklar arasindaki sicaklik
farkidir. ATc = T - Tt olarak formiilize edilmistir. ATc degeri siiperiletken
malzemelerin homojenligi hakkinda bilgi vermektedir. Uretilen BSCCO malzemelerde AT,
degerinin diisiik olmasi hedeflenmektedir. BSCCO sistemler igerisine ana yapidan farkli
element katkilama veya ekleme islemleri sistemin T¢ sicakliklarinin {izerinde etkili oldugu
literatiirden iyi bilinmektedir. Ayrica iiretim siirecinde kullanilan iiretim teknigi ve tiretim
tekniginde uygulanan parametrelerin (presleme basinci, sinterleme siiresi ve sicakligi vb.)

de T sicakliklari tizerinde etkili oldugu bilinmektedir.

Sekil 1.6’ da kat1 hal tepkime yontemiyle iiretilen 6rneklere eriyik sondiirme teknigi

uygulamanin AT degerleri iizerindeki etkisi goriilmektedir. Sekil 1.6 da eriyik sondiirme



islemi uygulanmis 6rnek Bi-2212 MQ ile gosterilirken uygulanmamis 6rnek Bi-2212 NM

ile gosterilmistir.
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Sekil 1.6. Farkli Tekniklerle Uretilen Malzemelerin R-T Grafigi
Kaynak: Kumar vd.,2013:684.

Sekil 1.6’da verilen grafikten eriyik sondiirme teknigi uygulanan Bi-2212(MQ)
siiperiletken malzemenin Tc°fet degerini artirdig1 ve ATc araligii daralttign goriilmektedir.
Tablo 1.2°de R-T sonuglarindan elde ettikleri sayisal degerler goriilmektedir (Kumar
vd.,2013:684).

Tablo 1.2. Uretim Teknigine Bagli T, Tcofet ve AT, Degerleri

ORNEK Tt (K) Tcoffset (K) AT (K)
Bi-2212 MQ 93 85 8
Bi-2212 NM 93 80 13
Bi-2223 NM 116 103 13

Kaynak: Kumar vd., 2013: 684.



1.4. Kritik Akim Yogunlugu (Jc)

Akim yogunlugu bir ylizeyden gecen akim miktar1 olarak tanimlanirken, Siiperiletken
malzemelerde Cooper c¢iftlerinin ayrilmadan direngsiz bir sekilde tasiyabildigi maksimum
akim miktarina kritik akim yogunlugu denilir ve J¢ ile ifade edilir. Metallerde akimin
tasinmasindan iletim elektronlar1 sorumlu iken siiperiletken malzemelerde akimin
tasinmasindan cooper ¢iftleri sorumludur. Akimin iletimi esnasinda Cooper ¢iftlerinin
momentumu degisse de toplam momentleri sabit kalir. Toplam momentlerinin sabit kalmasi,
ciftlerin birbirlerini sacilima ugratmalarina ragmen toplam moment sabit kaldigi icin
herhangi bir direng olusmaz ve akim degismez. Copper c¢iftlerinin dirence maruz kalmasi
icin toplam momentin degigmesi gereklidir. Toplam momentin degigmesi i¢in verilmesi
gereken enerji miktari, Cooper ¢iftindeki elektronlarin ayrigmasi igin gerekli olan enerji
miktaridir. Cooper ¢iftlerini ayrisima ugratan bu enerji miktar1 Jc olarak ifade edilir
(Kil1¢,2008:25). Kritik akim yogunlugu iizerindeki degerlerde Cooper ciftleri parcaciklara
ayrisarak metallerdeki tasinim elektronlar1 gibi hareket etmeye baslayarak elektriksel

dirence maruz kalirlar.

Kritik akim yogunlugu degeri I. tip siiperiletkenler igin sadece Hc kritik manyetik
alanin bir sonucudur ve bu tiir siiperiletkenlerde H¢ degerinin diisiik olmasi Jc degerlerini de
diistirmektedir. Jc degerlerinin diigsiikk olmasindan dolay: 1. tip siiperiletkenlerin kullanim
alanlar1 sinirh kalmistir (Kilig,2008:65). Siiperiletken malzemelerde kritik sicaklik, kritik
manyetik alan ve kritik akim yogunlugu arasindaki iliskiyi gosteren durum Sekil 1.7°de

gorlilmektedir.

Manyetik Alan

Hez

Sicaklik

Akim
Yogunlugu

Sekil 1.7. Kritik Sicaklik Degeri, Kritik Manyetik Alan ve Kritik Akim Yogunlugu
Arasindaki Iligki

Kaynak: Holder and Keller,2019:7.
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Kritik akim yogunlugu degeri T=T. degerinde artmaya baslar ve en yiiksek degerine
T=0’da ulasir. Ornege uygulanan voltajdan kaynakli akimi dlgerek Jo degeri pratik olarak

hesaplanir. Jc degerinin hesaplanmasi igin yar1 teorik ve pratik modeller de gelistirilmistir.

Jn=30 (AM) / d (1.1)
Jn=20 (AM)/ (a (1-a/ 3b)) (1.2)
In=1/(1+ (Bal Bo)) (1.3)

Formiil 1.1 ve 1.2 Bean, 1.3 ise Miiller formiiliidiir (Kumakura vd., 1987:368).
Formiil 1.1°de verilen d ifadesi; tane biiytikligii, formiil 1.2°de gosterilen a ve b; dikdortgen
seklindeki numunenin uzunluk degerlerini, birinci ve ikinci formiildeki AM = M+-M. (M+
pozitif manyetizasyon ve M- negatif manyetizasyonu ifade eder), formiil 1.3’te belirtilen Bs;

uygulanan manyetik alani, Bo; ilk manyetik alani ifade eder.
1.5. Kritik Manyetik Alan (Hc)

Siiperiletken durumdaki malzemeye disardan uygulanan manyetik alan veya tasidigi
akimin olusturdugu manyetizasyon belirli bir degere ulastiginda malzeme normal duruma
gecerek metalik davranis sergiler. Siiperiletken malzemenin siiperiletken halinin bozularak
normal iletken duruma gegtigi bu degere kritik manyetik alan denilir ve Hc ile ifade edilir
(Bilgili,2007:12).

Stiperiletken malzemeler maruz kaldiklar1 manyetik alana kars1 gdstermis olduklari
davraniga gore 1. tip ve IL. tip siiperiletkenler olarak iki gruba ayrilirlar. L. tip siiperiletkenler
belirli bir H¢ degerine kadar siiperiletken durumdayken uygulanan manyetik alan Hc

degerinin tlizerine ¢iktiginda siiperiletken 6zelligini tamamen kaybederek normal duruma

geger.

1957 yilinda II. tip siiperiletkenlerin manyetik alan altindaki tepkilerini Alexei
Abrikosov agiklamistir (Abrikosov,1957:1174-1182). Il. tip siiperiletkenlerde Hci ve He2
olmak iizere iki kritik manyetik alan degeri vardir. Malzeme Hc1 degerine kadar tamamen
stiperiletken fazda iken Hci-Hc2 degerleri arasinda siiperiletken ve siiperiletken olmayan
bolgelerden (vortex) olusur. Olusan vortex bolgelere ii¢ farkli kuvvet etki etmektedir. Bu
kuvvetlerden ilki etki eden manyetik alan ve uygulanan akim etkisiyle olusan Lorentz
kuvvetidir. Ikinci etki eden kuvvet vortekslerin birbirini itmesine sebep olan
elektromanyetik itme kuvvetidir. Ugiincii etki eden kuvvet ise yapidaki kusurlardan kaynakli

tuzaklama kuvvetidir. Vortex hareketine sebep olan Lorentz kuvveti, akima zit yonde bir
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elektrik akimi olusturarak dirence sebep olur. Olusan vortexlerin hareketini durdurucu etkiye
sahip olan tuzaklama kuvveti, ohmik direnglerin olusmasini engeller. Elektromanyetik itme
kuvveti ise vortekslerin hareketini engelleyici etkiye sahiptir (Altin,2009:12). Hc2 degerinin
lizerinde ise malzeme tamamen siiperiletkenlik 6zelligini kaybederek normal duruma geger.
Sekil 1.8’de I. tip ve II. tip siiperiletkenlerin manyetik alan etkisindeki faz durumlari
goriilmektedir.

HA (a) H A (b)

normal durum

HCZ(T)

girdaph
durum

He(T)
Het (T

superiletken

sUperiletken

) 4

>
Te Te T

Sekil 1.8. Birinci Tip (a) ve ikinci Tip (b) Siiperiletkenlerde Faz Durumu

Kaynak: Durmus,2011:10.

Hci-Hez manyetik alan araliginda siiperiletken malzemeler igerisinde, merkezi
normal bolgeler olan aki girdaplar1 olusur. Bu aki girdaplari manyetik akinin malzeme
igerisine niifuz etmesine sebep olur. Meydana gelen bu aki girdaplar: etki eden manyetik
alanla ve birbirleri ile etkilesim halindedir. Manyetik alan giddeti arttik¢ca girdap sayida
artmakta ve girdabin merkezinde en yliksek seviyede olan manyetik alan merkezden
uzaklastica azalmaktadir. Sekil 1.9°da Hci-Hc araliginda olusan girdaplarin sekli (a), kesit

alan1 (b) ve yan yiizey kesit alan1 (¢) goriilmektedir.

\})J\})

|
AN (1N
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Sekil 1.9. Hci-Hc2 Araliginda Olusan Girdap Mekanizmalari

Kaynak: Turan,2018:8.
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Artan girdap sayisiyla daralan girdaplar arasi mesafe, malzemede siiperiletken 6zelligin

bozularak normal duruma gegmesine neden olur (Turan,2018:7).
1.6. Meissner EtkKisi

Heike Kamerlingh Onnes’1n siiperiletkenligi kesfinden 22 y1l sonra Walther Meissner
ve yiiksek lisans 6grencisi Robert Ochsenfeld, siiperiletkenlerin sifir direngle akim tasima
ozelliklerinin yani sira ayirt edici bir manyetik 6zellige daha sahip oldugunu kesfetmislerdir
(Kriiger,2017:1134-1142). Yaptiklar1 deneyde kalay elementini kritik sicaklik degerinin
altima kadar sogutup faz gecisi tamamlandiktan sonra uyguladiklar1 manyetik alanin
olusturdugu aki ¢izgilerinin malzeme tarafindan diglandigin1  gézlemlemislerdir

(Aytekin,2020a:4).

Siiperiletken malzemelerin manyetik o6zelliginin kesfedilmesi ile diyamanyetik
davranig sergiledikleri bulunmustur. Siiperiletkenlerin manyetik aki ¢izgilerini digarlama
ozelligi Meissner-Ochsenfeld etkisi olarak bilinir. Siiperiletkenlerin manyetik aki ¢izgilerini
disarlama ozellikleri iki sekilde ifade edilmistir. Bunlardan ilki manyetik alan altinda
sogutulan bir siiperiletken malzemenin T¢ degerine ulastiginda igerisindeki manyetik akiy1
disarlamasi, ikincisi ise siiperiletken fazdaki malzemeye uygulanan manyetik alanin

malzeme igerisine niifus etmemesi seklindedir. Bu durum Sekil 1.10°da gosterilmektedir.
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&
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Sekil 1.10. Meissner Etkisi

Kaynak: Bilgili,2007:10.

13



BOLUM 2
SUPERILETKENLIK TEORILERI
2.1. London Teorisi

Meissner etkisinin kesfinden sonra Fritz ve Heinz London kardesler denge
termodinamigine dayanan fenomonolojik denklemleri olusturmuslardir. London Teorisi,
siiperiletkenligin elektrodinamik Ozelliklerini agiklayan ilk teoridir. London kardesler,
siiperiletkenligin temel Ozellikleri olan diamagnetizma ve sifir direng 6zelliklerini iki
denklem ile agiklamislardir (London ve London,1935:71-88). Teoriye gore siiperiletken
malzemelerdeki elektronlar, siiperiletken elektronlar ve normal elektronlar olarak iki grubun
karigimi seklinde ifade edilmistir. Normal elektron grubunun yogunlugu ny ve siiperelektron
grubun yogunlugu ns olarak tanimlanmustir. Siiperiletkendeki toplam elektron yogunlugu;
n= nn+ ng’dir. Sicaklik T=0"dan T= Tc’ye kadar artirildiginda siiperelektron yogunlugu ns,
n’den sifir degerine diiser. Siiperiletkenlikte bu durum iki akiskan modeli olarak bilinir.
Hareket halindeki siiperelektronlar direng ile karsilagsmazlar ve elektrik alan1 olusturmazlar

(Askerzade,2005:9).

2.1.1. Birinci London Denklemi

Elektrik alan igerisindeki siiper elektronlarin hareket denklemi 2.1°de goriilmektedir;
dvg
ngm—>= = neekE (2.1)

Denklem 2.1°de elektronun kiitlesi (m), elektron yiikii (€), E Elektrik alan (E), vgsiiper
akiskan hiz1 (Vs), ngsiiper vg sivinin elektron yogunlugu (ns) olarak verilmistir. Siiper
elektronlarin hareket denklemi siiperiletken malzemelerin elektrodinamigini aciklar ve
birinci London denklemi olarak bilinir. Bu denklem siiperiletken malzemelerin direng
gostermeme Gzelliklerini tanimlayarak akim degismedigi siirece malzeme igerisinde elektrik

alan olmayacagimn agiklar (Bilgili,2007:14).
2.1.2. ikinci London Denklemi

Ikinci London denklemi, siiperiletken malzemelerde siiper akim ile manyetik alan
arasindaki iliskiyi tanimlamaktadir. Bir sistem, serbest enerji durumunu denge hali

termodinamigine gore en diisiik seviyede tutmak ister. Siiperiletken fazin serbest enerjisi

normal duruma gore daha az olmaktadir. Fs siiperiletken fazin, Fy normal durumun birim
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hacim basina diisen enerjileri olmak iizere kritik sicakligin altinda Fs<Fn durumu soz

konusudur (Davarcioglu,2005:27).

2.1.3. Manyetik Alamin Niifuz Etme Derinligi

Niifuz etme derinligi (A), uygulanan manyetik alanin siiperiletken igerisine ne kadar
niifuz ettiginin bir dl¢iistidiir. Manyetik alanin siiperiletken icerisine ne kadar niifuz ettigini
bulmak i¢in ikinci London denkleminin ¢oziimii kullanilir (Akga,2010:15). Siiperiletken
malzemelerin diyamanyetik ozelligi, iginden gegen manyetik akiyr sifirlamasi ile
gerceklesir. Siiperiletken yilizeyinden akan siliper akimlar bu duruma neden olmaktadir

(Demirdis,2008:12). Manyetik alanin siiperiletken malzeme igerisine niifuz etme uzunlugu;

mc?

)2 (2.2)

2=

4mNnge?

olarak tanimlanir. Denklem 2.2’de verilen niifuz etme derinligi (1), elektron kiitlesi (m), 151k

hizi (¢), stiper sivinin elektron yogunlugu (ns) ve elektron yiikii (e) ile belirtilmistir.
2.2. Ginzburg Landau Teorisi

Landau ve Ginzburg tarafindan siiperiletkenlige ilk kuantum mekaniksel yaklagim
yapilmistir. Genel termodinamik konulartyla siiperiletkenin makroskopik o6zelliklerini
inceleyen ve makroskopik bir teori olan Ginzburg Landou teorisi, London teorisinin
ongordiigii siiperelektronlar varsayimina dayanir. Siiperiletkenligin ilk kuantum teorisi
Ginzburg Landau teorisidir. Kuantum teorisi, manyetik alan yoklugunda normal duruma
gore daha diizenli bir durum olan siiperiletken faza geg¢isi ikinci dereceden faz doniistimii
olarak ifade etmistir. Siireksiz olarak sistemin simetrisinin bozulmasi ikinci derece faz
gecisidir. Tkinci derece faz gecisi terimindeki diizen parametresi T<T¢ durumunda sifirdan
farkli ve T>T¢ durumunda sifir olur. Ginzburg ve Landau i diizen parametresini

denklemlerinde siiperiletken elektronlar1 temsil eden dalga fonksiyonu olarak

kullanmiglardir (Sahin,2005:12).

Ginzburg Landau teorisinin ana basarist H = Hc civarinda normal ve siiperiletken
bolgelerin ayni1 anda var oldugu ara durumu islemesidir (Kadioglu,2010:17). Es uyum
uzunlugu olarak adlandirilan karakteristik bir uzunluk Ginzburg ve Landau tarafindan ortaya

atilmigtir. Esuyum uzunlugu (&) matematiksel olarak su sekilde ifade edilmistir:

§(T) = —2— (2.3)

|2m*(T)[2
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Denklem 2.3’te h planck sabitini, m elektron yiikiinii belirtmektedir. Es uyum
uzunlugu Cooper c¢iftini meydana getiren iki elektronun birlikte hareket edebilecegi
maksimum mesafe olarak tanimlanir. 1. tip siipriletkenlerde bu mesafe 1000 A civarmda
iken, yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde bu deger birkag kat daha kiigiiktiir
(Korpe,2019:12). Siiperiletken malzemelerde es uyum uzunlugu ne kadar biiyiikse malzeme
0 derece iyi siiperiletken olarak tanimlanir. Sicakliga bagimli niifuz derinligi A ile sicakliga
bagimli es uyum uzunlugunun &(T) orani Ginzburg Landau parametresini (k) vermektedir.

Bu parametre;

=1 (2.4)

olarak wverilir. Ginzburg Landau parametresinden elde edilen deger, siiperiletken

malzemenin L. tip veya II. tip olarak siiflandirilmasi i¢in kullanilir. k¥ < \/% degeri i¢in

malzemenin . tip siiperiletken oldugu, k > \/% durumu ise malzemenin II. tip siiperiletken

oldugunu isaret etmektedir.
2.3. BCS Teorisi

BCS teorisi, Amerikali fizikgiler John Bardeen, Leon Cooper, Robert Schrieffer
tarafindan 1957 yilinda 6nerilmistir. Bu teori siiperiletkenligi mikroskobik dlgekte agiklayan
en kapsamli ve kabul gbérmiis ilk teoridir. Teori temelde siiperiletken malzemelerin ig
yapisinda elektronlar arasinda ¢ekici bir kuvvetin oldugu temeline dayanir. Bu teori ayni
yiike sahip elektronlarin birbirini itmesi gercegine karsin elektronlarin 6rgii titresimiyle
etkileserek birbirlerini ¢ekebilecekleri ve elektron cifti olusturabileceklerini agiklamistir.
Aralarinda ¢ekici etkilesme bulunan elektron ¢iftlerine Copper ¢ifti denilir (Ozkan,2010:15).
Z1t yonde spin ve momentuma sahip iki elektronun olusturdugu Cooper Cifti Sekil 2.1°de

goriilmektedir.
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Sekil 2.1. Cooper Cifti

Kaynak: Aytekin,2020a:8.

Eksi yiiklii bir elektron, pozitif yiiklii bir iyona yaklastiginda; olusan ¢ekim etkisiyle
orgiide biiziilme meydana gelir. Bu esnada elektron etrafindaki net yiik pozitiftir. Pozitif
yiikiin ¢ekim etkisiyle baska bir elektron pozitif yiiklii bolgeye dogru cekilir. ki elektron
birbirini  elektron-orgii-elektron mekanizmasiyla ¢ekmis olur. Elektron-orgii-elektron
mekanizmasi bir elektronun 6rgii ile etkilesimi sonucu orgiide deformasyona sebep olarak
ardindan gelen ikinci bir elektronun bu deformasyonu goriip enerji durumunu azaltacak
sekilde yeniden diizenlemesiyle olusur (Yasar,2009:10). Sekil 2.2’de 6rgii bozulumundan

kaynakl1 iki elektron arasindaki c¢ekici etkilesim goriilmektedir.

Sekil 2.2. Cooper Ciftleri Arasindaki Cekici Etkilesim

Kaynak: Yasar,2009:11.

Cooper g¢iftleri olusurken aralarinda belirli bir mesafe ile ¢iftlenirler. Elektronlarin

bir arada kalabildigi bu mesafeye koherens uzunlugu denilir. Sonug¢ olarak elektronlar
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arasindaki coulomb ve fonon indiiklemeli etkilesimler sonucu olusan Cooper ciftleri

stiperiletkenligin temelini olusturmaktadir.

2.4. izotop Etkisi

Fizik¢i Herbert Frohlich 1950 yilinda siiperiletkenlerde iistiin akimi tasiyan
elektronlarla titresen Orgli arasindaki elektron-fonon etkilesiminin stiperiletkenlik
mekanizmasini olusturdugunu 6nermistir. Frohlich kizil 6tesi spektroskopisindeki bilgilere
dayanarak bir atomun titresim frekansinin, atom agirliginin karekokii ile ters orantili oldugu
bilgisine dayanarak orgii titresimlerinin siiperiletkenlige etkisinin arastirilmasinda
kullanilabilecegini énermistir. Bu yonteme gore Rutgers Universitesinden C. A. Reynolds,
W. H. Wright, B. Serin ve Z. B. Nesbit tarafindan baz1 deneyler yapilmistir
(Sentiirk,2006:38). Civa elementinin atomik kiitle birimi 199,5’ten 203.,4 atomik kiitle
birimine degistirildiginde civada T degerinin 4,185 K’den 4.14 K’e diistigi
gozlemlenmistir (Aytekin,2015:8).

Civa elementinde izotopik kiitleye bagli olarak meydana gelen degisimin
spektroskopide oldugu gibi atom agirliginin karekokii ile ters orantili oldugu goriilmiistiir.
Bir¢ok siiperiletken element i¢in o = % olmak {izere izotop etkisi matematiksel olarak;
T, X M® = sabit ifadesi ile verilir. Bu sonu¢ bize siiperiletkenlik mekanizmasinin

anlasilmasinda orgii titresimlerinin 6nemli rol oynadigini gosterir.
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BOLUM 3
YUKSEK SICAKLIK SUPERILETKENLERI

Siiperiletkenligin kesfinden bu yana siiperiletken malzemelerin endiistriyel ve
teknolojik alanlarda kullaniminin sagladig: faydalarin giderek anlasilmasi, bu malzemelerle
ilgili gelistirme ve yeni malzemeler bulma arayigin1 da hizlandirmistir. Bednorz ve Miiller
tarafindan yapisinda bakir oksit bulunduran Lantanyum tabanli malzemlerin kesfi ile yliksek
sicaklik siiperiletkenligine ge¢is yapilmistir. Yiiksek sicaklik stiperiletkenleri, gecis sicaklari
baz alindiginda sivi azotun kaynama sicakligi olan 77 K iizerinde siiperiletken faza gegen

malzemeler olarak nitelendirilebilinir.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerin tamami seramik grubuna ait olan oksit perovskit
tipi kristal yapilardir. Perovskit yapi kalsiyum titanatin (CaTiO3) kesfinden sonra bu yapiya
benzeyen ABX3 yapisindaki bilesiklerin genel adi olarak kullanilmistir. ABX3 perovskit
yapidaki X konumuna genellikle oksijen baglanabilmekte ayrica halojenler, nitritler ve
stilfitler gibi iyonlar da baglanabilmektedir. X konumuna oksijen baglanan ABOs yapili
perovskitlerde, A biiyiik pozitif yiikli iyonu temsil ederken B ise daha kiiglik bir pozitif
yuklii iyonu temsil eder. Bu pozitif yiiklii iyonlar lantanyum ile seryum gibi nadir toprak
elementlerini, stronsiyum ile kalsiyum gibi toprak alkali metallerini, sodyum gibi alkali
metalleri ve nikel, kobalt gibi gegis metallerini temsil etmektedir (Kul,2019:11). Sekil 3.1°de
genel ABX3 perovskit yapisi goriilmektedir.

Sekil 3.1. ABX3 Perovskit Yapisi
Kaynak: Giovanni,2017:6.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin neredeyse tamami Bakir-Oksit (CuO.) igeren

tabakalar barindirmaktadir. Elektronlarin herhangi bir dirence maruz kalmadan
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stiperakimlar1 iletmeleri bu CuO2 diizlemler arasinda gergeklesir. Kritik gecis sicakligi
degerinin olugan CuO; tabaka sayisiyla arttigi bilinmektedir. Fakat olugan CuO: diizlem

sayis1 belirli bir miktardan sonra kritik gecis sicaklig tizerinde etkili olmamaktadir.

3.1. Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenliginin Kesfiyle Ilgili Yapilan Onceki Calismalar

Stiperiletkenligin kesfinden bu yana yapilan arastirmalar, bu malzemelerin teknolojik
ve endiistriyel uygulamalarda kullanimlarinin yayginlastirilmasi amacini tagimaktadir.
Siiperiletken malzemelerin ¢ok diisiik sicakliklarda siiperiletken faza gegmesi hem
malzemelerin kullanim alanlarini sinirh hale getirmekte hem de kullanimlart igin ytiksek

maliyetli sogutucu sistemler gerektirmektedir.

Nisan 1986°’da Ziirih Riischlikon IBM arastirma laboratuvarinda ¢alisan Alex Miiller
ve George Bednorz adli bilim insanlar1 30 K’de elektrik direncini kaybeden bir malzeme
buldular. Bu malzeme simdiye kadar kullanilmis olan metal bilesimlerinden farkli olarak
Lantanyum, Baryum ve Bakirin karisik fazda bulundugu, 6zel kristal biciminde diizenlenmis
maden oksitlerin birlesiminden olusan seramik benzeri bir malzemeydi. Daha sonra yapilan
caligmalarda, siiperiletken fazin, x=0.2 olmak {izere Las.x BaxCuOs oldugu bulunmustur.
Daha sonraki ¢alismalarinda yapi i¢erisine baryum yerine stronsiyum katarak T¢’nin degerini
36 K’e ¢ikardilar. Bednorz ve Miilller tarafindan kesfedilen La-Ba-Cu-O (LBCO) bilesigi
yiiksek sicaklik siiperiletkenligi donemini baslatarak, diger yiiksek T¢’li siiperiletken
malzemelerin kesfine Onciiliik etmistir. Ulasilan yliksek T¢ degerleri bu alanda c¢alisan bilim
insanlarii heyecanlandirarak siiperiletkenlik alanindaki caligmalara ivme kazandirmistir

(Bednorz ve Miiller,1986:189-193).

1987 yilinda Wu ve calisma arkadaslar1 Bednorz ve Miillerin gelistirdikleri La-Ba-
Cu-O yapidaki Lantanyum yerine Itriyum katarak 93 K’lik Tc degerine ulasmislardir.
Sentezlenen malzemede siiperiletken fazin YBa,CuzO7.s (YBCO) oldugu belirtilmistir.
Sentezlenen malzeme ile ilk defa sivi azotun kaynama sicakligi olan 77 K iizerinde
siiperiletken 0Ozellik gosteren bir malzeme kesfedilmistir. Bu kesif yliksek sicaklik

stiperiletkenligi i¢in doniim noktas1 olmustur (Wu ve Ashburn,1987:908-910).

80 K tizerinde gegis sicakligina sahip Talyum, Baryum, Bakir ve Oksijen igeren
TI:Ba;Cu3Og+x Ve Tl2BaCusOss+x Stokiyometrisindeki siiperiletken sistem Sheng ve
Herman tarafindan 1987 yilinda kesfedilmistir (Sheng ve Herman,1987:937-940).
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TI2Ba2CusOg+x Ve Tl2Ba2CuzOss+x bilesikleri lizerine yapilan ¢alisma sonrast yapi
icerisine Kalsiyum elementi ekleyerek gecis sicakligt 100 K iizerinde olan
TISr2Can-1Cun024+3 (N = 1,2 ve 3) ve TlnSr2Can-1CunOzm+z (m = 1 degeri iginn =1, 2, 3, 4
ve 5; m =2 degeri i¢cinn =1, 2, 3 ve 4) olarak iki farkli yap1 seklinde gelistirilmistir (Sheng
ve Herman,1988:138-139).

Civa, Baryum, Bakir ve Oksijen elementlerinden olusan siiperiletken sistem, 1993
yilinda Putilin ve arkadaslar1 tarafindan kesfedilmistir.  Sistem HgBa,CuO4
stokiyometrisinde yaklasik olarak 90 K gecis sicakligina sahiptir. Yap1 igerisine Kalsiyum
elementi eklenerek HgBa,CaCuOe+x kompozisyonuna gore 120 K gegis sicakligi elde
etmislerdir (Putilin vd,1193:266-270).

Dies ve galigsma grubu yaptiklar1 arastirmada CHgS (Carbonaceous Sulfur Hydride)
bilesiginin yiiksek basing altinda ve oda sicakliginda siiperiletken 6zellikler gosterdigini
bulmuslardir. Uyguladiklar1 267 GPa basing altinda 287.7 K’lik gec¢is sicakligi elde
etmiglerdir (Dias vd,2020:373-377).

3.2. BSCCO Siiperiletken Sistemi

BSCCO siiperiletken sistemi biinyesinde nadir toprak elementi igermeyen Bi-Sr-Cu-
O elementleriyle ilk kez Michel ve arkadaslari tarafindan tiretilmistir (Michel vd.,1987:421-
423). Yapi icerisine 1988 yilinda Maeda ve arkadaslari tarafindan Ca elementi eklenmistir.
Bu kesiften kisa bir sira sonra sistemin genel formiilii Bi>SroCan-1CunO2n+4+y Olarak
cikarilmistir. (Maeda vd.,1988:209-210). Formiildeki n sayisi yapi igerisindeki Cu
tabakalarin sayisini gosterir. Bu deger aldig1 sayiya (1, 2 ve 3) gore faz yapilar1 BioSr.Cu;1Oy
(Bi-2201), Bi>Sr.Ca1Cu20y (Bi-2212) ve Bi,Sr.Ca,CusOy (Bi-2223) olarak adlandirilmigtir
(Tiirk vd.,2014:711; Ozkurt vd.,2013a:3345). Bu faz yapilarni farkli gecis sicaklig
degerlerine sahiptirler. Yap1 igerisinde Ca atomu bulunmayan Bi-2201 fazinin gegis sicakligi
yaklasik olarak 20 K’dir (Ozgelik vd.,2014:4476). Sistem igerisinde bir adet Ca atomu
bulunduran Bi-2212 faz yapisinin gegis sicakligi yaklasik 85 K iken, yap1 igerisnde iki tane
Ca atomu bulunduran Bi-2223 faz yapisinin gegis sicakligi 120 K civarindadir (Bal
vd.,2012:847). Sekil 3.2’de BSCCO sisteme ait {i¢ farkli kristal faz yapisi goriilmektedir.
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Sekil 3.2. BSCCO Sistem Faz Yapisi

Kaynak: Jacobs,2016:4.

BSCCO siiperiletken faz yapisina n=1, n=2, n=3 ait 6rgii parametre degerleri Tablo
3.1°de goriilmektedir.

Tablo 3.1. BSCCO Sistem Faz Yapisina Ait Orgii Parametreleri

Kristal Yap1 Tc(K) Orgii Parametreleri
Bi-2201 (n=1) 20 a=b=54A4,c=244A
Bi-2212 (n=2) 85 a=b=54A, c=3089 A
Bi-2223 (n = 3) 120 a=b=54Ac=374A

Kaynak: Ersin, 2015: 17.
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BSCCO sistemler yapi igerisinde sandvi¢ seklinde CuO diizlemler iceren tabakali
yapiya sahiptir. Sekil 3.2°de goriildiigii gibi Bi-O katmanlarin arasma diger katmalarin
yerlesmesiyle olusmustur. Bu katmanlarda CuO katmanlar elektrik iletiminden sorumluyken
diger katmanlar yik depolayici olarak gorev yapmaktadir. Siiperiletken o6zelliklerin
gelistirilmesinde CuO katmanlardaki tasiyici holler elektronlardan daha onemlidir. Artan
hole tastyicilarin yogunlugu BSCCO sistemin siiperiletken 6zelliklerini gelistirebilmektedir.
Yapilan ¢aligmalarda siiperiletken 6zelliklerin gelistirilmesi i¢cin CuO diizlemlerdeki tasiyici

hol yogunlugunun yiiksek olmasi hedeflenir.

3. 3. BSCCO Sistemlerde Faz Olusumu

BSCCO seramik siiperiletkenler grubuna ait Bi-2201 siiperiletken faz1 yaklagik 450
°C civarinda, Bi-2212 faz yapist 630 °C yukarist sicaklik degerlerinde ve Bi-2223 fazi ise
830 °C iizerindeki sicakliklarda faz olusumunu tamamlamaktadir. BSCCO siiperiletkenlerde
yap1 icerisine Pb katkilamasi yapilip yapilmamasi gibi iki durum faz olusumu iizerinde
etkilidir. Ozellikle Bi-2223 fazinin olusumunda Pb katkismin énemli rolii oldugu daha
onceki ¢alismalardan bilinmektedir (Sung vd.,1995:79-88; Gazda vd.,2005:35-42; Nhien
vd.,1996:309-318). Bi-2223 faz olusum kinetiklerini hizlandiran CaoPbOs sivi fazi, Bi
sitelere Pb elementi eklenmesi ile faz olusumunu yaklasik olarak 800 °C civarinda
baglatmaktadir. Faz olusum kinetigini artiran Ca,PbO4 faz1 Ca ve Pb ayrilip Bi-2212 fazi ve
CuO ile reaksiyona girerek Bi-2223 faz olusumuna katkida bulunur. Bu durum Pb
katkilamanin yapi tizerindeki olumlu etkisidir. Ancak Ca, CuO ile reaksiyona girerek (Sr,

Ca)2CuOs safsizlik fazini da olusturabilir. Bu durum da CazPbO4 fazinin olumsuz etkisidir.

Mikro yapinin gelisim siirecini incelemek i¢in yagda ani sogutma teknigi (oil
quenching) iyi bir yontemdir (Matsumo vd.,2001:3046-3049; Matsumo vd.,2002:913-915).
Bi-2212 faz yapisini arastirmak i¢in Matsumo ve arkadaslar1 yagda ani sogutma teknigini
kullanmiglardir. Bu galismada {iretilen 6rnekler bir firin igerisine alinarak maksimum islem
sicakligina kadar ¢ikarilip eritilmis ve belirli bir sogutma oraninda sogutulmustur. Elde
edilen XRD goriintiileri Sekil 3.3’te gortilmektedir. XRD desenlerinden elde edilen
sonuclara bakarak maksimum islem sicakliginda A ve o ile gosterilen Bi ve Cu icermeyen
safsizlik fazlari gézlemlenmistir. Bunun yani sira 882 °C’de Bi-2201 fazinin yaninda Bi-
2212 fazinin olusum gostermeye basladig1 goriilmiistiir. Sicaklik 870°C’ye geldiginde ise
Bi-2201 fazlar1 sicakligin etkisiyle Bi-2212 fazlarina donlismiistiir.
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Sekil 3.3. Yagda Sogutma Islemi Uygulanan Orneklerin XRD Grafigi

Kaynak: Matsumo vd.,2001:3047.

Gazda ve arkadaglar1 yaptiklar1 ¢alisma ile (Bi-Pb)-Sr-Ca-Cu-O cam seramiklerde
kristallesmenin ilk asamasindaki faz degisimlerini analiz etmislerdir. Yaptiklar1 ¢alismada
400° C ile 850 °C arasinda uygulanan tavlama isleminin ilk dakikalarinda elde ettikleri XRD
analizleri Sekil 3.4°te goriilmektedir (Gazda vd.,2003:213). Mikrografi sonuglarindan 700
°C’ de Bi-2201 sicaklik fazinin olustugu goriiliir. Sicaklik artisiyla Bi-2212 yiiksek sicaklik
faz1 gekirdeklenmeye baslamigtir. 850 °C’de ise Bi-2212 yiiksek sicaklik fazi olusumunu

tamamlamistir. Elde edilen bilgilerden yola ¢ikarak Bi-2212 faz olusumu iizerinde tavlama

sicakligindaki degisimlerin 6nemli derecede etkili oldugu sdylenebilir.
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Sekil 3.4. Farkl1 Sicakliklarda Tavlama Islemi Uygulanan (Bi-Pb)-Sr-Ca-Cu-O Orneklerin
XRD Grafikleri

Kaynak: Gazda vd.,2003:213.
3.4. Siiperiletken Ozelliklerin Gelistirilmesi I¢in Yapilan Daha Onceki Cahsmalar

Bakir oksit tabaka iceren BSCCO siiperiletkenlerin kesfinden bu yana yapilan
caligmalar, siiperiletken ozelliklerin gelistirilerek oda sicakliginda siiperiletken ozellik
gosteren bir malzeme iiretmek gayesiyle yapilmaktadir. Daha 6nce yapilan ¢alismalar genel
olarak yap1 icerisine yapilan katkilama/ekleme veya malzeme hazirlama siirecindeki iiretim

parametreleri (sinterleme sicakligi, presleme basinci, kalsinasyon siiresi gibi) iizerinde
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yapilan optimizasyonlar1 kapsamaktadir. Bu béliimde malzeme 6zelliklerini gelistirmek igin

yapilan bazi ¢caligmalara yer verilmistir.

Khalil yaptig1 ¢alisma ile, kat1 hal tepkime yontemi kullanarak hazirladigi  Bio-
xPbxSr2Ca,CusOy kompozisyonundaki siiperiletken malzemelere x =0.0, 0.18, 0.22, 0.25,
0.3, 0.35ve 0.5 gibi oranlarda Pb katkilamanin siiperiletken ve mekanik 6zellikler tizerindeki
etkilerini arastirmigtir. XRD ve SEM 06l¢iim sonuglarina dayanarak yapi igerisine 0.3
miktarina kadar yapilan katkilamanin Bi-2223 faz miktarinmi arttirarak safsizlik faz sayisin
giderek azalttigimi belirtmistir. Ayrica yogunlasmanin artarak goézenek oranin diistiiglinii
ifade etmistir. En yiiksek gecis sicakligi degerinin 0.3 oraninda Pb katkilamasi yapilan
ornekte goriildiigiini belirtmistir (Khalil,2001:457-466).

Karaca ve arkadaglar1 Bi-Pb-Sr-Ca-Cu-O seramik malzemelere agirlik¢a % 3.5, 5,
10, 20, 30 ve 50 oranlarinda Zn ilavesi yapmanin 0rgii parametreleri ve mikroyapi tizerindeki
etkilerini arastirmiglardir. Yaptiklar1 calismada elde ettikleri XRD sonuglar1 artan Zn
ilavesininin ¢ 0rgii parametre degerini artirdigini belirtmislerdir. SEM goériintiilerinden artan

Zn miktari ile tane boyutunun azaldigini ifade etmislerdir (Karaca vd.,2001:115-118).

Bal ve arkadaslan yaptiklar1 ¢alisma ile kati hal tepkime yontemi kullanilarak
hazirladiklar1 B1.gSr2.0CexCa1.1Cuz1 kompozisyonundaki Bi-2212 malzemelere x = 0.0 ile
x=0.1 araliginda Seryum eklemenin siiperiletken oOzellikleri ne Olciide gelistirdigini
incelemislerdir. XRD, SEM, EDX ve R-T o0lgiim teknikleri kullanilarak elde ettikleri
bilgilerden Ce katkisinin T¢ ve Jc degerlerini 6nemli dl¢lide azalttigini ifade etmislerdir. Ce
katkisinin tane yonelimini olumsuz etkiledigini ve yapimin homojenlikten uzaklastigini
aciklamislardir. Katkilama miktarinin artmasiyla tane boyutundaki azalmalarin tane siniri

sayisini artirarak Jc degerini azalttigi sonucuna varmislardir (Bal vd.,2012:847-856).

Ozkurt tarafindan yapilan arastirmada, Bi>Sr.CaiCu,-xNaxOy sitokiyometrisine gore
x = 0.0, 0.05, 0.1 ve 0.25 oranlarinda Na katkilamas1 yaptig1 drnekleri, gelencksel kati hal
tepkime yontemini kullanarak iiretmistir. Uretim siirecinde Bi»O3, SrCO3, CaCOs3, CuO ve
Na2COs tozlart uygun oranlarda karistirip 6giittiikten sonra tek eksen soguk pres tezgahinda
375 MPa basing uygulayarak 1.3 cm ¢apinda peletler haline getirmistir. Peletleri 750 °C de
12 saat siiresince kalsine etmistir. Kalsine ettigi orneklere tekrar 6glitme ve presleme
islemini iki kez uygulayarak her islem sonrasi siiperiletken faz olusumunu baslatmak igin
820 °C’de 24 saat kalsine islemi uygulamistir. Son olarak Bi-2212 faz olusumunu

tamamlamak icin orneklere 850 °C de 120 saat boyunca sinterleme islemi uygulamistir.
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XRD sonuglar biitiin 6rneklerde temel fazin Bi-2212 oldugunu ayrica az miktarda safsizlik
faz1 olarak Bi,CaO4 bilesiginin goriildiigiinii belirtmistir. Orneklere uyguladigi 850 °C’de
120 saatlik sinterleme igleminin yeterli oldugunu belirterek kafes parametresi degerlerinin
ortorombik yapida oldugunu ifade etmistir. SEM goriintiilerine bakarak, Na katkilamanin
numunelerin tane boyutunu artirarak morfolojik ozellikleri gelistirdigini agiklamustir.
Sodyum katkilamanin &rneklerin siiperiletken faza gegis sicakliklari olan Tco™et ve Tofset
degerlerini arttirdigini ve Katkisiz numunede Olgiilen 77.6 K’lik Tt degerinin 0.25
oraninda Na igeren 6rnekte 79.8 K olarak olgildiigiini belirtmistir. Manyetik histeresiz
Ol¢timleri katkilama yapilan tiim numunelerde histeresiz egrisi genisliklerini artirmistir.
Sodyum katkilama numunelerin J¢ degerlerini artirarak en yiiksek Jec degeri 0.25 katkilama
yapilmis drnekte hesaplanmustir (Ozkurt,2013a:2426-2431).

Ozkurt yaptigi arastirmada, kati hal tepkime yontemini kullanarak
Bi1.7-xYxPDo.3Sr.Ca>CuzOy stokiyometrisine gore hazirladigi farkli miktarlarda (x = 0, 0.05,
0.1, ve 0.25) Y elementi iceren Bi-2223 siiperiletken malzemelerin mekaniksel 6zellikler
izerine etkisini incelemistir. Yapilan calisma Vickers sertlik, elestisite modiilii ve akma
dayanimi hesaplamalarini kapsamistir. Calismada malzemelerin Vickers sertlik dl¢timleri
icin numuneler tizerine 20 sn boyunca farkli uygulama ytikleri (0.245, 0.49, 0.981, 1.962,
2.943, 4.905, 9.81 N) uygulanmustir. Ol¢iim degerlerinin hassashigini arttirmak amaciyla
malzeme yiizeyinin farkli bolgelerinden alinan 20 Sl¢lim sonucunun ortalama degerini
kullanilmistir. Sonuglar malzeme yiizeyine uygulanan basing degerinin artmasiyla katkilama
yapilmayan numunede vickers sertlik degerlerinin azaldigini gostermektedir. Katkilama
yapilan numunelerde en yiiksek vickers sertlik degerleri 0.50 oraninda katkilama yapilan
numunede Olclilmistiir. Sisteme 0.05 katkilama yapilan numunenin en iyi morfolojik
ozellikleri sergiledigini belirterek c¢aligmanin daha Onceki caligma sonuglartyla uyum
icerisinde oldugunu belirtmistir. Ozkurt, azalan tane boyutu ile sistemdeki tane sinirmmn
artisinin vickers sertlik degerlerinde azalmalara neden oldugunu ifade etmistir. Siiperiletken
malzemelerin asir1 derecede anizotropik yapida olmalar1 nedeniyle malzemelerin dig
ylizeyleri ile i¢ ylizeyleri arasinda yapisal farkliliklar bulundugunu belirterek Vickers
Sertilik Olgiim sonuglarmin her zaman gercek degerleri tam olarak yansitamayacagini
belirterek sertlik degerlerini farkli modeller (elastik ve plastik deformasyon modelleri)
kullanarak hesaplamistir. Hesaplamalar sonucunda bulunan degerlerin 6l¢iilen degerlerden

onemsenmeyecek derecede az ¢iktigini belirtmistir. Gerilim ve gerinim egrilerinden
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hesaplanan en yiiksek akma dayanimi ve elestisite modiilii degerlerini, 0.05 oraninda

katkilama yapilan numunede gozlemlemistir (Ozkurt,2014a:3295-3300).

Ozkurt yaptig1 c¢alismada, kati hal tepkime yontemi kullanarak hazirladig
Bi1.46Pbo.36Ag0.18Sr2CazCus-xNaxOy (x=0, 0.05, 0.1ve 0.25) seramik malzemelere sodyum
katkilama ve glimiis eklemenin siiperiletken 6zellikler tizerindeki etkilerini aragtirmistir.
XRD sonuglari tiim 6rneklerde ana fazin Bi-2223 oldugunu gotermektedir. Yapi igerisindeki
Na miktarinin artmasi tane boyutunu artirmistir. En yiiksek kritik gegis sicakligi x= 0.05
oraninda sodyum katkilamasi yapilan 6rnekte elde edilmistir. En genis M-H egrilerine 0.05

oranida sodyum katkilamas1 yapilan 6rnekte ulasilmistir (Ozkurt,2014b:261-266).

Sotelo ve arkadaglar1 tarafindan yapilan arastirmada, Bi2xPbxSr.CaCu.Oy
stokiyometrisinde polimer matriks yontemi kullanilarak hazirlanan tozlar lazer yiizer bolge
(LFZ) teknigi kullanilarak x = 0.0, 0.2, 0.4, ve 0.6 oranlarinda Pb katkilamas:1 yapilarak
tiretilmistir. Numunelerin DTA analiz sonuclari, biitiin numunelerde 800 ile 900 °C
araliginda malzemede erimeler goriilebilecegini gostermistir. Katkisiz numunede dl¢tiikleri
870 °C ergime sicakligini, sisteme 0.6 oraninda Pb katkilamayla 845 °C’ye ¢ekerek Pb
katkilamanin sistemin ergime sicakligin diisiirdiigiinii agiklamiglardir. Sisteme uygulanacak
tavlama sicakligini DTA sonuglarindan yorumlayarak 835 °C olarak belirtmislerdir.
Numunelerin XRD grafiklerini incelediklerinde katkisiz numunelerin neredeyse Bi-2212
fazindan olustugunu gézlemlemis, artan Pb miktarinin ikincil faz olusumunu artirarak
diizgiin tane yonelimini bozdugunu ve bu durumun SEM goériintiilerinden 0.6 oraninda
katkilama yapilan 6rnekte agik¢a goriildiigiinii agiklamiglardir. Sisteme yapilan Pb katkilama
miktarinin artirilmasiyla Te degerlerindeki diislise karsin 0.4 katkili numunenin 77 K ve 65
K arahigindaki kritik akim yogunlugu maksimum 3300 A/cm? hesaplayarak bu durumun
miikkemmel bir gelisim oldugunu ifade etmislerdir (Sotelo vd.,2014:2977-2982).

Kahraman ve arkadasglar1 yaptiklari ¢alismada, BioSr.Ca;Cu2Os+5+X wt% Ag (x=0 A
ornegi, x=3 B 0Ornegi) temel kompozisyonuna gore sol jel yontemiyle hazirladiklar
numunelere 15 saat siiresince 800 °C’de 20 MPa presleme basincinda sicak pres islemi
uygulamanin sistem iizerindeki etkilerini incelemislerdir. Ag elementinin yapi iizerindeki
etkilerini XRD, SEM, M-H ve R-T sonuglarina gore yorumlamiglardir. XRD sonuglarina
gore orneklerde temel fazin Bi-2212 oldugunu fakat Ag katkis1 yapilan numunedeki safsizlik
fazlarimin daha az oldugunu belirtmislerdir. SEM goriintiilerinden yapi igerisine ekleme

yapilan giimiis elementinin tane boyutunu artirip tane dizilimini daha diizgiin hale getirdigini
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belirtmiglerdir. Biitiin numuneler T sicakligina kadar metalik davranis sergilemistir.
Tcomset ve Tcoffset degerlerinde gozle goriiliir bir degisiklik olmamasina ragmen oda sicaklig
direng Olgiimleri sisteme Ag eklemenin 6zdireng degerini ~ 9.5 pQ m’den 8.5 pQ m’ye
diistirdiigiinii ifade etmistir. #2 T araliginda ve 10 K ile 25 K sicakliklarinda yapilan
manyetik histeresiz 6l¢limleri B drneginin biitiin sicaklik degerlerinde en genis histeresiz
egrisi verdigini gdstermistir. Manyetik Olglimler sonucunda hesaplanan kritik akim
yogunlugu degerleri sisteme Ag eklemesi yapilan orneklerde belirgin sekilde artmustir.
Sisteme eklenen Ag sistemin hole sayisi degerini 0.085 degerinden 0.110 degerine
¢ikarmistir (Kahraman vd.,2015:14924-14929).

Zhang ve arkadaglar1 yaptig1 calismada, Bi-2212 siiperiletkenlerin Stronsiyum (Sr)
tabakalarina Iterbiyum (Yb) katkilamasinin siiperiletken dzellikleri ne dlciide etkiledigini
aragtirmiglardir. Yaptiklari ¢alisma sonucunda yapi igerisine Yb katkilamanin Bi-2212 faz
miktarin arttirarak diizensiz tane yonelimini daha diizgiin hale getirdigini belirtmislerdir. En
gelismis aki ¢ivileme merkezlerinin 0.02 oraninda Yb katkilamasi ile elde edildigi sonucuna

ulagmiglardir (Zhang vd.,2015:045014).

Aytekin tarafindan yapilan c¢aligmada, kati hal tepkime yontemiyle hazirladigi
Bi18Sr.Ca1.1Cu..10y stokiyometrisindeki BSCCO siiperiletkenler iizerine farkli peletizasyon
basinglar1 uygulamanin etkileri arastirilmistir. Hazirlanan numuneler tizerine 1.5, 3, 4.5 ve 6
GPa’lik peletleme basinglar1 uygulanarak, sirasiyla A, B, C ve D numunelerinin X-Ray
Kirinim (XRD), Taramali Elektron Mikroskobu (SEM), sicakliga bagl direng 6l¢iimleri (R-
T), manyetizasyon oOl¢timleri (M-H), mikro sertlik olgtimleri ve kritik akim yogunlugu
hesaplamalar1 yapilmigtir. Yapilan XRD 6l¢iimleri sonuglari, tiim numunelerde ana fazin Bi-
2212 faz1 oldugunu gostererek, uyguladiklari peletizasyon basincinin yeterli oldugunu
belirtmistir. SEM sonuglari biitiin numunelerde Bi-2212 fazini kanitlar nitelikte olan plaka
seklinde (plate like) taneciklerin olustugunu gostermistir. Uygulanan peletizasyon
basincinin artmasina bagli olarak drneklerin tane boyutunun arttigini, daha homojen bir
yapinin Olustugunu ve taneler arasi boslugun azaldigini belirtmistir. £2 K manyetik alan ve
10 K - 25 K araligindaki tiim 6l¢iimlerde, en genis M-H egrisinin 6 GPa basing uygulanan
D orneginde oldugunu ifade etmistir. Elektriksel direng l¢im sonuglart siiperiletkenlik
ozelliklerin gelistigini gosteren en diisiik ATc degerinin de D o6rneginde oldugunu
gostermistir. Mikro sertlik 6l¢lim degerleri uygulanan presleme basincinin artigina bagl
olarak en yiiksek mikrosertlik degerinin D 6rneginde 6l¢iildiigiinii ifade etmistir. Presleme

basincindaki artigin malzemelerin siiperiletkenlik 6zelliklerini gelistirdigini belirterek daha
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yiiksek presleme basinglart uygulamayla ilgili ¢alismalarin yapilabilecegini agiklamistir

(Aytekin vd.,2016:8068-8073).

Ozkurt yaptig1 arastirmada, yiiksek miktarda Bi-2212 fazin1 elde etmek i¢in Bi-2234
kompozisyonundan kati hal tepkime yontemini kullanarak (BiPb)2CexSr2CasCus.yTiyO12+3
(x =0,05 ve y = 0,0; 0,05; 0,1 ve 0,2) sitokiyometrisindeki bilesiklere Seryum eklemesi ve
Cu sitelere Titanyum katkilamanin etkilerini arastirmistir. XRD sonuglar1 yapi igerisindeki
titanyum miktarindaki artigin istenmeyen faz olusumuna etki etmedigini belirterek orgii
parametrelerinin Bi-2212 faz yapisiyla uyumlu oldugunu belirtmistir. Tim 6rnekler 70-90
K arasi siiperiletken faza gegis bolgesinde faz degisimini gosteren bir pik gostermis olsalar
da yar iletken ozellik sergilemislerdir. £2 T manyetik alan araliginda ve tiim sicaklik
degerlerinde katkilama miktarinin artmasiyla histerezis egrilerindeki kapali alanin

genisledigini belirtmistir (Ozkurt,2016:205-211).

Calis yaptig1 arastirmada, Bizmut tabanli siiperiletken malzemeler iizerine Na ekleme
Va katkilamanin malzeme iizerindeki siiperiletkenlik 06zelliklerini nasil etkiledigini
incelemistir. Kat1 hal tepkime yontemiyle BizSr2.xVxCaiCui1.7sNao.250y stokiyometrisine gore
hazirladigi numunelere x=0, 0.05, 0.1, ve 0.25 Va katkilamas1 yaparak numuneleri sirasiyla
A, B, C, D 6rnegi olarak isimlendirmistir. B-2212 fazinin tiim 6rneklerde ana faz oldugu,
Bi2Ca0s, V509, Bi1oSrioCusO29 gibi safsizlik fazlarini da gézlemledigini XRD sonuglarina
dayanarak agiklamigtir. B numunesindeki pik siddetin fazla goriilmesinin sebebini
numunedeki kristallesmenin diger oOrneklere kiyasla daha iyi bir sekilde olugmasina
baglamistir. A, B ve C 6rneklerinde kristal kafes yapis1 ortorombik iken D 6rneginde Kristal
kafes yapisinin tetragonal oldugunu gozlemlemistir. SEM goriintiilerini incelediginde Bi-
2221 fazinin karakteristik tane yapisi olan plaka benzeri (plate like) ve ignemsi yapilarin tim
orneklerde olustugunu agiklamistir. A 6rnegindeki diizensiz tane yoneliminin ve taneler
arasi boslugun diger numunelere kiyasla daha fazla oldugunu belirtmistir. Bi-2212 faz
yogunlugunun artmasina bagl olarak en iyi morfolojik yapiy1 B drneginde gozlemlemistir.
Elektriksel direng olglimleri, faz olusumu hakkinda bilgi veren T degerlerinde Va
katkisinm artmasi ile yiikselis gdzlemlenmis fakat D drnegindeki TcOft degerinde manidar
bir azalis meydana geldigini belirterek, bu durumun sebebini D 6rneginde goriilen safsizlik
fazlarinin taneler arasi yapiy1 bozmasina baglamistir. Yapinin homojenligi hakkinda bilgi
veren en yiksek ATc degerinin D Orneginde goriilmesini olusan safsizlik fazlariyla
aciklamistir. £2 T aralifinda ve 10 K-25 K sicaklik degerlerinde yapilan 6l¢iimler B 6rnegi

disindaki tiim numunelerde yapilan Va katkilamanin histeresiz alanlarini daraltarak
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numunelerin manyetik 6zelliklerini bozdugunu ifade etmistir. B 6rneginde gelisen manyetik
Ozellikler Va katkilamanin malzemenin siiperiletkenlik 6zelliklerini  gelistirdigini
aciklamigtir. Bean’s modeline gore yaptigi Jc hesaplamalari, B 6rneginde olusan tane boyutu
ve plaka benzeri yapilardaki artisin tane sinirlarmi azaltarak en yiiksek kritik akim

yogunlugu degerinin B 6rneginde elde edilmesini saglamistir (Calis vd.,2015:2760-2765).

Nane ve arkadaglar1 yaptiklar1 arastirmada, polimer soliisyon metodu kullanarak
hazirladiklar1  Bi>Sr.Ca;—xNaxCu.Oy (x = 0.0, 0.05, 0.075, 0.1, 0.15, ve 0.20)
kompozisyonundaki seramik malzemeler lizerine Na katkilamasi yaparak, tane biiyiitme
islemlerinde sicak presleme teknigi kullanmiglardir. Tiim O6rneklerde ana pikin Bi-2212
oldugunu ve tepe noktalarin c¢ eksenine dik 001 kirinimlarina denk geldigini XRD
sonuclaria bakarak aciklamislardir. Kristal simetriler tiim 6rneklerde a-b=5.40A ve c=30.88
A olarak &lgiilmiistiir. SEM mikrografileri 0.075 oranina kadar Na ikame etmenin disk
kalinligint artirip daha fazla miktarda yapilan katkilamalarin azalmalara sebep oldugunu
aciklayarak, disk kalinliklarinin x= 0.0, 0.05, 0.075, 0.10, 0.15, 0.20 Na katkilama miktarlar1
icin sirastyla 910, 950, 1300, 1010, 860, 600 um olarak ol¢iildiigli belirtilmistir. Yapi
icerisindeki sodyum miktarinin artmasi, sistemin ergime sicakligini diisiiriip difiizyon hizim
artirarak tanelerin genislemesine neden olabilecegini ac¢iklamistir. Gozeneksiz sekilde
istiflenmis tanelerin ve Na katkisiyla artan tane boyutlarinin 6nceki ¢alismalarla uyum
icerisinde oldugunu belirtmislerdir. Sicakligin bir fonksiyonu olarak manyetizasyon
egrileriyle 100 Oe’lik alanda biitiin numunelerde yaklasik 85 K’de siiperiletken faza gecisin
basladigin1 agiklamiglardir. En yiiksek Tc¢ degert 0.075 oraninda katkilama yapilan
numunede 85.6 K olarak 6lclilmiistiir. Manyetik histeresiz egrileri incelendiginde daha genis
egriler 0.075 oraninda katkilama yapilan numunede goriilmiistiir. Saf numunede Olgiilen
0.34 x 10° A/lcm?lik kritik akim yogunlugu degeri 0.007 katkili 6rnekte 1.38 x 10° Alcm?
Olgiilerek dort katlik artis sagladiklarini belirtmislerdir (Nane vd.,2017:1007-1012).

Kir yaptig1 arastirmada, Bi2SroKxCaiCui.7sNao.2s0y kompozisyonuna gore kati hal
tepkime yontemiyle hazirladigi 6rneklerde, Na miktarin1 0.25 oraninda sabit tutup sisteme
K eklemenin etkilerini incelemistir. Sisteme katkilanan Na miktarim1 0,25 oraninda sabit
tutmasinin sebebini ise daha énceden Ozkurt tarafindan yapilan ¢alismada sisteme 0,25
oraninda Na katkilamanin en iyi elektriksel, manyetik ve morfolojik sonuglar1 vermesiyle
aciklamistir. Sisteme x = 0, 0.05, 0.1 ve 0.25 oranlarinda K eklemesi yaparak numuneleri
sirastyla K1, K2, K3 ve K4 olarak isimlendirmistir. Biitiin 6rneklerdeki etkin fazin XRD

sonuclarina gore Bi-2212 fazi oldugunu ve safsizlik faz1 olarak sadece Bi2CaOs bilesigi
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oldugunu agiklamistir. Sodyum ve potasyum igeren safsizlik fazlarinin gériilmeme nedeni
ise Bi-2212 birim hiicreleri icerisine sodyum ve potasyumun tamamen dahil olmasindan
kaynaklandigini agiklamis ve uyguladigi 850 °C’de 120 saatlik sinterleme isleminin yeterli
oldugunu belirtmistir. Orgii parametreleri degerlerinin tiim &rneklerde tetragonal kafes
sistemi degerlerini verdigini gézlemlemistir. Katkisiz ve az katkili K1 6rneginde a ve ¢ kafes
parametre degerleri degismezken K3 ve K4 6rneklerinde azalmalar meydana gelmistir. Bu
durumun acgiklamasint Na ve K elementininin yap1 icerisine girerek oksijen miktarin
degistirmesiyle agiklamistir. Tane boyutlar1 sisteme ekleme yapilan K element miktarinin
artmastyla sirasiyla 40, 41.5, 42, 43.2 nm olarak artmistir. SEM goriintiileri biitlin 6rneklerde
rastgele yonelimli plaka benzeri yapilarin oldugunu gostererek en biiyiik plaka benzeri
yapilar K4 6rneginde goriilmiistiir. Bu plakalardan bazilarinin Bi-2212 fazi bazilariin ise
safsizlik fazi olan Bi2CaOs olabilecegini agiklamistir. Genis ebath tanelerin olusumu tane
siirlarint azaltirken meydana gelen genis bosluklarin elektrik iletimini olumsuz ydnde
etkileyebilecegini agiklamistir. Elektriksel olglim sonuglar1 katkilama oranin artmasiyla
Tomset degerlerinin arttigini fakat en diisiik Tt degerini en yiiksek K eklemesi yaptigi
ornekte olgtiiglinii belirtmistir. Bunun sebebi ise, olusan biiyiik plaka benzeri yapilarin
uygulanan katihal tepkime metoduna bagli olarak gelisi giizel yonelmesi ile siiperiletken
taneler arasindaki baglar1 zayiflatmasiyla agiklanmistir. K4 6rnegi igin oda sicakliginda
Olclilen O6zdireng Olglimlerinde elde edilen 3.46 mohm-cm’lik deger, K4 Ornegindeki
morfolojik yapidan kaynakli bosluklarin olugsmasiyla iliskilendirmistir. Manyetik histeresiz
Ol¢iim sonuglari, tane ebatlarinin gelismesine bagli olarak manyetik oOzellikleri de
gelistirmistir. En genis histeresiz egrisi K4 6rneginde goriilmistiir. K1 6rneginde 0.2 T ve
10 K’de olgiilen 61.717x10* Alcm? J; degeri ayn sartlar altinda 0.25 potasyum eklemesi
yapilan ornekte 95.046x10* A/lcm? olgiilerek yapilan katkilama isleminin Jc degerlerini
olumlu yonde etkiledigini belirtmistir (Kir vd.,2016:79-85).

Ozkartal ve Enis tarafindan gerceklestirilen ¢alismada, ergitme dokiim ydntemiyle
hazirladiklar1 Biy6Pbo.4Sr2CasCusO12 komposizyonundaki BSCCO malzemeler {izerine
dogru akim tavlamanin etkilerini incelemislerdir. Hazirladiklar1 bakir kalip igerisine,
aliiminyum pota icerisinde 1200 °C’de tamamen erittikleri malzemeleri dokerek tirettikleri
100 mm boyunda 60 mm ¢apindaki ¢ubuklar iizerine tasarladiklar1 deney diizenegi ile dogru
akim uygulamiglardir. Cubugun u¢ noktasindan dogru akim uygulandiginda + ugtan — uca
dogru sicak bolge olustugunu belirtmisler ve voltaji azaltip akimi az miktarda artirarak

tavlama islemini birkag¢ kez tekrar etmislerdir. Sicak bélge malzemenin tam ortasinda iken
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akimi kesip numuneleri sicak bolge, 1s1l islem gérmiis bolge ve 1s1l islem gérmemis bolge
olarak kisimlara ayirmislardir. Malzemenin enine ve boyuna kesitinden aldiklar1 XRD
Olgtimleri ile malzemenin daha ¢ok amorf yapida olsa da orta kisimlarinda hafif
kristallesmeler gordiiklerini belirtmislerdir. Bu durumun sebebini ise malzeme igerisine
katkiladiklar1 Kursun elementine ve malzeme orta kisimlariin dis yiizeylere oranla daha
yavas sogumasma baglamislardir. Ornegin SEM goriintiilerinde BSCCO sistemden
beklenen ignemsi taneler yerine istenmeyen bloklar halinde kiimelenmelerin olustugu
goriilmiistiir. Malzemenin oda sicakligindaki direnci 15.7x10° Q.cm olarak 6l¢iilmiistiir.
Sicakligin diismesiyle orantili olarak azalan 6zdireng degeri sicaklik 105 K’e geldiginde
10° Q.cm olarak 6lgiilmiistiir. Dogru akim tavlama tekniginin siiperiletken ozelllikleri

gelistirdigini agiklamislardir (Ozkartal ve Enis,2018:123-128).

Abdulridha ve arkadaglar1 yaptiklar1 arastirmada, Bi17Pbo.3Sr2Ca2CusOio+s
kompozisyonundaki (Bi, Pb)-2223 seramik malzemeler igerisine %0.2 oraninda WO3
eklemesi yaparak malzemeleri sentezlemislerdir. Bu baglamda kat1 hal tepkime yonteminin
presleme kisminda farkli peletleme basinglar1 (0.2, 0.4, 0.6, 0.8 ve 1.0 GPa) uygulayarak
sentezlenen seramik malzemelerin mekaniksel, elektriksel direng ve yapisal ozellikleri
incelenmistir. Orneklerin XRD sonuglariyla, biitiin numunelerde dominant fazin Bi-2223
yiiksek sicaklik faz1 oldugu, ikincil faz olarak da Bi-2212 faz1 gézlemlenmistir. Orneklerin
hepsinin tetragonal kristal kafes yapisinda oldugugunu ve benzer pik siddetleri verdiklerini
belirtmislerdir. Ortalama tane boyutlarinda 0.4 GPa degerine kadar artis gézlenirken artan
basing degerlerinde tane boyutlarinda azalmalar olmustur. Yapr icerisindeki oksijen igerigi
miktarini iyodometrik titrasyon yontemiyle hesaplayarak en yliksek oksijen degerini 0.4 GPa
basing uygulanarak iiretilen 6rnekte 0.024 olarak hesaplayip 0.4 GPa degerinin iizerindeki
basing degerlerinde oksijen miktarlarinda azalis oldugunu belirtmislerdir. Orneklerin SEM
goriintiileri Bi-2223 ve Bi-2212 fazlarimi kanitlar nitelikte olan plaka seklinde (plate like) ve
pul pul (flukly) yapilar goriilmiistiir. Kritik gegis sicakligiin en yiiksek oldugu deger 0.4
GPa basing uygulanan 6rnekte 130 K olarak ol¢lilmiistiir. Vickers mikrosertlik dl¢timleri
uygulama yiikiiniin artisiyla sertlik degerlerinde azalmalar oldugunu gostermistir. Bu
durumun malzemenin mono kristal yapisi ve gozeneklilik oranindan kaynaklandiginm

aciklamistir (Abdulridha vd.,2020:106967).

Aytekin yaptig1 calismada, Bi2Sr2.xSnxCaiCuz.7sNao.2s0y stokiyometrisine (x = 0.0,
0.05, 0.1, 0.20) gore kat1 hal tepkime yontemi kullanarak hazirladigi 6rneklere SnO»
ekleminin sistem tizerine etkilerini XRD, SEM, R-T, M-H, mikrosertlik ve yiizey piiriizliiliik
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Olclimii yaparak arastirmistir. Biitlin 6rneklerde birincil fazin Bi-2212 oldugunu XRD
sonuglarindan gozlemleyerek Bi2CaOs4 ve Nao20Bi1710271 gibi ikincil fazlarin da var
oldugunu belirtmistir. Sistem igerisinde Sodyum ve Kalaya ait ikincil fazlarinin
bulunmamasini ekleme yapilan elementlerin sistem igerisine tamamen dahil olmasiyla
aciklamistir. Ayrica 0.05 SnO; katkilama yapilan 6rnek i¢in XRD sonuglarinda Bi2CaOg4
safsizlik fazinin goriilmemesinin ve ¢ kristal kafes paremetresinde 6nemli bir degisiklik
olmamasinin sebebini stronsiyum sitelere yapilan az miktarda SnO: katkilamayla faz
yapisindaki gelisime baglamistir. Katkilama miktarinin artmasina bagl olarak 0.1 ve 0.2
oraninda katkilama yapilan Orneklerin ana faz piklerinde kaybolmalar ve azalislarin
olmasinin siiperiletkenligi olumsuz yonde etkileyebilecegini belirtmistir. SEM goriintiilerine
bakarak SnO; katkilamasi yapilmayan saf numunede rastgele yonelimli plaka benzeri
yapilarin olustugunu gdzlemlemistir. Katkilama miktar1 0.05 olan Ornegin SEM
goriintiilerini incelediginde birbiri ile kuvvetli baghh ve daha az bosluklu yapilarin
olustugunu, bunun sebebinin ise sisteme katkilama yapilan SnO, elementinin taneler arasi
bosluklara yerlesmesi durumu olarak acgiklamistir. 0.1 oraninda katkilama yaptig1 6rnekte
biiylik acili bosluklarin olustugunu, bu durumun sistemin siiperiletkenlik 6zelligini olumsuz
etkileyecegini agiklamistir. Katkilama miktar1 0.2 olan 6rnekte homojenligi bozan kiiciik
Olcekte taneler gdzlemlenmistir. Elektriksel direng dlglimleri sonucu en diisiik AT degeri
0.05 katkili 6rnekte gozlemlenmis ve bu durumun SEM VE XRD sonuglari ile uyum
icerisinde oldugunu belirtmistir. £ 2 T manyetik alanlarda 10 K ve 25 K sicaklikta yapilan
manyetik 6l¢lim sonuglar1 en genis histeresiz egrilerinin 0.05 miktarinda katkilama yapilan
ornekte oldugunu agiklamigtir. Kalay miktarini 0.05°ten fazla katkilamanin kritik akim akim
yogunlugu degerlerinde azalmaya neden oldugunu belirterek bu durumun safsizlik fazlarinin
civileme merkezi olusturmayarak taneler arasi bosluklara yerlesmesinin bir sonucu
oldugunu agiklamigtir. En yiiksek mikrosertlik degeri x=0.1 oraninda katkilama yapilan
ornekte olgiiliirken katkilama yapilmayan saf numunede ise en iyi yiizey piiriizliliik degeri

dl¢iilmiistiir (Aytekin ve Ozkurt,2020b:965-970).

Ozgelik ve arkadaslar1 yaptiklart calismada, kati hal tepkime yontemiyle
hazirladiklar1 BioSr.CaCu20y wt% CNT sitokiyometrisindeki BSCCO seramik malzemeler
igerisine yiizde agirlik¢a x = 0, 0.5, 1, ve 3 oranlarinda karbon nano tiip eklemenin yap1
icerisindeki etkilerini incelemislerdir. Orneklerin tane biiyiitme islemlerini, izostatik
presleme islemiyle 200 MPa basing uygulayarak 2-3 mm c¢apinda 120 mm uzunlugunda
¢ubuk malzemelere lazer yiizer bolge (LFZ) teknigi kullanarak gergeklestirmislerdir. XRD
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6l¢tim sonuglart %1 ve %0.5 oraninda katkilama yapilan numunenin saf numuneyle benzer
pikler gostermesine karsin %3 katkilama yapilan ornekte (SrCa)sBiOx ve Bi-2201 gibi
safsizlik fazlari gozlenmistir. FESEM goriintiileri de biitiin 6rneklerin neredeyse Bi-2212
fazindan olustugunu kanitlar nitelikte renk konsantrasyonuna sahip gorintiiler vermistir.
Biitlin numunelerde 10 ila 14 nm arasinda degisen tane boyutlar1 dl¢lilmiistiir. Boyuna
kesitinden alinan 6rneklerin cilali yiizeylerinin goriintiilerinde de CNT miktarinin artmasiyla
ikincil fazlarin arttigini ve bu durumun tane hizalanmasini olumsuz yonde etkiledigini
belirtmislerdir. Artan CNT miktarlarmin T¢ sicakliklarinda diisiislere sebep oldugunu
belirterek, bu durumun graniiler yapidan, ikincil fazlardan ve tane baglarmin zayif
olmasindan kaynaklandigini belirtmislerdir. Katkilama yapilan 6rneklerin saf numunelere
oranla daha diisiik Jc degerlerine sahip oldugunu belirterek en yiiksek Jc degeri saf numunede
22 x 10* Alcm? olarak olgiilmiistir. CNT katkilama miktarinin artmasiyla numunlerin
histeresiz egrileri daralmis ve en dar egri genisligi agirlik¢a %3 oraninda katkilama yapilan
ornekte goriilmiistiir. Ak1 givileme kuvvetlerinin en biiyiik degeri 9 x 108 Oe*A/cm? olarak
katkilama yapilmayan &rnekte dl¢iilmiistiir (Ozgelik vd.,2019:3135-3141).

Ozkurt yaptig1 ¢alismada, Au katkili (x=0.2) Bi1gSr2Auo2Ca11Cu210y baslangic
kompozisyonuna gore kat1 hal tepkime yontemi Kullanarak hazirladigi seramik numunelere
850 °C sicaklikta 120 saatlik sinterleme islemi uygulamanin ardindan 870 °C sicaklikta
farkli bekleme siireleri (10 dak., 30 dak., 1 saat, 2.5 saat) i¢in sinterleme siirelerinin etkisini
arastirmistir. XRD sonuclar1 biitiin numunelerde baskin fazin Bi-2212 oldugunu ve
BisSrsCaCuz04 ve Bi>CaOs gibi safsizlik fazlarinin olustugunu belirterek olusan safsizlik
fazlarinin normal durumdan siiperiletken faza gegis araligini artirmada etkin rol oynadigini
aciklamistir. Artan bekleme siireleri kristal kafes parametrelerinin degerini artirarak, en
yiiksek degerin 2.5 saat sinterleme uygulanan 6rnekte elde edildigini belirtmistir. Artan
bekleme siiresinin etkisi manyetik histeresiz egrilerine yansiyarak en genis histeresiz egriler
2.5 saat sinterleme uygulanan 6rnekte goriilmiistiir. T ve Toft degerlerinden biitiin
orneklerin direngli bir gecis sergiledigini gozlemleyerek bu durumu olusan safsizlik
fazlartyla agiklamistir. Daha Onceki calismalarda ek sinterleme uygulanmamis Ornekte
0.15 T ve 10 K sicaklikta dlgiilen 13.42x10* A/cm? kritik akim yogunlugu degerini, 850 °C
de 2.5 saatlik sinterleme islemi uygulayarak 0.15 T ve 15 K sicaklikta 16.58x10* A/cm?
olarak artrrmistir (Ozkurt,2020:11448-11456).
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BOLUM 4

MATERYAL VE METOT

Literatiirdeki caligmalar, bizmut tabanli yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin iiretim
stirecinde kullanilan teknigin malzemenin fiziksel 6zellikleri iizerinde etkili oldugunu agik¢a
gostermektedir. Bu sebeple siiperiletken malzeme hazirlamak ig¢in ¢ok farkli {iretim
teknikleri kullanilir. Aymi stokimetriye sahip fakat farkli iiretim teknigiyle {iretilen
malzemelerde birbirinden farkli analiz sonuglar1 gérmek miimkiindiir. Yaygin olarak
kullanilan bazi iiretim yontemleri arasinda kati hal tepkime yontemi, sol-jel yontemi, eriyik
dokiim yontemi, polimer matrix yontemi gibi farkli tiretim yontemleri siralanabilir. Farkli
teknikler kullanilmasindaki temel amag, daha homojen ve diizenli y6nelmis taneler elde

ederek siiperiletken ozelliklerin gelistirilmesini saglamaktir.

Malzeme hazirlama siireci esnasinda tercih edilen iiretim teknigine dayali olarak
yapisal kusurlar, yliksek miktarda olusan safsizlik fazlar1 gibi sebeplerden dolayr malzeme
icerisinde kristallesme kusursuz bir sekilde gerceklesmez. Kristallesmenin tam olarak
gerceklesmedigi durumlarda malzeme i¢ yapisinda ayni yapiya sahip fakat farkli yonelimi
olan kristal kiimeleri goriilebilir. Malzeme yapisindaki yiiksek miktardaki safsizlik fazlarinin
varligi, gelisigiizel sekilde yonelmis tanelerin olusturdugu yiiksek acili tane sinirlari, 6rgii
kusurlar1 gibi yapisal bozukluklar bizmut tabanli siiperiletken malzemelerin fiziksel,

manyetik ve mekanik 6zelliklerini de 6nemli derecede etkilemektedir.

Yapilan caligmalardan; Na, K, Li gibi toprak alkali metallerin yap1 igerisine
eklenmesi/katkilanmasi veya bu elementlerin ikili veya ii¢lii kombinasyonlar1 ile yapilan
ekleme/katkilama islemlerinin tane boyutlarini arttirarak olusan tane sinir1 sayisini azalttigi
bilinmektedir (Janz and Lorenz,1961:321-323; Bilgili vd.,2008:439-449; Ozkurt,
2013a:2426-2431; Ozgelik vd.,2015:441-447; Zhang,2015:045014; Ozkurt,2017:8857-
8863; Ozkurt,2021:1059-1066). Ozellikle kat1 hal tepkime ydntemiyle iiretilen Bi-2212
siiperiletken sistemlerde artan tane boyutu ve azalan tane simirma ragmen yiiksek
anizotropiden kaynakli tanelerin gelisigilizel yonelimi, Jc degerlerini diistirmektedir. Kat1 hal
tepkime yontemiyle iiretilen Orneklerdeki bu olumsuz durumu engellemek icin farkl
tabakali (texture) yapi olusturma teknikleri kullanilarak daha diizgiin tane yonelimini
saglamak miimkiin olur. Bu tekstiire tekniklerine 6rnek olarak, lazer yiizer bolge (LFZ Laser
Floating Zone), elektrik destekli lazer yiizer bolge (EALFZ Electrically Assisted Laser

Floating Zone) gibi teknikler ve tez calismamiza konu olan sicak presleme teknigi
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gosterilebilir (De la Fuente vd.,1993:201-204; Calliard vd.,2000:101-111; Costa
vd.,2013:943-946).

Bu tekniklerde uygulanan presleme basinci, sinterleme sicakligi, tane biiyiitme hiz1
gibi iiretim parametrelerindeki degisikliklerin de malzemelerin siiperiletken ozellikleri
iizerinde etkili oldugu literatiirden bilinmektedir (Ozkurt vd.,2013b:3344-3351; Ozcelik
vd.,2013:873-878; Abdulridha vd.,2020:106967). Bu boliimde malzemelere uygulanan sicak
presleme teknigi ve malzeme hazirlama siirecinde kullanilan kati hal tepkime yontemi
detayli olarak anlatilmistir. Ayrica malzemelerin elektriksel ve manyetik o6zelliklerini

karakterize etmede kullanilan 6l¢lim teknikleri de bu boliimde anlatilmistir.

4.1. Malzeme Hazirlama Yontemleri
4.1.1. Kat1 Hal Tepkime Yontemi

Yiiksek sicaklik siiper iletkenlerin tamamina uygulanabilen kati hal tepkime
yontemi, diger tiretim tekniklerine kiyasla iiretim siireclerinin daha basit ve diisiik maliyetli
olusundan dolay1 arastirma gruplari tarafindan en yaygin kullanilan malzeme {iretim
teknigidir. Bu yontemde malzemeler hazirlanirken oksit, nitrat ve karbonat gibi baslangic
maddeleri kullanilir. Baslangic malzemelerinin saflik derecesi iiretilecek malzemenin

homojenligi ve safsizlik faz miktar1 tizerinde son derece etkilidir.

Bu yontemde ilk asama olarak malzeme stokiyometrisi ve redox esitligi kullanilarak
bilesigi olusturacak madde miktarlar1 hesaplanir. Homojen bir bilesik ve daha ince tozlar
elde etmek amaciyla hassas terazide tartilan tozlar agat havan veya bilyali o6giitiicii
yardimiyla 6giitiiliir. Ogiitme isleminde sertlik derecesi ve asinma direnci yiiksek
malzemelerden fretilmis aletler kullanilarak bilesik igerisine istenmeyen madde
karismasinin dniine gegilmis olur. Ogiitme siirecinde bilesik icerisine siirtinmeden kaynakli
yabanct madde karigmasini 6nlemek i¢in kullanilan agat havanlar, sertlik degeri ve aginma
direnci yliksek akik tagindan iiretilir. Bilyali 6giitiicii sistemlerde ise bilya malzemesi olarak
sertlestirilmis ¢elik, paslanmaz ¢elik, tungsten karbiir, akik, sinterlenmis aliiminyum oKsit,
silikon nitriir, zirkonyum oksit gibi asinma direnci yiiksek malzemelerden iiretilmis bilyeler

kullanilir. Ogiitme islemi sonrasi ilk 1s1l islem asamas1 olan kalsinasyon adimina gegilir.

Kalsinasyon isleminde tozlar aliimina potaya alinarak bu tozlara kiil firininda belirli
bir siire malzemenin ergime sicakligimin altinda bir sicaklikta 1sil islem uygulanir.

Kalsinasyon siiresi ve sicaklik degeri siiperiletken malzemelerin tiiriine gore belirlenir.
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Kalsinasyon isleminin amaci bilesik icerisindeki oksit, karbondioksit, su gibi yabanci
maddelerin bilesikten uzaklastirilmasini saglamaktir. Kalsinasyon islemi sirasinda
stiperiletken tozlarin katildigi kap dogru segilmelidir. Yiiksek sicaklik etkisiyle tozlarin
katildig1 kap ve stiperiletken bilesik arasinda kimyasal reaksiyon sonucu olusacak sizmalar,
stiperiletken malzemenin 6zellikleri iizerinde olumsuz etkiler meydana getirir. Sizintilarin
ontine gecmek icin genellikle ergime sicakligi ve kimyasal direnci yiiksek olan aliimina
potalar (Al2Oz) kullanilir. Firindan alinan tozlar bir kez daha ogiitillerek (ara 6giitme)
kalsinasyon islemi tekrar uygulanir. Ara Ogiitme islemi birka¢ kez tekrar edilebilir.
Sinterleme islemine gecilmeden once siiperiletken taneler arasi baglari giiglendirmek ve toz
haldeki malzemeye form vermek i¢in tozlar 6zel {iretilmis kaliplara alinip 4-6 ton basing

uygulanarak preslenir.

Kat1 hal tepkime yonteminin son basamagi olan sinterleme isleminde tabletler,
tozlarin ergime sicakliginin altinda (ergime sicakliinin yaklagik 2/3’1) bir sicaklikta belirli
bir siire 1s1l islem goriir. Sinterleme isleminde yiiksek sicakligin etkisiyle tozlarin yiizey
alaninin kiigiilerek tane temas noktalarinin artmasi ve gézenek hacminin kiigiilmesi beklenir
(Oztiirk,2017:13; Afsar,2022:16). Sinterleme islemiyle malzemede istenilen diizeyde
stiperiletken faz elde etmek, bilesigi olusturan atomlar arasi baglar1 gliclendirmek, yapisal
kusurlarin giderilmesini saglamak ve kritik gecis sicaklik degerini yiikseltmek hedeflenir.
Uygulanacak sinterleme sicakligi ve siiresi siiperiletken tiiriine gore degisiklik gosterir.
BSCCO sistem i¢in sinterleme sicakligi 750-850 °C arasindadir. Sinterleme islemi
tamamlandiktan sonra peletlerin ani olarak sogutulmasi malzeme i¢ yapisinda gerilme ve
zorlanmalara yol agar. Bu durumun 6niine ge¢mek i¢in firin yavas bir sekilde kademeli
(rampali) olarak sogutulmalidir (5°C/dak). Kati hal tepkime yonteminde kullanilan tiretim
parametrelerinin degerleri, sliperiletken malzemenin tiiriine gore degisiklik gosterir. Sekil

4.1°de kati1 hal tepkime yonteminin iiretim asamalar1 goriilmektedir.
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KATI HAL TEPKIME YONTEMI

Baslangic Malzemelerinin Hazirlanmasi

Ogiitme

Kalsinasyon

Tekrar Ogiitme ve Kalsinasyon

Tozlarin Preslenmesi

Sinterleme

Sekil 4.1. Kat1 Hal Tepkime Yontemi Uretim Asamalari
Kaynak: Ersin,2015:35.
4.1.2. Sicak Presleme Yontemi

Sicak presleme yontemi, malzemelerin iiretilme agamasinda sicaklik ve basincin
ayn1 anda uygulanarak malzemede daha diizgiin kristallesmenin (tekstiire) saglandigi 6nemli
bir tekniktir. Bu teknikle biri hareketli digeri sabit (tek eksen presleme) veya ikisi de
hareketli (cift eksen presleme) basma ¢eneleri arasinda malzemenin istenilen sicaklik ve
basing degerinde sinterlenmesi gerceklestirilir. Sekil 4.2°de sicak pres tezgahiin sematik

olarak gosterimi verilmistir.
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BASING

REZISTANS
TERWMIKUPL ORMEK
KALIP
BASKI CEHESI

Sekil 4.2. Sicak Pres Tezgah1 Sematik Gosterimi

Sicak pres tezgahlar1 genel anlamda ii¢ ana kisimdan olusmaktadir. Bu kisimlardan
ilki malzemenin 1sitilma isleminin gergeklestigi firin iinitesidir. Firin {initesi yiiksek 1stya
dayanikli (seramik elyaf plaka, kalsiyum slikat vb.) malzemelerden iiretilir. Firin icerisinde
yiiksek 1sinin olusturulmasi icin 6zel olarak iiretilmis yiiksek 1siya dayanikli nikel orami
yuksek rezistans telleri (kanthal A1) tercih edilir. Firin igerisindeki sicaklik 6l¢limii igin
yiiksek Olglim hassasiyetine sahip K tipi thermocoupullar kullanilir. Firmn igerisindeki
sicakligin istenilen degere getirilmesinde ve bu sicaklik degerinin stabilliginin
saglanmasinda sicaklik kontrol {initelerinden faydalanilir. Firinin ani bir sekilde istenilen
sicaklik degerine ¢ikmasi veya igerisindeki malzemenin aniden sogumasi, malzeme ig
yapisinda termal ¢arpilmalara sebebiyet verebilecegi igin sicaklik kontrol tiniteleri rampali

1sitma ve sogutma yapabilecek sekilde dizayn edilmistir.

Sicak pres tezgahmin ikinci ana kismi ise hidrolik gii¢ linitesidir. Bu kisim hidrolik
motor, hidrolik pompa, hidrolik tank, yon kontrol valfleri gibi hidrolik elemanlar1 barindiran
ve malzemelere basing uygulayan basma ¢enelerine hidrolik giicii saglayan kisimdir.
Sicakligin etkisiyle malzemede meydana gelen genlesmeler basma ceneleri arasindaki
basing degerinin diismesine sebebiyet verir. Bu durumun 6niine ge¢mek icin hidrolik sisteme

bagli olan akiimiilator sistemleri, anlik basing kayiplarini tolere ederek basing kayiplarinin
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Ontine gegilmesini saglayarak malzemelerin stabil basing altinda preslenmesine olanak

saglar.

Uciincii ana kisim ise basma ceneleri ve hidrolik silindir arasindaki 1s1 gegisini
engelleyen seperatorlere sogutucu akigkan pompalayan sogutucu iinite kismidir. Bu {initenin
temel amaci, firin igerisinde yiiksek 1s1 altinda ¢alisan basma ¢enelerinin sahip olduklari 1s1y1
iletim yoluyla bagli bulunduklar1 hidrolik silindire iletmelerini engellemektir. Sogutma
sistemi olmayan bir sicak pres tezgahinda hidrolik silindirlerde kisa siire igerisinde
deformasyonlar olusarak is gormez hale gelirler. Sogutucu sistem, tank igerisindeki devir
daim pompasi yardimiyla basma ceneleri ve hidrolik silindir arasindaki seperatorlere

sogutucu akigkan pompalayarak seperatorlerin 1s1 kalkani gibi davranmasini saglarlar.

4.2. Orneklerin Hazirlanmasi

4.2.1. Bi>Sr2CaiCuisNag 250y Bilesiklerin Kati Hal Tepkime Yontemi Kullanilarak

Sicak Pres Islemine Hazirlanmasi

Bi>Sr,CaiCuy.75Nao 250y kompozisyonundaki siiperiletkenleri hazirlamak igin yiiksek
safliktaki BiO3 (Aldrich, 99%), SrCOs (PanReac, 98 + %), CaCOs (Aldrich, 99.9%), CuO
(Aldrich, 99.99%) ve Na,COs3 (Aldrich, 99%) 6ncii tozlar stokiyometriye uygun olarak her
biri 10 gr 3 tablet elde edilecek miktarlarda 0.001 hassasiyetindeki dijital terazi ile
tartilmigtir. Sekil 4.3’te kullanilan hassas dijital terazi goriilmektedir.

Sekil 4.3. Dijital Hassas Terazi
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Tartilan tozlar agat havan igerisine alinarak karistirildi. Elde edilen toz 6rnekler Sekil
4.4’te goriilmektedir. Karigtirilan tozlarin homojenligini artirmak ve tane boyutunu azaltmak

amaciyla “Fritsch” marka bilyeli 6giitliciide 300 rpm’de yarim saat siireyle 6giitiildi.

Sekil 4.4. Elde Edilen Tozlar

Tozlarin homojenligini artirmak icin kulllanilan Fritsch Marka bilyeli 6giitiicti Sekil

4.5’te goriilmektedir.

Sekil 4.5. Bilyal: Ogiitiicii

Ogiitiilen tozlar dzel olarak iiretilmis 48HRC sertlikteki celik kaliplara aliarak tek
eksenli soguk pres tezgahinda oda sicakliginda 375 MPa basing uygulanarak 1,3 cm ¢apinda
tabletler haline getirildi. Orneklerin soguk preslenmesinde kullanilan masaiistii pres tezgahi
Sekil 4.6’da goriilmektedir. Tablet haline getirilen tozlar, kaliptan g¢ikarilip kalsinasyon
islemi i¢in ‘Protherm’ marka laboratuvar firinina katildi. Firin dak\5°C hizla 750 °C

sicakliga ¢ikarilarak tabletler bu sicaklikta 12 saat bekletildi.
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Sekil 4.6. Kollu Pres Tezgahi

Sicak presleme islemine gegmeden once siiperiletken faz olusumunu baglatmak igin
buraya kadar olan 6giitme, presleme islemleri iki kez tekrar edilerek her islem sonras1 820
°C sicaklikta 24 saat kalsinasyon islemi uygulandi. Orneklerin hazirlanmasinda kulllanilan

Protherm marka kil firin1 Sekil 4.7°de goriilmektedir.

Sekil 4.7. Protherm Marka Kiil Firin1

Sicak presleme isleminin Bi2SroCaiCui.7sNao.2s0y numuneleri tlizerindeki etkisini
belirlemek i¢in kati hal tepkime yontemindeki islemler, daha 6nceki makalelerdeki prosediir
izlenerek gerceklestirildi (Ozkurt,2013a:2427; Kir,2016:81; Calis,2016:2671). Sekil 4.8’de

kat1 hal tepkime yontemiyle hazirlanan 6rneklere uygulanan islem sirasi goriilmektedir.
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L Pelet Haline Getirme
375 MPa

Sekil 4.8. Kat1 Hal Tepkime Yontemi Islem Sirast

4.2.2. Bi,Sr,Ca;Cuy 7sNag 250y Tabletlere Sicak Pres Isleminin Uygulanmasi

Kati hal tepkime yontemiyle hazirlanan BiSr.CaiCuz.7sNao 250y tabletler sicak pres
isleminden once agat havan igerisine alinarak toz hale getirildi. Toz hale getirilen 6rnekler
0zel kaliplara alinarak oda sicakliginda 250 MPa basing uygulanarak tablet haline getirildi.
Orneklere uygulanan sicak pres islemi Thermolab marka tek eksen sicak pres tezgahinda

gerceklestirildi.

Orneklerin yiizeyleri yiiksek sicaklikta oksitlenmeyi dnlemek amaciyla sicak pres
islemi Oncesi 6zel bir sprey kullanilarak temas yiizeyleri boyandi. Yiiksek sicaklik ve
basincin etkisiyle tezgah basma geneleri ve malzeme yiizeyi arasindaki yapismalari 6nlemek

icin ornekler ince giimiis folyo ile kaplandi.

A, B ve C olarak adlandirilan 6rnekleri igin sirastyla uygulanan presleme basinci ve
sinterleme sicakligi 22 MPa, 750 °C; 33 MPa 750 °C ve 22 MPa, 800 °C dir. Bu degerler
her bir 6rnek i¢in tezgah kontrol iinitesinden presleme basinci ve sinterleme sicakligi
degerleri ayarlanarak uygulanmistir. Orneklere sicak pres isleminin uygulandig1 Thermolab

marka tek eksen sicak pres tezgahi Sekil 4.9’da goriilmektedir.
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Sekil 4.9. Thermolab Marka Sicak Pres Tezgahi

Orneklere uygulanan sicak presleme isleminin uygulama sirasi ve numunelere

uygulanan iiretim parametresi degerleri Sekil 4.10°da goriilmektedir.

OGUTME ISLEMI

Sekil 4.10. Sicak Presleme Islem Siralamasi

Tek eksenli sicak pres tezgahinda 12 saat siireyle sicak pres islemi uygulanan

Bi>Sr,Cai1Cuz.75Nag 250y siiperileken malzeme Sekil 4.11°de goriilmektedir.
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Sekil 4.11. Sicak Pres Uygulanmis Ornek
4.3 Deneysel Ol¢iimler

Kati hal tepkime yontemi kullanilarak {iretilen Orneklere sicak presleme teknigi
uygulamanin elektriksel ve manyetik 6zellikler iizerindeki etkisi XRD, SEM, M-H, R-T ve
kritik akim yogunlugu hesaplamalar1 yapilarak arastirildi. Bu kisimda aragtirmada kullanilan

Ol¢iim yontemleri detayli olarak anlatilmaktadir.

4.3.1. X- Isim1 Toz Kirimmm Analizleri

X-1ginlart toz kirmim teknigi, numune malzemeye tahribat vermeden malzeme kristal
yapisinin incelenmesinde yaygin olarak kullanilan bir tekniktir. X- 1s1n1 kirmmim teknigi
malzemenin i¢erdigi fazlarin belirlenmesi, birim hiicre boyutu ve atom diizlemleri arasindaki
boslugu hesaplamada kullanilir. XRD cihazlarda dalga boyu sabit X 1smlar1 kullanilir. X
isinlarinin olusturulmasinda 1s1n kaynagi olarak X-isimi tiiplerinden faydalanilir. Sekil

4.12°de X 1g1n1 olusturan tiiplin sematik resmi goriilmektedir.

Havas

—

bosaltlmig P

tiip V 4
/

N\ .
\\ X igmlan
\

el

Elektronlar \/

Sekil 4.12. X-lsi Tiipi
Kaynak: Ulu ve Polat6z,2008:145.
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X 1silarmi elde etmek icin elektrik akimi ile 1sitilan tungsten flamandan yayilan
elektronlar, elektromanyetik alan icerisinde hizlandirilir. Yiiksek enerjili hizlandirilmig
elektron demeti, bakir gibi anot bir yiizeye carptiginda elektronlar anotun elektron
kabuklarina girer. Elektron demeti ¢ekirdege yakin bir elektrona ¢arparak elektronu yerinden
cikarirsa bu boslugu daha yiiksek enerjili bir elektron doldurur ve bu enerji farkindan
kaynakli X 1g1n1 fotonu yayilir. Olusan X 1sinlar1 Berilyum pencereden gegerek belirli bir agt

ile dondiiriilen malzemenin kristal diizlemine carparak sagilir.

X 1511 kiriimi en basit ifadeyle kristal diizlemine gonderilen X 1smlarinin atom
diizlemlerine c¢arparak yansimasi olayidir (Sisman,2006:113). Sacilim esnasinda belli
yonlerdeki 1ginlardan bazilari birbirlerini sifirlarken (yikici girisim) bazi 1sinlar birbirini
kuvvetlendirerek yapic1 girisim (difraksiyon) meydana getirirler. Difraksiyon olusumu

sadece Bragg denklemini saglayan gelis acilarinda olugsmaktadir. Bragg denklemi:
nxA=2xdx*sinf 4.1)

seklinde ifade edilir. Denklemdeki “n” yansima mertebesini, “A” X-1sin1 dalga boyunu, “d”
diizlemler aras1 mesafeyi, “0” diizleme gelen ve diizlemden yansiyan aciyla diizlem
arasindaki agiy1 ifade eder. Sekil 4.13’te kristal diizlem yiizeyine 0 agisiyla gelen X1 ve X2
isinlarimin difraksiyona ugrayarak yaptiklart Y1 ve Y2 sacilim isinlart goriilmektedir.
Yansiyan 1ginlar arasindaki agiya difraksiyon acis1 denilir ve deneylerde 6 yerine 20 olarak

Olctliir.

Kristal
Diizlemi

Sekil 4.13. Bragg Yasasi

Siiperiletken O6zellikleri arastirilacak Orneklerin kristal kafes yapisini, safsizlik
fazlarini ve Bi-2212 pik siddetini belirlemede Panalytical marka XRD cihazi kullanilmistir.
Ornek odl¢iimlerinde 3°/dak tarama hizi ve 20 = 3°- 60° aralig1 secilmistir. Sekil 4.14’te

Olciimlerde kullanilan XRD cihazi goriilmektedir.
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Sekil 4.14. Panalytical Marka XRD Cihazi
4.3.2. Taramah Elektron Mikroskobu Analizleri (SEM)

SEM’de goriintilleme islemi hizlandirilmis elektronlar yardimiyla gergeklestirilir.
Farkli tiirde elektron tabancalari ile (Tungsten, Lantanyum Hegzaborat, Field Emission)
tiretilen elektronlar, anot-katot sisteminde uygulanan voltaj farki ile hizlandirilir.
Hizlandirilmis elektronlar elektromanyetik mercekler yardimiyla numune ylizeyine
odaklanarak malzeme atomlar ile elastik ve inelastik etkilesime girerler. Elektron yiizeyine

carpan elektronlar sonucu meydana gelen etkilesim Sekil 4.15°te goriilmektedir.

Hirmeil ( Primary) Elektronlar

Creri sagilan elektronlar Xemginlan (xerav)
(Backscattered)

lkincil elektronlar Ausger elektranlan

[Secondary) \
s
\“"'\-—_._

N

Sekil 4.15. Malzeme Yiizeyine Carpan Elektron Etkilesimi
Kaynak: Karaduman,2017:27.

Olusan bu etkilesim sonucu sagilan elektron ve X-1silar farkl tiirde dedektorler
tarafindan algilanir. Algilanan elektron ve x-1s1nlar1 sinyal gii¢lendiricilerden gegerek tarama
bobinleri (scan coils) yardimiyla 6rnek ylizeyinde tarama islemi gerceklestirilir. Tarama
islemi sonucu elde edilen goriintiiler bilgisayar yazilimlariyla senkronize edilerek monitore

tic boyutlu goriintii aktarilir (Karaduman,2017:18). SEM’de ayirma giicii (resolution) alan
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derinligi (depth of field) ve ¢ozliniirlik oran1 optik mikroskoplara oranla daha yiiksektir.
SEM’in  bu Ozellikleri cam seramik siiperiletken malzemelerdeki kristallerin
cekirdeklenmesi safhasinda olusan bir¢ogu 1 hatta bazilar1 birkag yiiz angstron boyutunda
olan taneciklerin goriintiilenmesine olanak saglar. Sekil 4.16’da o6rneklerin  SEM

goriintiilerinin alindag1 Zeiss marka SEM cihazi goriilmektedir.

HFEl

Sekil 4.16. Zeiss Marka SEM Cihazi

SEM’de iletken ve kaplama yapilmis yalitkan malzemeler incelenebilir. Yalitkan
malzeme yiizeyinden goriintii alma islemi i¢in malzemelere belirli bir protokole gore
kaplama islemi (Sputter coater) uygulanir. Kaplama cihazlarinda Ornekler altin, altin-

paladyum ve karbon gibi kaplama malzemeleri ile istenilen kalinlikta kaplanir.

4.3.3. Manyetik Alana Bagh Manyetizasyon Ol¢iimleri (M-H)

Malzemelerin manyetik davraniglari, manyetik momente sahip atomlarin birbirleri
ile nasil etkilestigi ve disardan uygulanan manyetik alana karsi nasil bir tepki verdikleriyle
aciklanir. Malzemelerin sahip oldugu manyetik momentleri, ciftlenmemis elektronlarin
yoriingesel agisal momentumlar1 ve spin agisal momentumlarindan kaynaklanmaktadir.

Bilindigi tizere ¢iftlenmemis elektronlara sahip malzemeler disardan uygulanan manyetik
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alana karsi1 tepki gosterirler. Bu tepki her malzemenin atomik yapisina bagh olarak farkli

manyetik 6zellikler sergilemesine sebep olur.

Diyamanyetik 6zellik sergileyen siiperiletken malzemelerde her bir atomun manyetik
moment yonii diger atomlardan bagimsizdir ve manyetik alan olmadiginda toplam manyetik
momentleri sifirdir. Bu malzemelere dis manyetik alan uygulandiginda ise dis alana ters
yonde bir manyetik moment olustururlar. Malzemelerin dis manyetik alana kars1 gostermis
olduklar1 tepki duyarlilikla iligkilidir ve bu duruma malzemenin duygunlugu denilmektedir.
Magnetizasyonun uygulanan manyetik alana oran1t dM/dH malzemenin duygunlugunun bir
Olciisiidiir. Histeresiz egrileri sliperiletken malzemelerin diamanyetik davraniglarinin
belirlenmesi i¢in 6nemli bir grafiktir. M-H sonuglarindan elde edilen verilerle ¢izilen
histeresiz egrilerinin altinda kalan alan siiperiletken 6zelligin bozulmasi igin verilmesi
gereken enerji miktarini ifade eder. Bu egrilerin genisligine bakilarak siiperiletken 6zellikler
hakkinda yorumlar yapilabilir. Manyetik Histerezis sonuglarindan elde edilen verilere gore

orneklerin Jc degerleri Bean’s modeli kullanilarak hesaplanmustir.

4.3.4. Elektriksel Ozdiren¢ Analizleri (R-T)

Stiperiletken malzemelerin spesifik 6zelligi olan sifir direng durumunu belirlemede
yaygin olarak sicakligin bir fonksiyonu olan 6zdireng¢ 6l¢iimii kullanilir. Bu 6lglimlerden
elde edilen sonuglar ile numunelerin kritik gegis sicakligi degerleri (Tcomet, TMmid, Tcoffset)
belirlenir (Arebat,2018:4). Elde edilen sonuglar, siiperiletken malzemelerin homojenligi ve
taneler arasi baglarin gelisimi hakkinda énemli bilgilere ulasmamizi saglar. Orneklerin R-T
analizlerinde yaygin olarak fiziksel 6zellikler 6l¢iim cihazi ve dort nokta kontakt yontemi
kullanilir. Bu ¢alismada malzemelerin R-T grafiklerinin elde edilmesinde PPMS (Physical
Properteis Meauserement System) cihazi kullanilmistir. Bu cihazda 6l¢iim yapabilmek igin
ornekler cihazin malzeme tutucu haznesine baglanabilecek boyutta uygun olarak Kkesilir.
Kesilen numuneler 0Olgiim yapilacak aparata yerlestirilerek baglantilar glimiis pasta
kullanilarak yapilir. Baglanti hatalarin1 en aza indirmek i¢in baglanti noktalarinin ayn

hizada ve esit mesafede olmasina dikkat edilir (Asikuzun,2010:46).
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Orneklerin R-T analizlerinde Cukuruova Universitesi Merkez Laboratuvarinda
bulunan 1.85-400 K sicaklik araligi ve 9 T manyetik alan uygulayabilen Quanthum Design
Dyno Coll PPMS cihazi kullanilarak yapilmistir. Olgiimlerde kulllanilan cihaz Sekil 4.17°de

goriilmektedir.

Sekil 4.17. Quanthum Design Dyno Coll PPMS Cihazi
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BOLUM 5
BULGULAR VE TARTISMA

Bu tez c¢aligmasinda kati hal tepkime yontemi kullanilarak hazirlanan
Bi2Sr2Cai1Cuz.75sNao 250y siiper iletken 6rneklere farkli sicaklik ve basing degerlerinde sicak
presleme teknigi uygulamanin yapisal ve fiziksel 6zellikler tizerindeki etkisi X-1s1m1 toz
kirinimi (XRD), taramali elektron mikroskobu (SEM), 6zdireng sicaklik (R-T) ve manyetik-
histerezis (M-H) 6l¢timleri ve kritik akim yogunlugu hesaplamalarindan elde edilen sonuglar

yardimiyla degerlendirilmistir.

5.1. X-Ismm Kirimmm (XRD) Ol¢iim Sonuclar:

Farkli  sicaklik ve basing altinda sicak pres teknigi  uygulanan
Bi>Sr2Cai1Cuz.75Nao 250y kompozisyonundaki tiim orneklerin X 1smlart kirinim desenleri
Sekil 5.1°de gosterilmektedir. X 1sin1 kirinim deseni sonuglarinda tiim 6rneklerde Bi-2212
fazinin karakteristik pikleri 26 = 5.7°;24.8°; 29.1°; 31.24° ve 45.04° gibi noktalarda
goriilmektedir. Literatiirden iyi bilinmektedir ki bu noktalarda pik siddetinin keskin olmasi
ve artig gostermesi iyi bir kristallesmenin gergeklestigini yansitir (Jiang,2006:3239-3242).
XRD sonuglarindan tiim 6rneklerde baskin fazin + semboliiyle gosterilen Bi-2212 yiiksek

sicaklik fazi oldugu anlasilmaktadir.

En yiiksek Bi-2212 faz yogunlugu B 6rneginde elde edilmistir. Ayrica tiim 6rneklerde
az miktarda sirasiyla * ve ¢ semboliiyle temsil edilen Bio 75Sr1.2503 ve Bi,CaOa gibi ikincil
fazlar gériilmektedir. ikincil fazlarla iliskili olan tepe noktalarinin sayis1 A 6rneginde diger
ornekler icin gozlenen miktarlardan agikga diisiiktiir. Yapi igerisine alkali element eklemesi
yapilmasina ragmen orneklerde sodyum igeren safsizlik fazi goriilmemesi, katki elementin
birim hiicreler igerisine tamamen katildigin1 gosterir. Tiim Orneklerde az miktarda
Bio.75Sr1.2503 ve Bi2CaOj4 gibi iki farkli ikincil fazlarin olugsmasi sicak presleme tekniginde
uygulanan basing ve sicaklik degerlerinin Bi-2212 faz olusumu igin yeterli oldugunu
gosterir. Ayni stokimetriye sahip fakat sicak pres teknigi uygulanmadan kati hal tepkime
yontemiyle tiretilen orneklerin XRD sonuglariyla sicak pres teknigi uygulanan orneklerin
XRD sonuglari karsilastirildiginda sicak pres tekniginin Bi-2212 pik siddeti ve yogunlugunu
arttird1@1 goriilmektedir (Ozkurt,2013a:2427). Bu durum sicak pres tekniginin faz olusumu

uzerindeki olumlu etkisini kanitlar niteliktedir.
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Sekil 5.1. A, B, C Orneklerine Ait XRD Grafikleri

A, B ve C orneklerinin orgii parametreleri XRD verilerinden otomatik olarak
hesaplanmustir. Tablo 5.1°de tiim drneklerin a, b, ¢ drgii parametreleri goriilmektedir. Orgii

parametreleri A, B ve C 6rnekleri i¢in sirasiyla a = b = 3.825 A, ¢ =30.820 A; a=5.402 A,
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b =5.405 A ¢c=30.715 A; a=b=23.825 A, ¢ = 30.820 A olarak elde edilmistir. Elde edilen
verilere gore A ve C ornekleri tetragonal kristal simetriye sahipken B 6rnegi orthorombik
simetriye sahiptir. Orneklerin ¢ degerleri daha onceki calismalarda elde edilen nétron
kirinim deneyleri sonucu elde edilen verilerle uyum igerisindedir (Ross vd.,2005:131). A, B
ve C oOrneklerinde C Orgii parametre degerinin yaklasik olarak 30.887 A olmast tim

orneklerde ideal Bi-2221 fazinin elde edildigini kanitlar niteliktedir.

Tablo 5.1. A, B, C Orneklerine Ait Kristal Kafes Orgii Parametreleri

Ornek a (A) b (A) CA)

A Ornegi 3.825 3.825 30.820
B Ornegi 5.402 5.405 30.715
C Ornegi 3.825 3.825 30.820

5.2. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM) Ol¢iim Sonugclar

Bi>SroCaiCuy7sNap2s0y kompozisyonundaki 6rneklere fakli sicaklik ve basing
degerlerinde sicak pres teknigi uygulamanin mikro yap1 tizerindeki etkilerini belirlemek igin
SEM 6&lciimleri gerceklestirildi. Orneklere ait SEM gériintiileri Sekil 5.2°de goriilmektedir.
Literatiirden iyi bilindigi gibi tanelerin yapisi ve dizilimi elektriksel 6zellikler tizerinde son
derece etkilidir (Jiang vd.,1998:64). Siiperiletken malzemelerin elektriksel 6zelliklerini
etkileyen parametreler arasinda tanelerin diizenli bir sekilde yoOnelimi, tane boyutu
biiytlikliigii, tane sinir1 sayisi, taneler arasi bosluk miktar1 ve bu bosluklarda olusan safsizlik
faz1 miktar1 olarak siralanabilir. Yiiksek miktarda akim tasima kapasitesine ulagmak igin
tanelerin istenilen yonde ve diizgiin bir sekilde yoneltilmesi gereklidir. Farkli yontemlerle
hazirlanan malzemelere tekstiire islemi uygulanmasi diizensiz tane yonelimini daha diizgiin
hale getirerek stiperiletken 6zelliklerin gelistirilmesini saglar. Bu ¢calismada kati hal tepkime
yontemiyle hazirlanan malzemelere sicak pres teknigi uygulanarak diizensiz tane

yoneliminin daha diizgiin hale getirilerek siiperiletken 6zelliklerin gelistirilmesi hedeflendi.
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Sekil 5.2. A, B, C Orneklerine Ait SEM Gériintiileri

Bu sonuglardan yola ¢ikarak sicak pres tezgahinda A Ornegine uygulanan 750 °C
sicaklik ve 22 MPa’lik basincin tane yonelimini daha diizgiin hale getirmede ve numune

yogunlugunu artirmada yetersiz kalmistir.
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Hem B hem de C numuneleri, sicak presleme isleminde uygulanan basing yoniine
dik olan ab diizlemleri i¢in Iyi tanecik hizalamasi sergilemistir. Ayrica gézenek miktari iki
ornek i¢in de oldukga diisiiktiir. Fakat B ve C numuneleri karsilastirildiginda, en diizenli tane
yonelimi ve diisiik gozenekliligin B 6rneginde oldugu goriilmektedir. Bu durum 6rneklere

ait XRD sonuglar1 ve SEM goriintiileriyle uyum igerisindedir.

Biitiin 6rneklerde kolayca goriilebilecegi gibi, tane boyutlar1 her durum igin ab
diizlemi boyunca 5 um'yi asarak Na’nin tane biiylimesi iizerindeki etkisi ile ilgili 6nceki
calismalarin sonuclarini dogrular niteliktedir (Ozkurt,2013a:2428). Biitiin drneklerde plaka
benzeri tanelerin olustugu SEM goriintiilerinden agikg¢a anlasilmaktadir. Bu plaka benzeri
tanelerin olusumu Bi- tabanli siiperiletkenlerdeki Bi-2212 faz yapisini temsil etmektedir
(Alcaide vd.,2005:2487).

5.3. Ozdireng-Sicaklik (R-T) Olgiim Sonuglar

Uretilen &rneklerin kritik sicaklik Tc degerlerini belirlemek igin sicakligin bir
fonksiyonu olarak elektriksel 6zdireng dlglimleri gergeklestirilmistir. Sekil 5.3’te A, B ve C
orneklerine ait sicaklik 6zdireng grafikleri goriilmektedir. Bu grafikten 6rneklerin Tcom®,

TOoffet ve AT degerleri belirlenebilir.

0,0005 - ..
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—— anek B
00004{ Ornek C

0,0003 1

0,0002 A

Ozdireng (chm-cm)
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0 25 50 75 100 125 150

Sicakhk (K)

Sekil 5.3. A, B, C Orneklerine Ait Ozdireng-Sicaklik Grafigi

Grafikteki bilgilere bakarak biitiin orneklerin Tco™® sicaklik degerinin tizerindeki
sicakliklarda metalik davranis sergiledigi goriilmektedir. Sicaklik 6zdireng Slgiimlerinden

elde edilen Tomset, Toffet ve AT degerleri Tablo 5.2°de goriilmektedir.
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Tablo 5.2. A, B, C Orneklerine Ait T, Toffet AT, Degerleri

Ornek Tomet (K) Toffet (K) ATc (K)
A Ornegi 745 63 115

B Ornegi 91 87.5 35

C Ornegi 88 85 3

Orneklerin Tt degerleri R-T verilerinden A, B ve C drnekleri icin sirasiyla 63 K,
87,5 K, 85 K olarak bulunmustur. Siiperiletken malzemelerde Tt degerleri, malzeme
icerisinde olusan siiperiletken yapilarin birbirleri ile olan baglantilar1 hakkinda bilgi
vermektedir. Elde edilen veriler en diisiik Tcfet degerinin A drneginde oldugunu gosterir.
Mikrograf goriintiileri dikkate alindiginda taneler aras1 bosluk miktar1 ve tane sinir1 sayisinin
en fazla oldugu 6rnegin A 6rnegi oldugu goriilmektedir. A 6rnegindeki yiiksek goézenek
miktarinin taneler arasindaki bag kuvvetlerini zayiflatarak diisiik Tt degerlerine
sebebiyet verdigi soylenebilir.
A Ornegine sicak pres isleminde uygulanan 750 °C sicaklikta 22 MPa’lik basincin 33
MPa degerine ¢ikarilmasiyla B 6rneginde siiperiletken taneler aras1 baglar gii¢lenerek en
yiiksek Tofet degeri elde edilmistir. A &rnegine uygulanan presleme basincinin ayni
tutularak sicakligm 850 °C’ye ¢ikarilmastyla C 6rnegdi icin B drnegine gok yakin Tcoffset
degeri elde edilmistir. Bu sonuglardan yola ¢ikarak drneklere uygulanan presleme basinci ve
sinterleme sicakligindaki degisimlerin, stiperiletken yapilarin gegis sicakliklar izerinde son

derece etkili oldugu goriilmektedir.

Orneklere ait Tc°™¢t degerleri A, B ve C 6rnekleri icin sirasiyla 74,5 K, 91 K ve 88 K
olarak elde edilmistir. Siiperiletken malzemelerde T degerleri siiperiletken faz
olusumuyla ilgili bilgiler vermektedir. En yiiksek Tc°™* degeri B orneginde elde edilmistir.
Orneklerin XRD sonuglari ve R-T grafikleri birlikte yorumlandiginda en yiiksek pik siddeti
ve yogunluk siralamasinin elde edilen T degerleriyle uyum igerisinde oldugu

goriilmektedir.
En yiiksek AT, degeri A Orneginde elde edilmistir. Orneklerin XRD ve SEM
goriintiileri incelendiginde A 6rnegindeki bosluklu yapi ve tanelerin gelisigiizel yoneliminin
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elektriksel ozellikleri etkileyerek en diisiik ATc degerini vermede etkin rol oynadigi
goriilmektedir. A ve C oOrneklerinin ATc degerlerinin yaklasik olarak ayni oldugu
sOylenebilir. A ve C 6rneklerinden elde edilen SEM ve XRD sonuglari her iki 6rnekte de
morfolojik 6zelliklerin gelistigini gosterdiginden bu durumun yansimasi olarak elektriksel

ozelliklerin gelistigi sdylenebilir.
5.4. Manyetizasyon (M-H) Ol¢iim Sonuclar

Sicak pres yontemiyle tekstiire edilen 6rneklerin manyetik 6zelliklerini belirmek i¢in
M-H olg¢tiimleri yapilmistir. Manyetizasyon ol¢iimleri £2T manyetik alan altinda iki farkl
sicaklik (5 K ve 15 K) degeri i¢in gergeklestirilmistir. Siiperiletken 6rneklere ait M-H 6l¢iim
sonuglar1 Sekil 5.4 ve 5.5’te goriilmektedir.

6.0

T=5K

M{emu/g)

24

-6.0
H(T)

Sekil 5.4. A, B, C Orneklerine Ait 5 K Sicaklikta M-H Egrileri
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M(emu/g)

H(T)
Sekil 5.5. A, B, C Orneklerine Ait 15 K Sicaklikta M-H Egrileri

Orneklerden elde edilen manyetizasyon egrileri (M-H) manyetik alanin biiyiikliigiine
ve Ol¢lim sicakligina gore farkli davranislar sergileyebilir. Ayrica malzemedeki stiperiletken
fazlarin orani ve kristallesme yonelimleri de siiperiletken malzemelerin farkli M-H egrileri
sergilemesine sebep olmaktadir. Uretilen drneklerin 15 K’de elde edilen M-H egrilerin alan1
ve manyetizasyon degerleri beklenildigi gibi 5 K’de elde edilen degerlerden daha diisiiktiir.

Ancak her iki sicaklikta da en 1iyi M-H davranisi B numunesinde elde edilmistir.

Olgiim sonuglarindan elde edilen M-H egrilerinin altinda kalan kapali alan
stiperiletken 6zelliklerin yok edilmesi i¢in malzemeye digardan verilmesi gereken enerjiye
denk gelmektedir. Genis M-H egrileri gelisen stiperiletken 6zellikleri ve daha yiiksek kritk
akim yogunlugu degerlerini isaret etmektedir. Her iki sicaklik durumu i¢in de en genis

M-H egrisinin B 6rneginde goriilmesi bu 6rnegin en gelismis siiperiletken 6zelliklere sahip
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oldugunu ispatlar niteliktedir. B 6rnegine ait XRD, SEM ve R-T 6l¢iim sonuglarindan elde
edilen bilgiler de B Ornegindeki en genis manyetizasyon egrilerinin olusumunu
desteklemektedir. C 6rneginin B 6rnegine kiyasla daha dar histeresiz egri olusturmasini,
XRD ve SEM sonuglarinda elde edilen pik siddetlerindeki azalis ve tane yonelimlerindeki

diizensizliklerle agiklayabiliriz.

Stiperiletken malzemelerin manyetik O6zellikleri kristal yapida olusan safsizlik
fazlarina, taneler arasinda olusan ikincil fazlara ve bosluklu yapiya olduk¢a duyarlidir. A
orneginin diger orneklere kiyasla daha fazla bosluklu yapiya ve safsizlik fazina sahip oldugu
XRD ve SEM sonuglarindan bilinmektedir. Yapidaki bosluklu yap1 ve safsizlik fazlariin
olumsuz etkisi manyetik histeresiz egrilerine yansimis ve en dar histeresiz egrileri A

orneginde gorlilmiistiir.

Uygulanan manyetik alan degeri ikinci tip siiperiletkenlerde Hc1 ve Hc olarak
adlandirilan kritik degerler arasinda olursa manyetik aki malzeme igerisine niifuz edebilir.
Malzeme igerisine bolgesel olarak giren aki ¢izgilerinin bu bdlgedeki hareketlerinden
kaynaklanan elektrik alanin olusturdugu direng, malzemenin siiperiletkenlik 6zelliklerini
bozabilir. Manyetik aki c¢izgilerinin vortex bolgedeki hareketlerini engellemek igin yapi
igerisinde ¢ivileme merkezleri (flux pinning centers) olusturulmalidir. Civileme merkezi,

yap1 igerisinde olusan ikincil fazlar ve yapisal kusurlardan faydalanilarak olusturulmaktadir.

Kristal yap1 igerisinde meydana gelen ¢ivileme merkezlerinin kuvveti hakkinda bilgi
edinmek i¢cin M-H egrilerindeki M, (remnant magnetization) degerleri kullanilir
(Ozkurt,2013b). M-H egrilerinde elde edilen M, degerleri ¢ivileme kuvvetleri ile dogrudan
orantilidir (Allbiss vd.,2010:1542-1547). M-H egrilerine bakarak A, B ve C 6rnekleri i¢in
M degerleri kiyaslandiginda en yiiksek M degerinin A 6rneginde elde edildigi gorilmiistiir.
Bu sonug en yiiksek ¢ivileme kuvvetine sahip 6rnegin A 6rnegi oldugunu, ayn1 zamanda A
ornegindeki yapisal kusurlarin civileme kuvvetleri iizerinde olumlu etki yarattigini
gostermistir. Buna karsin A 6rnegi diizensiz tane yapisina sahip olmasi ile taneler arasindaki
bosluklar da artisa bununda siiperiletken O6zelliklerin zayiflatmasina neden oldugu
kanaatindeyiz. A¢ik¢a goriilmektedir ki, M; degerinin yiiksek olmasina ragmen A Grnegi en
dar M-H egrilerine sahiptir.

Kritik akim yogunlugu malzeme igerisindeki siiperiletken faz yapisi bozulmadan

malzemenin tasiyabilecegi akim miktar1 olarak bilinir. Siiperiletken miknatislar, elektrik
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jeneratorleri ve giic tasima kablolar1 gibi yiiksek akim tasiyan sistemlerde kullanilacak

stiperiletken malzemelerin kritik akim yogunlugu degerlerinin yiliksek olmasi beklenir.

Malzeme liretimi esnasinda kullanilan tiretim teknigine bagl olarak tanelerin gelisi
giizel yonelimi yiiksek kritik akim yogunlugu degerlerine ulasmada en biiyiik sorun olarak
bilinir. Siiperiletken malzemelerin i¢ yapisinda olusan bosluklar Jo degerleri iizerinde
olumsuz etkiye sahiptir. Bu tez calismasinda da sicak pres teknigi kullanilarak tekstiire
edilen Orneklerin diizensiz tane yoOnelimi daha diizgiin hale getirilerek Jc degerlerinin

yiikseltilmesi hedeflenmistir.

Bu tez kapsaminda hazirlanan siiperiletken 6rneklerin krtik akim yogunlugu degerleri
Bean’in modeli kullanilarak histeresiz egrilerinden iki farkli sicaklik (5 K, 15 K) degeri igin

hesaplanmistir (Bean vd.,1962:250-253).

Jc ampermetre kare basina manyetik akim yogunlugudur. AM = M. - M.
elektromanyetik birim metre kiip olarak 6l¢iilmiistiir. Malzemedeki miknatislanma farki AM
(H, T) siiperiletken malzemenin Jc degerini dogrudan etkilemektedir. Bean formiiliiyle
siiperiletken malzemelerin taneler arast1 veya tanelerin i¢c bolgesindeki Jc degerleri
hesaplanabilir. Denklem 1.1°de d degeri yerine siiperiletken drnegin ¢ap1 yazilmasi halinde
taneler arasi kritik akim yogunlugu degerine ulasilir. Bunun yaninda d degeri yerine tane
capmin yazilmasi ile tanelerin i¢ bolgesinde kritik akim yogunlugu degerleri elde edilir
(Topal vd.,2010:1-5). Bu ¢alismada orneklerin ¢aplar1 kullanilarak taneler arasi Jc degerleri

hesaplanmustir. Sekil 5.6 ve Sekil 5.7°de 6rneklere ait J grafikleri goriilmektedir.
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Sekil 5.7. 15 K Sicaklikta Kritik Akim Yogunlugu Grafigi

Bu grafiklerde A ve C 6rnekleri i¢in Jc degerinin 5K ve 15K’de tiim alan aralig1 igin

pratik olarak ayni oldugu sdylenebilir. B drnegi her iki sicaklik degeri i¢in en yiiksek Jc
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degerlerini verir. Bu sonug bize B 6rneginin diger 6rneklere kiyasla daha yiiksek miktarda
stiperiletken faz icerdigini, daha iyi tane hizalamasina sahip oldugunu ve bu taneler arasinda
giiclii baglantilarin bulundugunu gosterir. XRD, SEM ve R-T 0Olgiim sonuglar1 da Jc

degerlerinde elde edilen yiiksek kritik akim yogunlugu degerlerini dogrular niteliktedir.

Urettigimiz ornekler literatlirdeki ayni baslangi¢ birlesimine
(Bi2Sr2CaiCui.7sNao2s0y) sahip kati hal tepkime yontemiyle {iretilmis numunelerle
kiyaslandiginda Jc ve T. degerlerinde onemli gelismeler saglanmistir (Kir vd.,2016:79-85;
Calis vd.,2016:2760-2765). Ornek olarak, BizSr2KxCaiCu1 7sNag 250y (X = 0,05, 0,1 ve 0,25)
kompozisyonundaki sodyum ve potasyum katkili 6rneklerin 10 K sicaklik ve 1.8 T manyetik
alan altinda J; ve T°™et degerleri sirasiyla 24.41 x 10* A/lcm? ve 46,3 K olarak elde edilmistir.
Baska bir ¢calismada vanadyum ve sodyum katkil1 Bi-2212 6rnekler 10 K sicaklik ve 1,9 T
manyetik alanda Jc ve Tt degerleri sirastyla 23,045 x10* A / cm? ve 66.4 K olarak

bulunmustur.

Bu ¢alismada ornek B' de 15 K’de en yiiksek Jc degeri 201.5 x 10* A/cm? olarak
bulunmustur. Ulasilan bu deger daha dnce elde edilmis degerlerden yaklasik 10 kat daha

fazladir.
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SONUC ve ONERILER

Bu tez ¢alismasinda kat1 hal tepkime yontemiyle hazirlanan Bi>Sr,CaiCuz.7sNag.250y
seramik orneklere farkli sicaklik (750 °C- 800°C) ve basing (22 MPa- 33MPa) degerlerinde
sicak pres teknigi uygulamanin elektriksel ve fiziksel 6zellikler {izerindeki etkisi basarilt bir
sekilde arastirildi. Sicak pres tekniginin siiperiletken Ozellikler {izerinde nasil bir etki
meydana getirdigini degerlendirmek icin XRD, SEM, R-T ve M-H o6l¢iimleri yapilmistir.
Ayrica M-H olglimlerinden yararlanarak Jc degerleri hesaplanmigtir. Calisma kapsaminda

elde edilen verilerin yorumlanmasiyla ulasilan sonuglar1 asagidaki gibi ele alabiliriz:

XRD sonuglarina gore; sicak pres teknigi uygulanan biitiin 6rneklerde hedeflenen
Bi-2212 fazinin ana faz oldugu, bunun yani sira az miktarda BizSr4CaCuzO4 ve Bi,CaOg gibi
ikincil fazlarin da oldugu goriilmiistiir. Yapi igerisine Na katkilamasi yapilmasina ragmen
tim Orneklerde Na iceren ikincil fazlarin goriilmemesi, uygulanan sicak pres islemindeki
sicaklik ve basing parametrelerinin Na'nin yapi igerisine tamamen katilmasi i¢in yeterli
oldugunu gostermistir. B 6rneginde 20 = 24.98°, 27.7°, 31.24° ve 45.04° de olusan XRD
piklerinin yogunluk ve siddetinde artislar gozlemlenmesi bu 6rnekte kristallesmenin en fazla
oldugu sonucunu dogurur. Bu durum bize sicak pres isleminde istenilen faz miktarina
ulagmada uyguladigimiz degerler icerisinde optimum islem parametresinin 750 °C' de 33
MPa oldugunu gosterir. Kristal kafes parametre degerlerine bakildiginda A ve C 6rnekleri
icin ayni sonuglara ulasilarak kafes yapilarinin tetragonal, B 6rnegi i¢in ise ortorombik
oldugu goriilmiistiir. Orneklerde c kristal kafes degerinin 30.887 A hesaplanmasi, ideal Bi-
2221 fazina ulagildigini kanitlamaktadir. A ve C 6rneklerine uygulanan 750 °C de 22 MPa'lik
basincin 33 MPa'a cikarilmasiyla kristal yap1 tetragonalden orthorombige doniismiistiir.
Buradan yola ¢ikarak ayni sicaklikta 11 MPa' lik basing artisinin anizotropik yapi lizerinde

etkili oldugu soylenir.

SEM sonuglarina gore; biitiin 6rneklerde Bi-2212 fazini temsil eden plaka benzeri
yapilar elde edilmistir. A 6rneginde tane yoneliminin rastgele bir yonelim sergiledigi ve
bosluk miktarinin fazla oldugu goriilmistiir. Bu sonuca dayanarak A 6rnegine uygulanan
750 °C’de 22 MPa’lik basincin tane yogunlugunu olusturmada ve tane yonelimini
hizalamada yetersiz kaldigi sGylenebilir. Sicaklik veya basing degerlerinde yapilan artis
miktariin tane yonelimi ve bosluk orami {lizerindeki olumlu etkisi, B ve C 6rneklerinde
olusan diizenli tane yonelimi ve diisik gézenek miktar: ile kanitlanir. B ve C Ornegi
kiyaslandiginda ise en iyi tane yoneliminin B 6rneginde elde edildigi goriillmektedir. Bu

sonug bizi basing degerinde yapilan artisin sicaklik degerinde yapilan artisa oranla tane
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yonelimi tiizerinde daha iyi sonuglar verdigi bilgisine ulastirir. Sonug olarak bu tez
calismasinda kati hal tepkime yonteminde olusan diizensiz tane yonelimi giderilerek

tanelerin daha diizenli hale getirilmesi saglanmistir.

Elektriksel 6zdiren¢ sonuglarina gore; sicak pres teknigi uygulanan A, B ve C
ornekleri TP degerlerine kadar metalik davranis sergilemis, bu sicaklik degerinin altinda
ise Ozdirencleri sifira dliismiistiir. Bu sonug, tiim 6rneklerin basarili bir sekilde siiperiletken
faza gectigini gosterir. Uretilen A, B ve C &rneklerine ait Tt degerleri sirasiyla 63 K,
87,5 K, 85 K olarak dl¢iilmiistiir. B ve C 6rneklerine kiyasla A &rneginde diisiik TcOofft
degerinin elde edilmesi, sicak pres isleminde uygulanan sicaklik ve basing degerinin yetersiz
kaldigim gosterir. B ve C drneklerinde elde edilen yiiksek TcOfet degerleri bu sonucu
desteklemektedir. B ve C orneklerindeki yiiksek gegis sicakligi degerleri, bu 6rneklerde
tanelerin daha diizenli yoneliminin, tane boyutlarinin genislemesinin ve taneler arasi bagin

daha gii¢lii oldugunu ispatlar niteliktedir.

Manyetik histeresiz sonuglarina gore; 5 K ve 25 K gibi iki farkli sicaklik degerinde
ve + 2 T araliginda uygulanan manyetik alanda en genis M-H egrileri B 6rneginde elde
edilmistir. Bu sonug 750°C’de uygulanan 33 MPa’lik basing degerinin tane yonelimini daha
diizgiin hale getirerek manyetik 6zellikleri gelistirdigini gosterir. Biitiin 6rneklerde ayni
simetriye sahip manyetik histeresiz egrilerinin elde edilmesi, drneklerin benzer faz yapisina
sahip oldugunu kanitlar. M-H egrilerinin izledigi yol, tiim 6rneklerin diamanyetik davranis
sergiledigini gosterir. Sicak pres tezgahinda orneklere uygulanan basing ve sicaklik
degerlerindeki degisim, malzemenin manyetik 6zellikleri lizerinde olumlu etki olusturdugu

sonucunu dogurur.

Kritik akim yogunluklari, Bean’in kritik akim modeli kullanilarak 6rneklerin M-H
histerezis egrilerinden hesaplanmistir ve en yiiksek Jc degeri 15 K i¢in B 6rneginde 201.5 x
10* A/lcm? olarak bulunmustur. C ve A ornekleri igin pratik olarak ayni sonuglarn elde
edildigi sdylenebilir. A 6rneginin B ve C 6rneklerine kiyasla daha diisiik Jc degerine sahip
olmasi, A 6rnegine uygulanan basing ve sicaklik degerlerinin tanelerin diizenli yonelimini
saglamada yetersiz kaldigmi gosterir. Elde edilen kritik akim yogunlugu sonuglari,
literatiirdeki benzer ¢alismalarla kiyaslandiginda Je degerlerinde B 6rnegi igin yaklasik 10
katlik bir artig saglandig1 goriilmektedir.

Kati hal tepkime yontemiyle hazirlanan Bi>SroCaiCuz.7sNao.2s0y kompozisyonundaki
orneklere farkli sicaklik (750 °C — 800 °C) ve basing (22-33 MPa) degerlerinde sicak pres
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teknigi uygulamanin siiper iletken ozellikler iizerindeki etkileri arastirilmustir. Uretilen
orneklerin stiper iletken 6zelliklerini belirlemek i¢in XRD, SEM, R-T ve M-H ol¢timleri
gerceklestirilmistir. Elde edilen sonuglara dayanarak en gelismis siiperiletken 6zelliklere B

orneginde ulasilmstir.

Bu tez c¢alismasinda, daha Onceki arastirmalarda Na elementinin tane yapist
tizerindeki olumlu etkileri dikkate alinarak 0,25 oraninda Na igeren 6rnekler hazirlanmastir.
Yapilacak diger calismalarda farkli oranlarda sodyum igeren ornekler veya K, Li, Au gibi
elementlerin ikili veya iicli katkilamalar ile hazirlanmis Orneklere sicak pres teknigi
uygulamanin etkileri arastirilabilir. Bu ¢alismada kat1 hal tepkime yontemiyle hazirlanan
malzemelere sicak pres teknigi uygulanmistir. Ancak yapilacak diger ¢alismalarda sol jel,
eriyik dokiim, polimer matrix gibi farkli yontemler kullanilarak hazirlanmis malzemelere

sicak pres teknigi uygulamanin etkileri de arastirilabilir.

Yapilacak diger ¢alismalarda sicak pres tekniginde uygulanan sinterleme sicakligi,
basing ve siire parametrelerinde bu calismadan farkli degerler kullanilarak sicak pres

tekniginin diizensiz tane yonelimi ve siiperiletken 6zellikler tizerindeki etkisi arastirilabilir.
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