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OZET

FARKLI SICAKLIK SARTLARININ Cu DIFUZE EDILMIS Bi-2212
SERAMIKLERIN MEKANIK KARAKTERISTiGi UZERINE ETKIiSi

YUKSEK LiSANS TEZI
BAHADIR AKKURT
ABANT IZZET BAYSAL UNIiVERSITESI FEN BIiLIMLERi ENSTITUSU

MAKINA MUHENDISLIGi ANABILiM DALI
(TEZ DANISMANI:DOC. DR. MURAT PAKDIL)

BOLU, ARALIK - 2016

Bu tezin temel amaci, bir ylizeyine bakir difiizyonu gercgeklestirilen kat1 Bi-2212
stiperiletken malzemelerin kristal yapisini, elektrik, siiperiletkenlik, mekanik
performans ve mekanik karakteristiklerinin 650 °C-850 °C difiizyon tavlama
sicakliklar1 arasindaki degisimlerini, kiitle yogunlugu, 6zdireng degisimi (p-T),
kritik akim yogunlugu (I-V), toz X-1sinimi1 kirmnim (XRD) spektrumlar1 ve Vickers
sertlik (Hy) olgtimleri vasitasiyla belirlemektir. Tiim deneysel bulgular, elde edilen
karakteristik 6zelliklerin (kristallenme, kristal diizlem yonelimi, faz oranlari, faz
safligi, ortalama kristal buyiikliigl, kafes orgii sabitleri, normal durum 6zdirenci,
artik Ozdirengler, artik O6zdiren¢ oranlari, pnorm, Ap, kritik gecis sicakliklari,
genisleme derecesi, ¢ivileme dogasi, yarikararliligi, o-bosluk anizotropisi, akma
mukavemeti, kirilganlik endeksi, elastik sertlik katsayisi ve egilme dayanimi
parametreleri) difiizyon tavlama sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi ile Cu-O2
siralt  katmanlarindaki  lokal yapisal kusurlarinin, kafes gerilmelerinin,
carpikliklarinin, bozukluklarimin ve tanecikler arasi etkilesim problemlerinin
azalmasinin bir sonucu olarak 6nemi bir sekilde gelisme egiliminde oldugunu
gosterdi. Ancak 750 °C kritik tavlama sicaklifindan sonra, yukarida verilen
parametreler hizli bir sekilde azalir, ve hatta tavlama sicakligi 850 °C iken bu
ozellikler global minimum degerini alir. Daha detayli olarak, siiperiletken
tanecilerin i¢ine ve tanecik simirlari iizerine optimum bakir konsantrasyonu
girmesine neden olan 750 °C optimum difiizyon tavlama sicakligi Bi-2212 kristal
sistemin Oziinde asir1 katkili durumundan optimum katkilanmis durumuna Fermi
enerji seviyesindeki elektronik durum yogunluklarinin artmasiyla getirir. Bu
yiizden, maksimum kritik gecis sicakliklar1 (onset ve ofset) ve minimum 6zdireng
parametreleri 750 °C de hazirlanan Bi-2212 materyali i¢in gozlemlenmistir. Jc
sonuclarina gelindiginde, optimum tavlama sicakligi, Bi-2212 kristal yapisinin
girdap aki ¢ivilemesinin daha fazla gelissin diye bakir nanopargaciklarin tanecikler
ici ve tanecikler aras1 bolgeler boyunca etkili ¢cekirdeklenme merkezleri olugturmak
icin sikica birbirine baglanmasina neden olur. Ayrica toz XRD deneysel bulgular,
diftizyon sicakligimin 750 °C’ye artmasinin ortalama kristal boyutunu, c-eksen
uzunlugunu ve yiiksek fazi oranmni gelistirdigini gosterir, bu kritik sicaklik
degerinden sonra her bir deger dramatik sekilde azalir. Benzer olarak, optimum
tavlama sicaklik degeri mekanik dayanikliligi ve ideal egilme mukavemetini
dayanikli tetragonal fazinin sabitliginin bir sonucunda gii¢lendirir. Boylece, catlak
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baslatan kusurlarin ve catlak ilerlemesinin hizlica yon degistirsin veya yavaglasin
diye Cu safsizliginin varligr malzemelerin kritik gerilme degerini arttirir. Ayrica,
ilk kez her bir materyalin mekanik krakteristiklerini Meyer Kanunu (MK), Orantili
Numune Direnci Modeli (ONDM), Modifiyeli Orantili Numune Direnci Modeli
(MONDM), Elastik/Plastik Deformasyon (EPD), Hays Kendall (HK) ve Centik-
Kaynakl1 Catlak (CKC) gibi 6 farkli teorik model vasitasiyla inceledik. Modellerin
sonuglarmma dayanarak, ISE davranis sergileyen materyallerin yiikk bagimli ve
yiikkten bagimsiz mikrosertlik karakterizasyonlarin1 incelemek icin HK teorik
yaklasim en 1yi metot olarak goézlemlenirken, RISE dogasina uyan diger materyalin
gercek mekanik karakteristiklerin belirlenmesi icin CKC yaklagim en uygun metot
olarak bulunmustur. Ozet olarak, 750 °C tavlama sicaklig1r Bi-2212 siiperiletken
seramiklerin biiyiik capli uygulamalarda kullanimini destekler.

ANAHTAR KELIMELER: Bi-2212 seramikler, Bakir difiizyon, dzdirenc degisimi
(p-T), kritik akim yogunlugu, Vickers sertlik, X-1sin1 kirmnimi
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ABSTRACT

EFFECT OF DIFFERENT TEMPERATURE CONDITIONS ON
MECHANICAL CHARACTERISTICS OF Cu DIFFUSION DOPED Bi-2212
CERAMICS

MSC THESIS
BAHADIR AKKURT
ABANT IZZET BAYSAL UNIVERSITYGRADUATE SCHOOL OF
NATURAL AND APPLIED SCIENCES
DEPARTMENT OF MECHANICAL ENGINEERING
(SUPERVISOR:ASSOC. PROF. DR.MURAT PAKDIL

BOLU, DECEMBER 2016

The aim of this thesis is to determine the changes of crystal structure, electrical,
superconducting, mechanical performance and mechanical characteristics of one
surface Cu-layered bulk Bi-2212 superconducting materials with the diffusion
annealing temperature in the range of 650 °C-850 °C by means of bulk density, dc
resistivity (p-T), transport critical current density (Jc), powder X-ray diffraction
(XRD) and Vickers hardness measurements. All the experimental findings display
that the extracted characteristic properties (crystallanity, crystal plane alignments,
volume fractions, phase purity, average crystallite size, lattice constant parameters,
normal state resistivity, residual resistivities, residual resistivity ratios, pnorm, Ap,
critical transition temperatures, degree of broadening, pinning nature, metasibility,
o-gap anisotropy, yield strength, fracture toughness, brittleness index, elastic
modulus and flexural strength parameters) tend to improve significantly with the
increase of diffusion annealing temperature up to 750 °C as a result of regression in
the local structural distortions, lattice strains, disorders, defects and grain boundary
interaction problems in the Cu-O2 consecutively stacked layers. However, after the
critic annealing temperature of 750 °C, the parameters given above degrade rapidly,
and in fact they reach to their own global minimum points as the annealing
temperature is 850 °C. In more detail, the optimum diffusion annealing temperature
of 750 °C resulting in the optimum copper concentrations embedded in the
superconducting grains and over grain boundaries transits intrinsically the over-
doped feature of Bi-2212 crystal system to optimally doped state as a consequence
of the increment in density of electronic states at the Fermi energy level. Thus, the
maximum critical transition temperatures (onset and offset) and minimum
resistivity parameters are observed for the Bi-2212 material prepared at 750 °C. As
for the Jc results, the optimum annealing temperature causes highly dispersed Cu
nanoparticles to bind tightly for the formation of the effective nucleation centers
along the transgranular and intergranular regions so that the flux pinning of vortices
more and more improves in the Bi-2212 crystal structure. Moreover, the powder
XRD experimental evidences show that the increase of diffusion annealing
temperature up to the temperature value of 750 °C develops the average crystallite
size, c-axis length and high phase fraction, after this critical temperature value
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every value decrease dramatically. Similarly, the optimum annealing temperature
value strengthens the mechanical durability and ideal flexural strength as a result of
the stabilization of durable tetragonal phase. Thus, the presence of Cu impurities
increases the critical stress value of the materials so that the crack-producing flaws
and cracks propagation divert or slow down rapidly. Furthermore, we check the
mechanical characteristics of every materials by means of available six different
theoretical models as regards Meyer's Law (ML), proportional sample resistance
(PSR), modified proportional sample resistance (MPSR), Elastic-Plastic
Deformation (EPD), Hays-Kendall (HK) and Indentation-Induced Cracking (11C)
approach for the first time. Based on the results of models, while the HK theoretical
approach is observed to be the best method to investigate the relations between the
load dependent and independent microhardness characterizations for the materials
exhibiting the ISE behavior, the 1IC approach is noted to be the most suitable
method for determination of the true mechanical characteristics for the other
material obeying the RISE nature. To sum up, the annealing temperature of 750 °C
favors the Bi-2212 superconducting ceramics for usage in the large scale
applications.

KEYWORDS: Bi-2212 ceramics, Copper diffusion, dc resistivity (p-T), transport
critical current density (Jc), Vickers hardness, X-ray diffraction (XRD)
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1. GIRIS

11 Siiperiletkenligin Ortaya Cikisi ve Tarihi Gelisim Siireci

Kamerlingh Onnes 1911 yilinda civa {izerinde yaptigi deneyler sirasinda
civanin direncinin 4.19 K degerinde aniden sifira diismesiyle Stiperiletkenligi kesfetti
ve bu olay:r siiperiletkenlik olarak isimlendirdi (Yasar, 2009). Siiperiletkenligin
seriiveni civa elementinin siiperiletkenlik 6zelliginin bulunmasiyla baglamistir. Bu
seriivenin ilk yillarinda materyaller uygulama alanlarinda kendilerine uygulama
alaninda yer bulmakta zorlaniyorlardi. Clinkii diisiik kritik gecis sicakliklar ve kritik
akim yogunluklarina sahiptiler. Cok kisa zaman gegmeden bilim adamlar1 endiistride
kullanilan diger bazi1 elementlerin de (kursun, aliiminyum gibi) siiperiletkenlik
davranigini sergilediklerini buldular. Takip eden yillarda kursun, niyobyum nitrat ve
cok tabakali kuprat gibi bazi element, alasim ve bilesiklerin de siiperiletkenlik
gosterdigi kesfedilmistir. Bu malzemelere elektrik akimi uygulandigi zaman herhangi
bir kaynaktan giic almaksizin akim sonsuza akmaya devam etmesi gerekiyordu. Bu
sebeple de, siiperiletkenlik durumu klasik mekanik yerine kuantum mekanigi ile

ifade edilen bir alan olmustu (Meissner ve Ochsenfeld, 1933).

0.15

; Hg
0.075 3

Direng (Ohm)

Stcaklik (K)

Sekil 1.1. Mutlak sicakligin Civa’nin 6zdirencine etkisi (Onnes,1913)



Yil 1933’iin heniiz basi iken, siiperiletkenligi tanimlamada elektriksel
Ozdirencin sifir olmasinin tek basia yetersizligi saptandi (Meissner ve Ochsenfeld,
1933). Meissner ve Ochsenfeld 1933 yilinda bir manyetik alan iginde siiperiletken
malzemeyi soguttuklarinda alanin numunenin igerisine girmedigini gdézlemlediler.
Bu durum Meissner etkisi olarak ifade edilir. 1950 yilinda Landau ve Ginzburg
kurguladiklar1 bir sistemle normal hal ile siiperiletken arasindaki farki ortaya
koydular. 1957 yilinda J. Barden, L. Cooper ve J. R. Schrieffer siiperiletkenlik
teorisini mikroskobik a¢idan ortaya koydular ve soyadlarinin bas harfleri olan BCS

teorisi olarak isimlendirdiler (Yasar, 2009).

HgBazCazCus08+s @ =
160 - Yuksek Basing altinda s
S HoBa;CaaCu:Ow--‘é i
140 ~ ;
TiBazCasCusO11+s O HgBa2Ca2Cu308+s
120 [~ V‘I’]Ba:Ca:CusOu- 5
— BizSr2Ca2Cu3010+
X 100 |-
'_u YBa2Cu30y
80 -
Demir Bilegikleri
60 Gd,, Th,FeAsO
NdFeAsO1.y
L BCS Teorisi'ne gore en ylksek deger. MgB2
40 (La,SreCuO4 @
Geleneksel SUperiletkenler i (La Ba}JCUO& LaFeAsO1.<F
20 Nb SDCQNDNO — —ONbsGe |
Pb —— Nb3Sn  ViGe
Hg oy O LaFePO1-xFx
0 | | L | Fese)
1910 1930 1950 1970 1990 2010
Y1l

Sekil 1.2. Kritik sicaklik (Tc) géz oniinde bulundurularak siiperiletkenligin
tarihsel siireci (Malaeb, 2009; akt. Hacisalihoglu, 2011).

[k olarak yiiksek sicaklik siiperiletkenleri 1986 yilinda Miiller ve Bednorz
tarafindan La-Ba-Cu-O’dan olusan sistemde gdzlemlendi. Ilerleyen zamanlarda bu
konu {iizerindeki caligmalara devam edildi. Biiylikk oneme sahip olan kritik gegis
sicakligint 40 K’den 52 K’e kadar ¢ikarmayi basardilar. La yerine yitriyum elementi
konularak 1987 yilinda siiperiletkenlik gecis sicakligini 52 K degerinden 90 K
degerinin lizerine ¢ikarmay1 basardilar.90 K degeri 77 K olan siv1 azot sicakligindan
yiiksek olmasi yiiziinden ¢ok biiyiik 6nem tasir. Devam eden siiregte 1988 yilinda Bi-
Sr-Ca-Cu-O diizeninde 110 K ve Ti-Ba-Ca-Cu-O sisteminde ise 125 K de



stiperiletkenlik gozlemlendi. 1995 yilinda ise 138 K kritik sicakligma sahip
Hgo.sTlo2Ba2Ca>Cuz0g 33 bilesigi bulundu. Akimutsu ve ekibi 2001 yilinda MgB2 in
39 K’de siiperiletken oldugunu kesfettiler. Akimutsu ve arkadaslari bu bulguyla
beraber metalik bir malzemenin ilk defa 39 K gibi bir kritik sicaklikta siiperiletken

olacagini saptadilar (Yasar, 2009).

1.2  Siiperiletkenlerde Fiziksel Ozelliklerin Incelenmesi

1.2.1 Sifir Direng

Stiperiletkenligin belirlenmesindeki en temel 6zelliklerden biridir. Sifir direng
durumu direncin sicaklikla degisimiyle ve manyetik doygunlugun o6lgiilmesi
yardimiyla saptanir. Saf metallerdeki direng tek basina sicakliga bagli fononlardan
elektron sacgilmasiyla olurken, diger metallerde fononlardan, kristal yapidaki
kusurlardan ve  yap1 icindeki  safsizliklardan  sagilan  elektronlardan
kaynaklanmaktadir (Battal, 2015). Bu fononlardan, yapi i¢indeki kusurlardan ve

safsizliklardan kaynaklanan elektronlar iletken boyunca sacilirlar.

Poole’ye gore Matthisen kurali ise metaldeki direncin fononlardan ve orgii

kusurlarindan gelen katkidan olustugunu soyler.

p(T)= potp#(T) (1.1)

po; sicakliga bagli olmayan 6rgii kusuru kaynakli katkiy1 gosterir. p«(T); fonon

kaynakl1 ve sicaklikla iligkili olan katkiy1 gosterir (Cevizci, 2013).

Burada p«(T) yiiksek sicakliklara ulagildiginda T sicakligiyla orantilidir. Fakat
Poole’ye gore diisiik sicakliklarda T° ile orantihdir (Cevizci, 2013’te atifta
bulunuldugu gibi). Sicakligin diismesiyle direngte siirekli azalma olur. Bu diisme
sirasinda sicaklik kritik sicakliga geldiginde diren¢ birden sifir olur. Direng sifir
oldugu i¢in siiperiletken bir halkada akim enerji kayb1 yasamadan uzun siire akabilir.
Akim olustugunda elektronlarin ¢iftlendigi durumu oldugu varsayilir. Bu olusan

ciftlerde dalga vektorlerinin toplami sifir olmaz. Elektron ciftleri yeterli olan enerjiyi



kullandiklarinda, elektron sagilmasi meydana gelmez ve sifir direng elde edilir

(Battal, 2015).

1.2.2 Kritik Sicakhik (Tc)

Stiperiletkenlik gosteren element, alasim ve bilesiklerde direncin sifirlandigt
sicakliga kritik sicaklik denir (Cevizci, 2013). Kritik sicaklik siiperiletken
malzemelerin en temel Ozelliklerinden bir digeridir. Her metal i¢in farkli degerde
olan kritik sicaklik degeri Tc ile gosterilir. Metallerde safsizliklar tamamen
giderilemedigi icin gec¢is sicakligi c¢ok keskin degildir. Metallerin en temel
ozelliklerinden biri olarak sicakligin diisiisiiyle birlikte elektriksel direncin azaldigin
sOylemistik. Metalden akim gegirildiginde, elektronlarin kristal yapilarinda atomik
boyutlarda ¢arpismalar meydana gelir. Bu ¢arpismalar sonucunda da 1s1 agiga ¢ikar.
Atomlar tizerinde 1s1 etkisiyle titresimler olur. Bu yiizden de denge durumundan
sapmalar meydana gelir. Is1 kaynakli titresimler, yapidaki safsizliklar vb. durumlarla
birlikte elektronlarin iletim sirasinda hareketleri bozulur. Elektriksel direng artisi

meydana gelir (Yasar, 2009).

Stiperiletkenlik durumunda kritik sicaklik civarlarinda numune normal
elektrik direncine sahipken birden sifir direng durumunu gosteren siiperiletkenlik
durumuna gegis yapmaktadir (Taylor ve Zafaritos, 1996). Sekil 1.3’te normal

metaldeki ve siiperiletkendeki direncin sicaklikla degisimi gosterilmistir.

Siiperiletken olmayan f
metal .

L
-

-
___--“" il Sili pETilEtken
—"

0K T, Sicakhk(K)

Direng

Sekil 1.3. Normal metal ve siiperiletkenin direnci iizerine sicakligin etkisi
(Taylor ve Zafaritos, 1996)



1.2.3 Kritik Magnetik Alan (Hc)

Stiperiletken malzeme, manyetik alan igerisine koyuldugunda manyetik alani
disarladig1 (diyamagnetiklik) goriilmektedir. Numune manyetik alan siddeti arttikca
belli bir siddete kadar siiperiletkenligini korur, fakat kritik degere ulastiktan sonra
normal fazina doner. Sonrasinda malzeme akima karsi direng olusturur. Kritik
manyetik alan H, ile gosterilir. Bu alan sicakligin bir fonksiyonudur ve

stiperiletkenligi bozar (Cevizci, 2013).

Kritik manyetik alanin sicaklikla olan iliskisini gosterecek olursak;
H.(T) = Ho(0)[1 — ()?] (1.2) (Rose-Innes,1978)

Bu iligki (1.2) denkleminde oldugu sekildedir. Burada H.(0) bize mutlak sifir
sicakligr anindaki kritik manyetik alani gosterir. Denkleme bakacak olursak; Sicaklik
ile Tc arasinda iliski s6z konusudur. Sicaklik kritik sicaklik degerine yaklastik¢a
kritik manyetik alan degerinde azalma meydana gelir. Kritik degere esit oldugunda
kritik manyetik alanin degeri sifira esit olur. Sonug¢ olarak dis manyetik alan
numunenin i¢ine girer ve siiperiletkenlik 6zelligi yok olur. Malzemeye gelen dis
manyetik alanin biytikliigii kritik akim degerinden yiiksek ise direng olusur, eger
kritik manyetik alan degerinden diisiikse numunenin akima kars1 gosterdigi direng

sifirdir (Cevizci, 2013).

H. (T
H.(0)
T
>
N
0,5 2
0 0,5 1.0 T;“‘"Tc

Sekil 1.4. Sicakligin kritik manyetik alan iizerine etkisi (Miiller ve
Ustinov,1997).



1.2.4 Siiperiletkenlerde Kritik Akim (Ic) ve Kritik Akim Yogunlugu (Jc)
Kavramlan

Bir tel i¢inden akim gectigi zaman manyetik alan olusturur. Siiperiletken
malzemelerin igerisinden de akim ge¢cmektedir. Bu gecen akim siiperiletken
malzemede manyetik alan olusturur. Manyetik alanin degeri kritik akim degerini
asarsa siiperiletkenlik kaybolur. Kritik akim I ile gosterilir ve asilmamasi gereken
akim degeri olarak ifade edilir. Bu kritik degeri agsma durumunda ise numune
yapisinda diren¢g olusturur ve normal hale doniis yapar. Numune {izerinde

bulunabilecek akim siddeti numunenin yapisina ve bi¢imine baghdir (Cevizci, 2013).

Stiperiletken malzemenin direng gostermeden tastyabilecegi en yiiksek akim,
kritik akim yogunlugu olarak tanimlanir. Jc semboliiyle gosterilmektedir. Cooper
ciftlerinin bozulmasi Jc nin belirlenmesindeki faktorlerden biridir. Burada Cooper
ciftlerinin bozulma yogunluklar1 6nemlidir. Ayriyeten ikinci tip siiperiletken
malzemelerde girdap hareketleri de 6nemlidir. Siiperiletken numunenin yapisinda
tanecikler ve tanecikler arasinda da baglar bulunmaktadir. Bu baglarin yani sira
yalitkan bir tabakada atomlar arasinda bulunabilir. Sonug olarak tanecikler arasinda

olusacak girdaplar akim yogunlugunu belli derecede kisitlar (Yazict, 2010).

Kritik akim yogunlugu(Jc), sicaklik kritik sicaklik degerine ulastigi zaman
artmaya bagslar, sicaklik sifir oldugu zaman ise en yiiksek degerine ulasir (Yazici,
2010).

Tel bicimindeki bir siiperiletken malzemenin akim yogunlugunu(J) ele alacak

olursak;
J=Ji+ds (1.3)
olarak gosterilir (Aymak, 2007).
Burada;
Ji: Tletim akimlarinin ortaya ¢ikardigi akim yogunlugu

Js: Perdeleyici akimlar sayesinde ortaya ¢ikan akim yogunlugu



olarak ifade edilir. Siiperiletken malzeme manyetik alan igerisine birakildiginda
malzemenin disindan igerisine dogru manyetik aki girisi olur. Yukarida bahsedilmis
olan perdeleme akimlar1 bu igeriye giren akimlar1 durduracak sekilde hareket ederler.
Yukaridaki formiilde de gortldiigi gibi kritik akim yogunlugunun hesaplanmasinda
perdeleme akim yogunluguyla iletim akimlarinin kullanilmas1 bu nedenledir. Onemli
olan nokta toplam akim yogunlugunun kritik akim yogunluguyla olan iliskisidir.
Eger toplam akim yogunlugu kritik akim yogunlugundan diisiik kalirsa numunenin
siiperiletkenlik 06zelligi kaybolmus olur. Burada akim yogunlugu kritik degerine
ulagtig1 zaman manyetik alan siddeti de kritik degerine ulasir. Kritik manyetik alan
siddeti sicaklik arttikga azalir. Kritik akim yogunlugu da sicaklikla ters orantilidir.
Sicaklik kritik degere ulastigi zaman kritik akim yogunlugu ve kritik manyetik alan
siddeti sifir olur (Poole, Datta ve Farach, 1988)

Bu durum Sekil 1.5’ten de goriilebilmektedir.

Siiperiletken Bolge

Kiritik yiizey faz
diyagrami H

B

Sekil 1.5. Siiperiletkenlere ait kritik yiizey faz diyagrami (Cevizci, 2013)

1.2.5 Meissner olay:

Bir siiperiletken malzemede, siiperiletken yapiy1r bozmadan malzeme {izerine
gelebilecek en biiyiikk akim degerinin 1.2 denklemi ile bulundugunu sdylemistik.
Stiperieltken malzemeler normal sartlar g6z 6niinde bulunduruldugu zaman manyetik
ozellige sahip olmadiklart i¢in Sekil 1.6 da goriildiigii gibi manyetik alan icerisine

konuldugu zaman manyetik alan ¢izgileri herhangi bir diren¢ ile karsilasmadan



malzeme icersinden gegerler. Eger malzemenin sicakligi kritik sicaklik degerinin
altina disiriliirse manyetik alana ters olacak sekilde manyetik alan olusur ve bu

manyetik alan manyetik alan ¢izgilerini disarlar(Sekil 1.6) (Aksan, 1998).

Sogutma )\
44 b 4 i

=
2

Sekil.1.6. Sicakliga bagli olarak manyetik alanin malzeme {izerindeKi
disarlanmasinin gosterilmesi (Abdioglu, 2015)

Kritik sicakligin altindaki degerlerde yiizeye yakin kiiciik bir tabakanin
disinda manyetik aki digarlanir. Yeterli uygunluktaki sicakliga diisiildiigii zaman ise

tamamen digarlama goriiliir (Meissner Olay1) (Abdioglu, 2015).

Manyetik  alanin  hesaplanmasinda  asagidaki  denklem  kullanilir
(Hacisalihoglu, 2011).

- —

B =y (M + H) (1.4)

Stiperiletken malzemeler de B=0 olur.

Yani;
(M+H)=0
M=-H (1.5)

olur.

Boylece uygulanan manyetik alana karst maddenin gostermis oldugu tepkiyi
gosteren(kusursuz diyamagnetiklik i¢in) manyetik alinganlik degeri “-1” bulunur
(Hacisalihoglu, 2011).



am
X = T =-1 (1.6)

1.2.6 Niifuz derinligi

Stiperiletken bir malzeme manyetik alana maruz birakildiginda manyetik alan
malzeme igerisine girer ve malzeme igersindeki manyetik aki birden yok olmaz iistel
fonksiyonla azalig gosterir. Bunun sebebi siiperiletken malzeme yiizeyinde olusan
vortex akimlaridir. Vortex yani perdeleme akimlari malzeme igersindeki akiy1
sifirlamaya ¢alisir (Y1lmaz, 2015). Yiizeyde olusan bu akimlar sadece ince bir tabaka
halinde degil malzeme igerisine niifuz ederek sonsuz kalinlikta akarlar. Burada
yaklagik 100 nm kadar ince bir alanda malzemenin yiizeyinden igerisine dogru B

alan1 olusturacak sekilde olur.

Burada B alanin;

B(x)=Bo e (1.7) (Mourachkine, 2004)

Formiiliiyle hesaplayarak alan degisimini buluruz. Burada B, tam yiizeydeki
alandir ve exponansiyel olarak azalma gosterir. Bu formiildeki x degeri bize

yiizeyden olan uzaklig1 gosterir. A niifuz derinligidir.

Manyetik alanin siiperiletken malzemedeki degisimi Sekil 1.7 deki gibi

gosterilmektedir.

B(0)

Ha

Sekil 1.7. Siiperieltken malzeme icerSindeki manyetik alanin, yiizeye olan
mesafe ile degisimi (Rose ve Rhoderick, 1980).
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Bu sekilde siiperiletken malzeme kesikli ¢izgi ile gosterilen kismin sag

tarafindadir. x in sifirdan kii¢iik oldugu bolgede manyetik alan Bo’dir.

Niifuz derinliginin degeri 10 ile 100 nm arasindadir. A, sicaklifa baglh olarak

denklem 1.8 de goriildiigii gibi degismektedir.
1
MT)=ho [1 - ()] 2 (1.8) (Parinov, 2007).

Denklemde;

Mo, 0 K sicaklikta olan niifuz derinligidir. Sicaklik kritik sicaklik degerine
yakinsamasi durumunda niifuz derinligi (L) sonsuzdur. Ayni1 zamanda sicaklik kritik
degere yaklastikga manyetik alan daha derinlere ulasir. Sonug¢ olarak manyetik alan

malzemenin tamamina niifuz ederek malzemeyi normallestirir (Kiiglikdmeroglu,

1999).

1.3 L vell Tip Siiperiletkenler

A. Abrikosov, 1950’li yillarda siiperiletkenleri manyetik alan i¢indeki
durumlarina bakarak I. ve II. Tip olmak {izere iki sinifa ayirmistir. Niyobyum (Nb)
ve Vanadyum (V) disinda siiperiletkenlik gosteren tiim metalik elementler I. tip
siiperiletken sinifindadir. Niyobyum (Nb) ve Vanadyum (V) elementleri de dahil
olmak iizere siiperiletkenlik gosteren tiim bilesikler ve alagimlar(NbsSn, NbTi gibi)
II. tip siiperiletken kategorisinde gosterilmektedir. Biitin yiiksek sicaklik
stiperiletkenleri ise II. tip siiperiletken sinifina dahil edilmistir (Yasar, 2009).

I. tip kategorideki iyi bir siiperiletken, kritik manyetik alan (Hc¢) degerine
kadar tamamen diyamanyetik olup manyetik alani disarlar. Kritik manyetik alan
degerinden daha biiyiik bir degere ulastiginda siiperiletkenlik durumu birden ve
biitiiniiyle kaybolur. He1 (kritik manyetik alan 1) ve Hc (kritik manyetik alan 11)
olmak tizere Il.tip kategorideki siiperiletkenlerde iki adet manyetik alan mevcuttur.
Burada Hci’den daha biiyik bir manyetik alan uygulandiginda siiperiletkenlik
ozelligi ortadan kalkmaz. 1. kritik manyetik alan degerinden biiylik bir alanda

manyetik alan belli bolgelerde kismi olarak disarlanir, ama numune elektriksellik

10



bakimindan siiperiletken olma 6zelligini devam ettirir (Yasar, 2009). Bu durumu su
sekilde agiklayabiliriz;, Hci ile Hc degerleri arasinda uygulanan alanlarda
numunemiz, manyetik alanin siiperiletken numuneye, aki ¢izgileri ve aki tiipleri
seklinde girdigi ve karisik durum olarak isimlendirilen durumdadir. Kiigiik silindirik
ve kiiglik tip formundaki bu aki ¢izgiler “’vorteks’’ olarak isimlendirilir ve
stiperiletken bolgeler tarafindan etraflica sarilmis durumdadirlar. Manyetik alanin
degerinin artmasiyla sayica vorteksler artar. Birlesen vorteksler biiyiiyerek normal
hale gecgerler. Bu sebeple uygulanan manyetik alanin degeri st kritik manyetik
alanin degerini astiktan sonra numune artik stiperiletkenlik 6zelligini yitirir ve
uygulanan alan tamamen numunenin igine girer. II. tip siiperiletkenler diisiik Hc1 ve

yiiksek He2 manyetik alan degerlerine sahiplerdir (Cevizci, 2013).

I. kritik manyetik alan degerinden biiyiik bir alanda manyetik alan belli
bolgelerde kismi olarak disarlanir, ama numune elektriksellik bakimindan
stiperiletken olma Ozelligini devam ettirir. Yalnizca Hcz alan degerinden (=100
kGauss) yiiksek bir degerden sonra dis aki tamamiyla numune i¢ine girmeye baglar.

Bu sayede siiperiletkenlik ortadan kalkar (Yasar, 2009).

I. ve II. tip siiperiletkenlerin manyetik alan i¢indeki davranislar1 Sekil 1.8’de

gosterilmektedir.

:}H

HCZ

Sekil 1.8. 1. ve II. tip siiperiletkenlerin manyetik alan i¢cindeki davranislar1 (He
kritik manyetik alan) (Patel, 2013)

IT tip siiperiletken malzmelere aki girisi Sekil 1.9°da gosterilmistir.
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T>Tc T<TC

Manyetik
alan Y~

Stiperiletken '

Sekil 1.9. II. tip siiperiletken malzemelerde kademeli olarak aki girisi
(Krabbes vd., 2006).

A A A A A “ A A A A A A A A AAAAMAAAAALAL

H<Hc1 HC|<H<HC2 H>Hc2
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2. SUPERILETKENLIK TEORILERI

2.1 London Teorisi

Fritz ve Henry London kardesler, 1. tip siiperiletkenler icin elektriksel
iletkenligi incelerken ayn1 zamanda Meissner olayini da incelemiglerdir. Yaptiklari
caligmalar da Maxwell denklemlerine ilave olarak siiperiletken malzemelerdeki
elektromanyetik alani aciklayan iki denklem bulmuslardir.London teorisinin asil
ortaya ¢ikis hikayesi klasik yiiklii bir sivinin higbir engelle karsilagmadan, akan
akiminda girdapsiz olarak akmasindan yola ¢ikilarak baslamistir(Yasar, 2009).

Stiperiletken malzemelerden London Teorisine bagli olarak su sonuclara

ulagtlmistir:

e Siiperiletken malzeme igerisindeki manyetik akinin sadece bir kismi
malzemenin disarisina ¢ikabilir, ¢ikamayan kismi ise algilanabilecek
diizeyde London niifuz derinligi olarakta agiklanan malzeme yiizeyine
cok yakin kisimda goriliir.

e Niifuz derinligi olarak ifade edilen A sicaklikla iligkili olarak degisir,
Mutlak sifirdaki A degeri:

1

MT)= 2o [1 — (TZC)‘*]‘E (2.1) (Parinov, 2007).
ho= |- —— (2.2) (Parinov, 2007).

dir. Denklemlerdede goriildiigii gibi sicaklik mutlak sicakliktan baglayarak
arttirlldiginda niifuz derinligi artar. Kritik degere ulasinca sonsuz olur. Numune bu
anda normale doner akiyr disarlamaktan vazgeger. Bu teori meissner etkisini bu

sekilde aciklamis olur.

e Bir diger dnemli sonug siiperiletken malzeme igerisindeki manyetik

akiy1 yok eden ylizeye ¢ok yakin ylizey akimlaridir.
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Siiperiletkenler i¢in ohm yasas1 asagidaki gibi gosterilmektedir:

C -
4-TL'}LL2

J= (2.3) (Yasar, 2009)

Bu denklem bize herhangi bir andaki A (akim yogunlugu) nin o andaki

-

J (vektor potansiyeli) arasindaki iligkiyi gostermektedir. Bu teoride normallik ve
stiperiletkenlik arasindaki bolgede yer alan ara yilizey enerjisini pozitif olarak
gosterebilir. Bu teorinin eksikligi ara ylizey enerjisinin negatif olmasini ifade
edememesidir. Bu yiizden I. tip siiperiletken malzeme davraniglar1 bu teoriyle
incelenebilirken, 1l. tip siiperiletken malzemelerin davraniglari incelenememektedir

(Yasar, 2009).

2.2  Ginzburg-Landau Teorisi

Ginzburg ve Landau 1950 yilinda yiriittiikkleri ¢alismalar sirasinda
stiperiletkenlik elektronu davranisint London teorisiyle iliskilendirerek London
teorisine alternatif olan bu teoremi bulmuslardir (Ozkan, 2010). Giinzburg —Landau
teorisi sliperiletken fazlar i¢in kullanilan ilk kuantum mekaniksel yaklasimdir (Yasar,

2009). Bu teori II. Tip Siiperiletkenlerin kesfedilmesini saglamistir.

Stiperiletken malzemeler i¢in Onemli olan esuyum uzunlugu(koherans)
kavrami bu teoremde ge¢mektedir. Bu terim siiperiletken malzeme bir manyetik
alana maruz kaldiginda, malzeme icinde belli bir referans noktasina bagli olarak
olusan manyetik alanda elektron yogunlugunun degismeden ilerledigi uzunluk olarak
ifade edilir (Ozkan, 2010).

Kuantum mekaniksel yaklasimina gore siiperiletkenlik 06zelligine sahip
elektron dalga fonksiyonu ile tanimlanmaktadir. Dalga fonksiyonu “wy(r)” ile

gosterilmektedir (Rose-Innes, 1978).

y(r) ile iligkili olarak 1.Ginzburg Landau denklemi;

ay+By || ﬁ (ihV + 2?eA)2 y=0 (2.4) (Rose-Innes, 1978).
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Bu denklem dalga fonksiyonu v i¢in yazilmis i¢in Schrédinger dalga denkleminin

lineer olmayan terimlerin bulundugu hali gibidir (Kadioglu, 2010).
(ih7y + = A)n = 0 (2.5) (Rose-Innes, 1978).
Gibbs Serbest enerjisi indirgenerek;
(7)) = —(igh/2m)(P* Ty — YTY*) — (g2 /mcp*pA) (2.6) (Rose-Innes,1978).

Stiper akim yogunlugu elde edilir. Bu esitlikte A:vektor potansiyelidir ve A baglh

olarak Il. Ginzburg Landau esitligi elde edilmis olur.

I.Ginzburg Landau denkleminde A=0 , B||?<<a alinarak;

b2 aty ay (2.7) (Rose-Innes, 1978).

2m dx?

Denklemi elde edilir. Coziim gergeklestirildigi zaman; exp(ix//h?/2ma) elde
edilir. Exponansiel igerisindeki (ix/{/h?/2ma) ifade koherans uzunlugu (&)’nun
degerini verir. Ginzburg-Landau katsayis1 (x); niifuz derinligi(A) 'nin es uyum

(koherans) (& ) uzunluguna béliinmesiyle bulunur (Yasar, 2009).

1

A (me B2 -
K== (qh .Zn) (2.8) (Rose-Innes, 1978).

olarak ifade edilir.

Stiperiletken malzemenin hangi tipte oldugu Ginzburg-Landau katsayisi

araciligiyla saptanir. Eger Ginzburg-Landau katsayir degeri %' den kiigiikse L. tip,

% 'den biiyiikse II. Tip siiperiletkendir (Rose-Innes, 1978).

II. tip siiperiletkenlerde Hc1 ve Hc2 skalalari arasinda siiperiletken bolgeler ve
normal bolgeler ayni anda bulunur. Bu iki tiir bdlgeden olusan karigik durum girdap
olarak ifade edilir. Bu durumun sebebi, II. Tip siiperiletkenlerde koherans
uzunlugunun niifuz derinliginden kii¢lik olmasidir. L. tip siiperiletkenlerde ise niifuz

derinligi koherens uzunlugundan kiigiiktiir (Yasar, 2009).
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Ginzburg-Landau teorisi kritik sicakliga yakin oldugu sicaklik degerlerinde
gegerliligini korur[ (Tc-T)<<T. gibi ]. Sebebi, teorinin siiperiletkenlik ve normal
durum arasindaki faz gecisine dayanmasindandir. Fakat kritik sicaklifa ¢ok yakin

oldugu degerlerde gegerliligi yoktur (Durmus, 2011).

2.3 BCS Teorisi

Bu teori; John Bardeen, Leon Cooper ve Robert Schrieffer tarafindan,
stiperiletken fazlar i¢in mikroskobik agidan ortaya koyulan Ginzburg-Landau teorisi
gibi mekaniksel bir teoridir (Yasar, 2009).

BCS teorisi siiperiletken malzemelerin igerisindeki elektronlarin birbirleriyle
olan hareketlerini ele alir. Teorinin, Cooper c¢iftleri olarak isimlendirilen iki
elektronun birbirine uyguladiklar1 cekim etkisiyle olusan baglar vardir (Ozkan,
2010). Elektronlar arasindaki bu ¢ekim etkilesimi yapidaki Orgiiniin titresmesinden
kaynaklanmaktadir (Yasar, 2009).

Normalde Coulumb yasasina gore negatif yiiklere sahip elektronlarin birbirini
itmesi gerekir. L.Cooper ise elektronlarin birbirini itme kuvvetlerinden daha biiyiik
bir kuvvetle birbirlerini ¢ekebilecegi bir goriis ortaya koymustur. Bu goriisii kristal

yapinin i¢indeki iyon-elektron etkilesimi desteklemistir (Y1lmaz, 2015).

Eksi yiikli elektron, pozitif yiliklii iyona yaklastigt zaman ag oOrgiisiinde
yaklastig1 bolgede biiziilme olur. Biiziilmeyle birlikte elektron etrafi pozitif
yiiklenmis olur. Bir bagka elektron biiziilme etkisiyle olusan pozitif yiiklerin etkisiyle
gene o bolgeye dogru yonelir. Elektronlar ve orgiiden olusan sistem Sayesinde

elektronlar birbirini ¢ekmis olurlar. Burada orgii titresimleri fononlardir (Ozkan,
2010).

Bir malzemenin siiperiletken 6zellik kazamnasini saglayan Cooper ciftleri
Sekil. 2.1 de goriilmektedir. Burada elektronlar ¢iftlenerek yapi igerisinden daha
diizgiin ve rahat olarak gecerler (Ozkan, 2010).
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Sekil 2.1. Orgl'} bozulmasindan kaynaklanan, elektronlar arasindaki cekici
etkilesimin gosterimi (Ozkan, 2010).

Bir fonon ile elektron ¢ifti carpistifi zaman; Eger fonon, elektronlar
arasindaki ¢ekim etkisinden daha yiiksek enerjiye sahip ise siiperiletkenlik ortadan
kalkar. Mutlak sicaklia yakin bolgelerde fononun bu kadar yiiksek enerjiye ulagma
imkan1 yoktur. Kritik sicakliga dogru sicaklik yiikseldik¢e fonon titresimleri artar.
Kritik sicaklikta elektron ciftleri arasindaki baglar zarar goriir ve siiperiletkenlik

biter, normal duruma gegis olur (Ozkan, 2010).

BCS teorisi diisiik Tc degerine sahip olan II. tip siiperiletkenlerin durumunu
aciklayabilirken yiiksek Tc degerlere sahip olan II. tip siiperiletkenlerin durumunu
aciklayamamaktadir. I. tip siiperiletkenlerde ise; c¢ok iyi iletken ve diamagnetik
Ozellik gosteren tiirlerinde siiperiletkenlik durumlarini agiklayabilmektedir (Yasar,
2009).
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3. SUPERILETKENLERE AIT KRISTAL YAPILAR

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri yap1 olarak perovskit adi verilen
kristalografik aileden gelmektedir. Perovskitler ise 6zel bir atomik diizene sahiptirler.
Normal sartlarda ii¢ farkli kimyasal elementten olusur ve ABX3 seklinde formiilize
edilir. Ideal yapisinda A ve B atomlar1 metalik katyonlar, X atomlar1 metalik
olmayan anyonlardir. A atomlar1 B atomlarina gére boyut olarak daha biiyiiktiir ve
kiiplin merkezinde bulunur (Sekil 3.1). B katyonlar1 ise kiiplin kdselerine
yerlesmistir. X anyonlarinin konumu ise 12 kenarin orta noktalarina yerlesmislerdir

(Saxena, 2010).

F @
.\J'
il
.-O.
i o
S

X

. Ay
qg‘ i

Sekil 3.1. Simetrik bir perovskit kristalin 6rgii yapisi1 (Askerzade, 2005)

CuO; diizlemleri iceren siiperiletkenlerin (Kuprat) fiziksel o6zelliklerinin
saptanmas1 i¢in kristal yapilarinin (atomlarinin yerlerinin ve dizilislerinin)
saptanmast gerekmektedir. CuO; diizlemleri fazla sayida anizotropik kristal yapiya
sahiptirler. Bu yap1 kupratlarin bir¢ok fiziksel 6zelliginin belirlenmesinde bize
yardimct olur. Geleneksel siiperiletkenlerde es uyum uzunluk London girinti
derinliginden daha uzun oldugundan dolay1 yapisal etkinin bir 6nemi yoktur.
Kupratlarda durum farklidir katmanli olmasindan dolayr manyetik alan daha derine
niifuz eder (Cevizci, 2013).
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Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri genellikle tetragonal yapiya sahiptirler.
Yapisinda bir ya da birden fazla ¢ok iyi iletken ozellige sahip CuO2 diizlemleri
vardir. CuO; diizlemleri birbirinden yapisinda toprak elementleri (Bi, O, Y, La, Ba
vb.) olan diizlemlerle ayrilmaktadir. Bu yalitkan diizlem tabakalar1 yiik depolari
olarak adlandirilirlar ve ¢ok iyi iletken olan CuO: diizlemlerine yiik tasiyicilari

saglarlar (Cevizci, 2013).

Bahsetmis oldugumuz CuO; diizlemlerinde, bakir iyonlarinin her biri
yaklagik 1,9 A aralikla dort oksijen iyonuyla baglanmistir (Sekil 3.2). Karakteristik
CuO; diizlemleri bulunan birgok bilesik iiretilmesine ragmen bu bilesiklerde birim
hiicre basma diisen CuO2 diizlemlerinin sayilari(N1) birbirlerinden farklidir
(Mourachkine, 2002).

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerindeki CuO diizlemleri sayisi ile kritik
sicaklik arasinda dogrudan bir etkilesim bulundugu fikri 6ne siiriilmiistiir. Bu
diizlemlerin sayisinda artis oldukea stiperiletkenlik gegis sicakligi (T¢) ilk basta artar,
fakat N1 parametresiyle gostermis oldugumuz diizlem sayisi 3’e ulastiktan sonra

stiperiletkenlik gegis sicakligr diiser (Bilgili, 2007).

Sekil 3.2. CuO; diizleminin gosterimi (Cevizci, 2013)
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3.1 Y-Ba-Cu-O (YBCO) Bilesiklerinin Kristal Yapilari

YBCO sivi azot sicakliginin iizerinde gegis sicakligina T¢>77 K sahip olan ilk
siiperiletken malzemedir. Bu sisteme ait kararli bilesiklerden en c¢ok iizerinde
durulan1 ' YBaCusOn genel formiiliiyle gosterilmektedir. YBCO  siiperiletken
malzemeler yapilarindaki atom sayilarinin oranlarina bagl olarak 1-2-3 malzemeleri
olarak da bilinmektedirler (Zan, 2006). Ortorombik birim hiicreye sahip kristal
yapiya sahiptirler. Orgii sabitleri sirasiyla a =3,82 Ao, b = 3,89 Ao ve ¢ = 11,7 Ao

degerlerine sahiptirler.

1@ L
‘ Oz ‘ ‘ N

o . IR ---411.6802 A

' Ba2+ ) -‘;-.-;- ) :‘ /?
AC ,'_’
&’ '3

-

3.8872 A

‘e

»a  38227A

Sekil 3.3. YBCO siiperiletken malzemesinin kristal yapis1 (Cevizci, 2013)

CuO2-Y-CuO; tabakasinin dis kisminda BaO diizlemleri ve Cu-O zincirleri
bulunmaktadir. BaO tabakasi iki CuO2 diizlemini ikiye bdler. CuO: diizlemlerini
sadece tek bir Yitriyum atomu bir arada tutar (Sekil 3.3). Yitriyum atomunun
yapidaki rolii ¢ok biiyilk 6neme sahip degildir. Y yerine Lantanit serisinden +3
degerlige sahip baska bir nadir-elementi sisteme koymak sistemin siiperiletkenlik

ozelliginde fark edilmeyecek diizeyde degisiklige sebep olur.CuO: diizleminde yer
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alan her bir bakir iyonu bes oksijen iyonu piramidi tarafindan sarmalanmistir

(Mourachkine, 2002)

Tek boyutlu Cu-O zincirlerine sahip tek yiiksek T siiperiletkeni YBCO
olarak bilinmektedir. Oksijen atomlarinin bu dizilimlerde varolmasi siiperiletkenlik
acisindan ¢ok dnemlidir. Oksijen stokiyometrisine ¢ok hassas olan bu siiperiletken
bilesikler fiziksel ve yapisal olarak birbirinden farkli 6zelliklere sahip olmaktadirlar.
Genel formiilii YBa2CuzO7.x (0 < x <1 ) olarak gosterilir. YBa,CuzO7.x in kritik
sicaklik degeri x degerlerinin degisimine baghdir. x> 0,6 oldugu zaman oksijen
atomlarinin zincirleri bulunmaz ve siiperiletkenlik 6zelligi de bitmis olur. X
degerlerinin degismesiyle birlikte YBa>CuzO7.x’nun kritik sicaklik degeri de degisir.
x degeri 0,6 degerine esit veya bu degerden biiyiik oldugu zaman oksijen atomlarinin
zincirleri kaybolur, bu yiizdende yap1 siiperiletkenlik o6zelligini yitirir (Saxena,

2010).

3.2  Bi-Sr-Ca-Cu-0O (BSCCO) Bilesiklerinin Kristal Yapilari

Michael ve ekibi 1987 wyilinda 22 K sicaklikta akima karsi direng
gostermeyen Bi-Sr-Cu-O bilesigini bulmuslardir. Maeda ve arkadaglart 1988 yilinda
Bi-tabanli siiperiletken yapiya Ca ilave ederek kritik sicakligi 105 K’e ¢ikartmay1
basarmislardir. Gene 1988 yilinda Tokano ve grubunun Bi-Sr-Ca-Cu-O bilesigine
kursun ilave ederek 110 K de sifir diren¢ gosteren Bi-Pb-Sr-Ca-Cu-O bilesigini
bulmuslardir. Bizmut tabanli yiiksek sicaklik siiperiletken ailesi 3 fazdan olusur.
Genel formiil olarak Bi2Sr2Can-1CunOyile gosterilir. Burada n degiskeni 1, 2 ve 3
degerlerini alir. Bi: Sr: Ca: Cu: O katyonlarinin oranlart ile 2201, 2212, 2223
isimlendirilirler. “n” degerlerini yerine koyacak olursak Bi>Sr.CuQOg, Bi>Sr.CaCu20s,
Bi>SroCa,Cuz010 seklinde fazlar ifade edilebilirler (Cevizci, 2013).

n degerlerimiz i¢in fazlardaki tabakalarin siralanisini gosterecek olursak;

n=1 i¢in Bi2Sr.Cu;Oyfazinin tabakalarimin dizilisi Bi-Sr-Cu-Sr-Bi

n=2 i¢in Bi2Sr.Ca1Cu,Oyfazinin tabakalarinin dizilisi Bi-Sr-Cu-Ca-Cu-Sr-Bi

n=3 i¢in Bi2Sr.Ca>Cu3zOy fazinin tabakalarinin dizilisi Bi-Sr-Cu-Ca-Cu-Ca-Cu-Sr-Bi
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olarak ifade edilirler.

CuO: diizlemlerinde artis meydana geldikge kritik sicaklikta da artis meydana
gelir. Bi-tabanl1 2212, 2223 yiiksek sicaklik siiperiletkenleri YBCO bilesiklerine gore
daha istiin Ozelliklere sahiptirler. Suya ve nemli atmosferlere karsi gosterdikleri
direncler YBCO bilesiklerine gore daha fazladir. Ayni zamanda oksijen dengesi
avantajina sahiptirler. Oksijen dengesinden kasit 850°C ye kadar isitildiginda
fazlarinda herhangi bir oksijen kaybi ya da kazanci yoktur. Bi-tabanli yiiksek sicaklik
siiperiletkenlerindeki BI-O tabakalari vander walls baglarma sahiptirler. Bu baglar
sayesinde yuvarlanma kabiliyetine sahiptirler. Yuvarlanma kabiliyetiyle birlikte bant
seklini alabilir, tiinelleme ve diger Ol¢iimler icinde daha uygun hale gelmis olur
(Saxena, 2010). Bi-O tabakalari arasindaki baglar olduk¢a zayif oldugu i¢in kolayca

boliinebilirler. Bi tabanli yapilarda oda sicakliginda oksijen igerigi degismez.

3.2.1 Bi2Sr2CuOes Bilesiginin Kristal Yapisi

Cu-O, iki adet Sr-O ve iki adet de Bi-O diizlemlerinden olusan Bi2SroCuQe
(2201) bilesigi ilk olarak Tarascon ve ekibi tarafindan bulunmustur. Bu bilesikte Ca
diizlemi bulunmamaktadir. Sekil 3.4’te Bi-2201 fazinin kristal yapisi gosterilmistir.
Bu yapida Bi-O diizlemi tabanda ve Cu-O diizlemi ise yapinin merkezinde olacak

sekilde yer almaktadir. Bi-O ve Cu-O diizlemi arasinda ise Sr-O diizlemi
bulunmaktadir (Cevizci, 2013).

Birim hiicreler bakimindan gosterecek olursak, orijin baz alindiginda (1/2,
1/2, z) kayma seklinde yer almaktadir. Bu yerlesimde herhangi bir Bi atomu
sonrasindaki oksijen atomunun altinda olacak sekilde bulunur. Cu atomunun oksijen
atomuna gore durumu oktahedral seklindedir (Bogaz, 2006). Bu durumu agiklayacak
olursak bilesikteki Cu atomu etrafinda bulunan alt1 oksijen atomuyla oktahedral yap1

olusturur (Cevizci, 2013).
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Sekil 3.4. Bi>SroCuQOg fazinin kristal yapisinin gosterimi (Kilig, 2000; akt.
Zalaoglu, 2011)

3.2.2 Bi2Sr2CaCu20s Bilesiginin Kristal Yapisi

Bi2Sr2Can-1CunO2n+4 genel formiilinde n yerine 2 degeri uygulandiginda
olusur. Diisiik sicaklik fazi olarak da isimlendirilir. (2212) fazina sahiptir. Maeda ve
ekibi, (2201) fazinin yapisinda bulunan ti¢lilye Ca katarak (2212) bilesiginin kritik
sicakliginin 85 K oldugunu gormiislerdir (Cevizci, 2013’te atifta bulunuldugu gibi).
Bi2Sr2CaCu20s bilesiginin kristal yapisint Sekil 3.5’te gérmekteyiz. Bu yapida
(2201) bilesigini olusturan diizlemlere ilaveten, SrO diizlemleri arasinda bir Ca-
CuOgztabakasi bulunur. Burada Ca atomu (oksijen atomu bulunmayan) iki adet olan
CuO; diizlemini ikiye boler. Birim hiicresindeki katman yerlesim siras1 [(BiO)2-SrO-
CuO2—Ca-Cu0,-SrO-(BiO).] bigimindedir. Burada yer alan Cu atomlari, etrafinda
bulunan 5 oksijen atomuyla kare tabanli piramit olarak bag yapar. Tetragonal orgii
yapisina sahip olan Bi-2212’nin orgii sabitleri ise a~5,4 °A, b= 5,4 °A ve ¢~ 30,89 °A
seklindedir. Burada yukarda belirtmis oldugumuz gibi Ca atomu CuO2 diizlemini
ikiye boler ve birim hiicresi iki BiO (yar1 iletken) tabakasindan ve iki SrO (yalitkan)
tabakadan olusur (Mourachkine, 2002)

23



Sekil 3.5. Bi>SroCaCu»Og bilesiginin kristal yapisi (Kilig, 2000; akt. Zalaoglu,
2011)

3.2.3 Bi2Sr2Ca2CusO1o Bilesiginin Kristal Yapisi

Bi2Sr2Can-1CunOn+s genel formiilinde n yerine 3 degeri uygulandiginda
olusur. Gegis sicakhigt 110°K dir ve yiiksek sicaklik fazi olarak da (2223)
adlandirilan stiperiletken bir bilesiktir. Bi2Sr2Ca,CuszO1o bilesiginin kristal yapisi
Sekil 3.6’da gosterilmistir. Burada (2212) bilesiginin kristal yapisindaki diizleme Ca-
CuO; tabakast ilave edilerek elde edilir. En yiiksek kritik sicaklik degerine sahip olan
bilesik budur. SrO tabakalar1 arasinda sikigsmis tic CuO> diizlemi vardir. Ca diizlemi
(oksijen igermeyen), CuO. diizlemlerini birbirinden ayirmistir. Birim hiicresindeki
katman  yerlesim  sirast  [(BiO)2-SrO-CuQO»-Ca-CuO2-Ca-Cu0.-SrO-(BiO):]
seklindedir. (2223) faz1 birbirinden farkli Cu atomu igeren katmanlara sahiptir. Cu
atomlar1 oksijen atomlariyla belli bir diizende uyum halindedir. Merkezde Cu atomu
olmak tizeri etrafinda dort oksijen atomu bulunmaktadir. Cu atomlarinin altinda ve
iistlindeki 5 adet oksijen atomuyla tabani kare seklinde olan piramitsel yapi

olustururlar (Cevizci, 2013).
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Sekil 3.6. Bi>Sr2Ca,CuszO1o bilesiginin kristal yapis1 (Kilig, 2000; akt.
Zalaoglu, 2011)
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4. SERTLIK ve SERTLIK OLCUM YONTEMLERI

4.1 SERTLIK

Sertlik malzemenin mekanik 6zelliklerinden biridir. Katilarin bilesimiyle ve
yapisiyla yakindan iligkilidir. Bir maddenin sertligi sert bir cisimle ¢izilerek ya da
kesilerek bulunabilecegi gibi genellikle numuneye az zarar vermesi ve pratik olmasi
yiizinden iz birakma yontemi kullanilmaktadir. Sertlik bagil bir terimdir. Sertlik
derecesini hesaplayabilmek igin sertligi bilinen referans bir madde (sertlestirilmis
celik, tungsten karbiir, elmas) kullanilir. Sertlik deneyinde belli bir kuvvet etkisinde
sert bir girinti(elmas piramit, vb.) ucu maddenin tizerine kalic1 bir iz birakir. Burada
malzemenin sertligini hesaplayabilmek icin uygulamis oldugumuz yiik ile girintinin

malzeme iizerinde biraktig1 girinti boyutu arasinda iliski kurulur (Cevizci, 2013).

Bir maddenin sertligini bilerek biz malzemenin diger 6zellikleri hakkinda da
yorum yapabiliriz. Mesela, bir malzemenin islenilebilirligi ile sertligi arasinda bir
iliski s6z konusudur. Genel olarak sertlik ve islenilebilirlik arasinda ters bir iliski
vardir. Yani sert malzemelerin islenmesi zordur (Askeland, 2010). Mikrosertlik
stirekli Ol¢iilen mekaniksel karakteristik degildir, yapisal ozelliklerin bir arastirma
bi¢imi olarak da gelismektedir. Bu sebeple bu deneyler bir maddeyi siniflandirmada

onemli yere sahiptir (Giannakopoulo, 1999).

Sertlik Olglimii hangi sertlik testinin hangi malzemeye kullanilacagina
baghdir. Olgiimler sonucunda cesitli sertlik degerlerinden bahsedilebilir. Bu birimler
birbirlerine doniistiiriilemezler. Malzemelerin se¢ilmesinde, {iretim sirasinda tiretimin
kontroliinde, homojenlik gerektiren islerde sertlik 6nemli bir yere sahiptir. Sertlik
testleri diger yapilan testlerle kiyaslandiklarinda hem numune {izerinde ¢ok fazla
tahribat yaratmaz hem de daha ucuzdur. Deney sonuclarinin dogru bir sekilde
karsilastirilip yorumlanmasi i¢in aymi kosullar altinda elde etmis oldugumuz
sonuglara bakmamiz gerekmektedir. Sertlik deneyleri tahribatsiz olduklari ig¢in
malzeme elden ¢ikmadan malzemenin diger 6zellikleri hakkinda da bilgi sahibi

olabiliriz. Endiistriyel sektor bakimindan ele aldigimizda sertlik malzemenin ana
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ozellikleri hakkinda bize bilgi sunmazken, yapilmasi basit ve tahribatsiz bir deney
olmasindan Otiirli, malzemenin iretim kalitesinin tespit edilmesinde ve 1sil islemin

belli basamaklarinda malzeme kontroliinde, kabul deneylerinde kullanilir (Cevizci,

2013).

Sertlik 6l¢gme yontemlerini ii¢ gruba ayirabiliriz.

4.2  Cizme Yontemi ile Sertlik Tespit Edilmesi

Bu yontemde cesitli minareler kullanilir. Bu minareler birbirlerini ¢izme
kabiliyetlerine gore belli bir siraya konulup cizelge haline getirilmislerdir ve bu
cizelgeyi “Mohs sertlik” c¢izelgesi olarak isimlendirmislerdir. Bu ¢izelge
olusturulurken 10 adet mineral sertlik derecelerine gore siraya konulmuslardir. En
diisiik sertlige sahip olanin degeri 1, en sert olanin mineralin sertlik derecesi 10

olarak kabul edilmistir (Cevizci, 2013).

4.3  Sicratma Yontemi ile Sertlik Ol¢iimii

Sigratma yontemindeki sistemde silindirik, elmastan yapilmis uglu bir ¢ekic
ya da celik bilye daha once belirlenmis olan bir degerdeki yiikseklikten test yapilacak
numune lizerine diisiiriiliir. Ceki¢ ya da bilye numune iizerine diistiikten sonra geri
ziplama meydana gelir. Buradaki ziplama yiiksekligi elastik sertligin bir 6l¢iistidiir.
Yumusak malzemelerde bu Olcili(sinir) diisiiktiir. Bundan dolayi, daha ¢ok enerji
absorbe eder ve geri ziplama sonucundaki yiikseklik daha azdir. Tespit edilen sertlik
derecesi ile lastikler ve plastiklerin sertlikleri, metallerde ise esneklik karsilagtirmasi

yapilir (Cevizci, 2013).

4.3.1 Shore Sertlik Ol¢iimii

Shore sertliginin tespiti yapilirken 20 g’lik bilye, bir boru igerisinden
sertligini 0lgmek istedigimiz malzeme iizerine dusiiriiliir. Buradaki enerjinin bir
kism1 malzeme iizerinde meydana gelen sekil degisimi sirasinda harcanir. Yumusak

malzemelerde bilyenin malzeme iizerinde biraktig1 iz biiyiikken sert malzemelerde
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kiictiktlir. Geriye kalan bir miktar enerjiyle de bilyede yukariya dogru sigrama
yaptirtir. Bu sigramanin yiiksekligi numunemizin sertligini ifade eder (Cevizci,

2013).

4.4  Girinti (penetrasyon) ile Sertlik Ol¢iimii

Penetrasyon yonteminde sertlik, numune {izerine batirilan sert bir cisme karsi
gostermis oldugu mukavemet olarak tanimlanir. Bu yontemde sertlik olgerken
numune yiizeyine bir ug¢ batirilir. Bu u¢ genellikle kiire, piramit ve koni seklindedir.
Ayn1 zamanda kullanmis oldugumuz ucun sertligi dlciilecek malzemeden daha sert
olmalidir. Sertlestirilmis ¢elik, volfram karbiir, elmas vb. malzemeler sertlik tayini
icin kullanilan uglara Ornektirler. Girinti deneylerinde 6zel durumlar disinda
genellikle batirilacak yiik, batic1 ug¢ belirlenen hizda numune yiizeyine dik gelecek
sekilde batirilir. Daha sonra gene belirlenen siirede batmis sekilde bekledikten sonra
u¢c numunenin yiizeyinden kaldirilir. Batmadaki derinlik ve batma kesit alan1 goz
Onitine alinarak sertlik degeri hesaplanir (Smith, 2001). Kullanilan batici ucun
sekline, uygulamis oldugumuz yiike ve deney sonucu olusan izin O6l¢iiliip
degerlendirilmesi yontemine gore sertlik dlgme yontemleri farklilik gostermektedir

(Cevizci, 2013).

4.4.1 Brinell Sertlik Ol¢iim Yéntemi

Brinell sertlik deneyi, metallerin sertligini 6lgmek igin kullanilan
yontemlerden biridir. Bu 6l¢iimde sertlestirilmis gelikten yapilmis bilye batict ug
olarak kullanilir. Sekil 5.1°de Brinell girinti ucu goriilmektedir. Standart bilye ¢ap1
2,5 mm, 5 mm veya 10 mm olarak malzemenin sertligine ve malzeme kalinligina
gore secilmektedir. Uygulanacak yiikk se¢imi de yapilirken ayni sekilde malzeme
sertligine ve malzeme kalinhigina bakilmaktadir. Islem gerceklestirilirken uygun
capta secilmis bilye belirlenen yiikte malzememizin yiizeyine batirilir. Onceden
belirlemis oldugumuz siire kadar beklenir. Daha sonra bilye kaldirilir ve malzeme
tizerinde bilyenin birakmis oldugu izin c¢ap1 Slgiiliir. Denklem 5.1 yardimiyla BSN
degeri hesaplanir (Cevizci, 2013).
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Brinell sertlik degeri ( BSN)

F

BSN = (ng)(D—\/Dz—dz)

(4.1)

Denklemde F uygulanan yiikii (kgf), D bilyenin ¢apin1 (mm) ve d izin gapini
(mm) gostermektedir. Sonug olarak Brinell sertligin birimi kgf/ mm? cinsinden

hesaplanmis olur.

Sekil 4.1. Brinell sertlik 6lgtimiinde bilye ucu (Cevizci, 2013)

4.4.2 Rockwell Sertlik Ol¢iim Yoéntemi

Brinell sertlik 6l¢timlerinde numunede olusan iz biiyiiktiir. Olusan iz biiyiik
oldugu icinde daha duyarl sertlik dl¢limii yapilmis olur. Brinell sertlik 6l¢iimiinde
malzeme yiizeyinde olusan isleme kaynakli hatalardan da etkilenmez. Brinell sertlik
6l¢iimiinde deney yaptigimiz numuneye(pargaya) zarar verdigi i¢in ve yavas oldugu
icin Rockwell sertlik 6lgme metodu Brinell sertlik 6lgme metodundan daha ¢ok

kullanilir (Cevizci, 2013).

Rockwell sertlik skalalar1 batici ug (elmas koni, 1/16 ing ve 1/8 ing ¢apl ¢elik
bilye) ¢esitlerine ve uygulanan yiiklere gore cesitlilik gostermektedir. Batict uglar
degistikce sonuglarda farklilik gostermektedir. Rockwell sertligi verilirken skalanin
da belirtilmesinin sebebi budur. Rockwell sertlik 4.2 denklemiyle hesaplanir (Giirii
ve Yalgin, 2006).

Rockwell Sertlik= k-500t (4.2
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Bu denklemde t mm cinsinden ug izi derinligini, k degeri ise sabit bir sayidir.

4.4.3 Vickers Sertlik Ol¢iim Yontemi

136 derece tepe acili elmas bir kare piramidin malzeme cinsine gore secilen
bir F yiikii ile belirlenmis bir siire bastirilmasi sonucunda olusan izin kdsegenlerinin
uzunluklarinin oSlgiilmesiyle bulunur. Yapilan deney sonucunda batirilan ucun
malzeme tizerinde biraktig1 dikdortgen seklindeki iz Sekil 4.2” deki gibidir (Cevizci,
2013).

Vickers sertlik degeri (H,,);

F
H, = 1,8544= (GPa) (4.3)

denklemiyle hesaplanir. Denklemde; P uygulanan yiikii ifade eder, d ise (d:(@))

izin ortalama kdsegen uzunlugunu bulmamiza yardimci olur.

Vickers sertlik 6lgme yontemi diger 6l¢iim yontemlerine gore uzun zaman
almasina ragmen en duyarli sertlik 6lgme yontemlerinden birisidir. Kullanilan batici

uc goz Oniine alindiginda da nano ve mikro boyutlardaki sertlikleri Slgme

bakimindan kullaniglidir (Aymak, 2007).
- d1
* 0 d’z

Sekil 4.2. Vickers girinti ucu ve olusan iz seklinin goriiniimii (Cevizci, 2013)
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4.4.4 Knoop Sertlik Ol¢iim Yontemi

Bir malzemenin mikro sertligi Knoop batma deneyi ile &lgiilebilir. Ince
malzemelerin 6l¢timiinde Vickers sertlik 6l¢lim yontemi yerine olarak Knoop sertlik
Olgiim yontemi de kullanilabilir. Burada Vickers sertlik testinden farki baticinin
geometrisinin farkli olmas1 ve skalalarin farkli olmasidir. Knopp sertlik 6l¢iimiinde
batic1 u¢ eskenar dortgen tabanli piramit seklindedir ve zit ylizeylerindeki iki ¢ifti
arasindaki ag1 esit degildir. Bu agilar 172°30’ve 130°dir. Burada bir boyutu diger
boyutunun yaklasik 7 kat1 olan iz olusur. Malzemenin sertligi iz derinligine bakilarak
tespit edilir. Burada Vickers sertlik deneyine gore uygulanan kuvvetler daha
diistiktiir. Cam, seramik gibi gevrek malzemelerin sertliginin test edilmesini yardimci
olur. Sertlik degeri hesaplanirken uygulamis oldugumuz yiikiin ucun batip temas

ettigi yiizey alanina oranidir (Baradan, 2009)

Hy = 14,229 (4.4)

Esitligiyle Knoop sertlik degeri bulunur. Burada izdeki uzun kosegen L

degerini verir.
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5. X-ISINLARI

5.1  Xisminin Kesfi

Almanya’da fizik profesorii olan Wilhelm Conrad Rontgen, igerisinde ki hava
vakumlanmis olan tiiplerde gazlardaki elektrik iletkenligini incelenmek icin deneyler
yapmaktaydi. Cam tiip igerisinde anot ve katottan olusan iki elektrot ile
calismaktaydi. Bu deneyde anot ve katot arasindaki elektron aligverigsinden
faydalanmaktaydi. Katottan ¢ikan baz1 elektronlar anoda varamadan cama
carpmaktaydi. Bu ¢arpma sonucunda da 1s1ldama meydana gelmekteydi. Bu 1siktan
meydana gelen parlamalara floresan ismi verildi. Rontgen 1895 yilinin 8 Kasim
giiniinde yapmis oldugu deneyde cam tiipii siyah kartonla kapladi. Isik gecirgenligini
saptayabilmek icin de odanin isiklarmi kapatip deneyi yeniden yapti. Katottan
kaynaklanan 1smlar ¢ok az miktarda ilerleme gdstermektedir. Bu yapmis oldugu
deneyde cam tiipten 2 metrelik mesafeye baryum-platinocyanite ile kapl kagit
yerlestirdi ve bu kagitta parlama meydana geldi. Mat yiizeyden gecebilen bu yeni 151n
bu sekilde saptanmig oldu. Ortaya ¢ikan bu 1smin yapisimi da tam olarak
kestiremedigi i¢in “X-1ginlar1’” olarak isimlendirdi. Rontgen 1simimlart olarak da

bilinmektedir (Ozyetis, 2005).

X 1sinlarmin olusumu katottan salinmis olan elektronlarin elektriksel alan
igerisinde hizlanarak anoda ¢arpmasiyla sahip olduklar1 enerjiyi digar1 salmalariyla
olusur. Anot metal yiizeyine carpan elektronlar enerjilerinin bir kismii metal
atomlarina aktararak atomlarin sahip olduklari dengenin bozulmasina yol agarlar.
Elektromanyetik 1simnimlar bu sekilde olusurlar. Carpma sonucunda aktarilan
enerjinin sadece % 1-2 kadarlik kismi X-1isinina (Rontgen 1sin1) doniisiir. Geriye
kalan kisma1 ise 1s1ya donlismektedir. Sistemde uygulanan voltajin biiylikliigii rontgen
isinlariin biiyiikliiklerini, dalga boylarmi dogrudan etkiler. X-1sinlarinin olugmasi
icin anottan sac¢ilan elektronlar, enerjilerini uygulanan voltajdan saglarlar (Yasar,

2009).
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Yiiksek voltaj

Y

Sekil 5.1. Siirekli X-1s1nlar1 (Yasar, 2009)

5.2  X-Ismm Cesitleri

X-1ginlarinin olusumu elektron diizeyinde meydana gelir, c¢ekirdek ile ilgili
bir durum degildir. Yiiksek enerji diizeyine sahip elektronlarin metal atomlarina

carpmasi sonucunda iki farkli atomsal siire¢ sonunda meydana gelirler.

5.2.1 Bremsstrahlung Istmasi (Siirekli X-1s1nlarr)

Elektronlar anoda c¢arpma sonucunda sahip olduklar1 enerjilerini
kaybederlerse x 1smlariin farkli dalga boylarinda olustuklarr goriiliir ve bu 1sinlar
stirekli X-1sinlart olarak adlandirilirlar. Farkli dalga boylarindaki isinlar1 bir arada
bulundurdugu i¢in Beyaz X-isinlar1 da denilmektedir (Kuzucu, 2004).

Ezev=lo BE Ry (5.1)

h
M Az Az

5.2.2 Karakteristik X-Ismnlari

Bir atomun ist tabakasindan alt tabakasina elektron gegisleri olurken x-

1s1nlart agiga ¢ikar. Ayni1 zamanda bu 1sinlar bize atomun yapisint da géstermektedir

33



(x-1g1nlar1). Bir metal atomunda alt tabakalarin herhangi birindeki elektronun yerini

iist tabakalardaki elektronlarin doldurmasiyla ortaya ¢ikan fotonlardir.

Ismn
Siddeti
'y K

Dalga Bowvu

Sekil 5.2. Siirekli ve kesikli X-1sinlar1 (Yasar, 2009)

Bu sekilde K, ve Kgpile gosterilen ¢izgiler karakteristik X 1sinini, geri kalani
ise siirekli X 1sm1 ifade etmektedir. Karakteristik olan x 1smlar o, B, v ve 0
sembolleriyle ifade edilirler. Karakteristik olan X-iginlarinin olusabilmesi igin ig
kisimdan elektronlarin kopmasi ve bu kopan elektronlarin bosluklarma da yeni

elektron gecisinin olmasi gerekmektedir (Kolsuz, 2004).

5.3 X-Isinlarmin Bir Kristalde Kirinimi

X-1sinlarmin kristal igerisinde kirinimini ilk kesfeden 1912 yilinda Max Von
Laue olmustur. Bu kesif iki 6nemli durumu ortaya ¢ikarmustir. ilk olarak X-
ismnlarmin dalga yapisinda oldugunu saptadi. Ikinci olarak da kristal yapilarin
ayrintili incelenmesinde yeni bir yol bulmustur. X-1s1m1 demetleri kristal ag i¢inden
gecirildiklerinde, atomlarin her biri kendilerine ait kirinim merkezi olustururlar. Eger
kristal ag igerisinden gegirilen X-1s1nlar1 bir fotograf plagi iizerine diisiirtiliirse kristal
yaptya ait, X-isinlarinin dalga boylartyla iliskili karakteristik bir kirinim deseni
olusturulur. Kirinim desenlerinden faydalanarak maddenin yap1 6zellikleri hakkinda
bilgi elde edilebilir. Yapisi belirlenmis bir kristal yardimiyla X-1sinlarinin 6zellikleri
belirlenebilir. Bu kirmmim desenleri ayni zamanda X-isinlarinin kristalografisinin

saptanmasinda da kullanilir (Yasar, 2009).
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Sekil 5.3. Farkli tabakalarda kirinima ugrayan 1silarin kirinimi (Yasar, 2009)

Sekil 5.4. Diizgiin tabakalarda olusan simetrik X-1isininin kirmimi (Yasar,
2009)

5.4  Bragg Yansimasi

Kristal yapidaki bir malzemeye gonderilen elektromanyetik dalganin bu
malzemede kirinima ugramasi i¢in dalga boyunun atomlar arasindaki uzakligin
seviyesine inmis olmasi gerekir. Kristal yapiya bagli olarak kirinima ugrayan
dalgalar birbirleriyle yapici ve yikici girisim yaparlar. Ayni kristal yapiya sahip olan
malzemelerde, sadece belli dogrultularda maksimumlar gozlenir. Ciinki
maksimumun gozlemlendigi belli dogrultularda dalgalar yapici girisimlerde bulunur.
Bunlarin digindakiler ise gozlemlenemez ¢iinkii yikici girisim yaparlar. Dalgalarin
hangi dogrultuda yapici girisim yapacaklar1 Bragg yasasi ile tespit edilir. Bu yasaya
gore yapict girisim olabilme sarti, iki paralel diizlemden kirilan dalgalarin
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aralarindaki yol farkinin, dalga boyunun n kat1 olmast gerektigidir. Burada n degeri
tamsayidir. Bu yasanin gerceklesebilmesi i¢in A degerinin diizlemler arasi mesafenin
iki katindan az olmalidir. Ciinkii sin® degeri 1 den biiylik olamaz. Goriinen 151k
kullanilamama sebebi budur. Denklem 5.2°de gosterildigi gibi hesaplanir (Yasar,
2009).

n\ = 2dSin0 (5.2)

Bu denklemde; d bize diizlemler arasindaki mesafeyi, n tam say1 olarak

kirinim mertebesini, A ifadesi X-1s1ninin dalga boyunu verir.

9/' | , \H
& T
=

dsin 6

Sekil 5.5. X-1sinlarinin diizlemden yansimasinin gosterilmesi (Yasar, 2009)

Numunenin yapi1 analizinin yapilabilmesi i¢in ¢ok sayida yansimanin siddet

Olctimii gerekmektedir.

5.5 X-Ismlarmin Temel Ozellikleri

» X-isinlarinin dalga boylar1 0,1A - 100A araliginda olacak sekilde kiigiiktiir.

» X-iginlar elektriksel ve manyetik alanlardan etkilenmezler.

* Duyu organlar tarafindan algilanamazlar.

» Canl hiicrelerde mutasyona ve doku yapisinin bozulmasina yol agtiklar1 i¢in
tehlikelidir.

» Dogrusal olarak yayilirlar.
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Metal, tahta vb. saydam olmayan maddelerden gecebilirler. Ama kursun
levhalardan gecemezler.

Fotoelektrik olay gosterirler.

Enerjiye sahip olmalarindan dolay1 girginlikleri biiyiik olan dalgalardir.
Girigim, kirtnim vb. 6zelliklere sahiptirler (Y1lmaz, 1997).

37



6. DENEYSEL MATERYALLER ve YONTEMLER

6.1 Siiperiletken Malzeme Hazirlama Yontemleri

6.1.1 Kati-hal Tepkime Yontemi

Bu yontem kolay olmasi ve ucuzlugundan dolay1 siiperiletken malzemeler
lizerine yapilan ¢aligmalarda sik¢a kullanilmaktadir (Yazici, 2010). Kati-hal tepkime
yonteminde asil amag¢ malzeme liretirken baglangigtaki maddelerimizi homojen bir
sekilde karigtirmak ve sonrasinda 1sil islem uygulayarak istedigimiz {iriinleri elde
etmektir. Bu yontemde istenilen sonuglarin elde edilebilmesi i¢in kullanilacak olan
maddelerin safligi sarttir. Ilk basta siiperiletken yapisinda olacak tozlar hassas
terazilerde tartiir (Battal, 2015). Daha sonra onceden belirlemis oldugumuz
oranlarda tozlar karistirilir. Bizim i¢in ¢ok dnemli olan homojenligi elde edebilmek

icin tozlarm iyi bir sekilde 6giitiiliip istenen boyutlara getirilmesi gerekir.

Gerekli olan siire boyunca toz Ogiitiildiikten sonra ilk 1sil islem olan
kalsinasyona gecilir. Kalsinasyonda amac¢ toz karisimina Onceki basamaklar
uygularken girmis veya girmis olabilecek yabanci maddelerin, istenmeyen ve
tiretilen iiriinde kusurlara sebep olabilecek gazlarin sicaklikla birlikte iiriinden
ayrilmasini saglamaktir. Bu asamada belli bir oranda homojenlige de katki saglanir.
Firma karisim konmadan once istenen sicaklik ayarlanir. Daha sonra toz firinin
potasina konulur. Belli siirede belli sicaklikta beklenir. Islem bittikten sonra
karistmimiz firindan alinir agatta tekrar ogiitiiliir. Bu 6glitme islemi ara dgtlitme
olarak da isimlendirilir. Bundan sonraki 1s1l islem sinterlemedir. Fakat bu isleme
gecmeden Once toza istenen sekli vermek ve gerekli olan bag kuvvetini elde
edebilmek i¢in presleme yapilir. Yaklasik 3 dakika boyunca gerekli olan 6 ton
arasinda basing uygulanarak tozlar istenen sekillere getirilir. Sekil verme isleminden
sonra sinterleme islemine gegilebilir. Gegis sicakligini yiikseltmek, istenmeyen orgii
kusurlarini, yapida istenmeyen cesitli gazlar1 ortadan kaldirmak, istenen siiperiletken

faz1 elde etmek, atomlar arasindaki baglar1 kuvvetlendirmek i¢in erime sicakligina
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yakin bir degere ayarlanmis firinda sinterleme iglemi gerceklestirilir. Belirli stire
firinda bekletildikten sonra numune oda sicaklifina yavasca sogutulur. Yavas
sogutma sebebi soguma sirasinda numunemizin i¢ kisminda meydana gelebilecek i¢
gerilmeleri Onlemektir. Kalsinasyon isleminde sicaklik BSCCO ile TBCCO tip
siiperiletken malzeme tiirlerinde yaklasik 750-850 °C civarlarma YBCO tiir
siiperiletkenlerde ise 850-950 °C gibi yiiksek degerlere ¢ikmaktadir. Bu yéntemdeki
siireler sicaklik degerleri iiretilmek istenen siiperiletken malzemenin tiiriine gore

degismektedir (Yazici, 2010).

6.1.2 Eritme-Dokiim Yontemi

Bu yontemde amag yiiksek sicaklik firinlarinda yiiksek sicakliga dayanikli
olan potalarda yaklagik 1000-1200°C de belli oranlardaki tozlar1 eriterek atomsal
olarak homojen karisim saglatmaktir. Kati-hal yonteminde oldugu gibi ilk basta belli
oranlardaki tozlar agat yardimiyla karistirtlip istenen boyutta toz hale getirilir.
Ogiitiilmiis tozlar ilk &nce kalsinasyon islemi goriirler. Bu islem sonunda tozlar
yiiksek sicaklifa dayanikli (6rnegin platin) pota icinde, yiiksek sicaklik firminda
yavas yavas sicakligi artirtlarak 1000-1200°C sicakliklarina getirilir ve daha once
belirlenmis bir siire bu sicaklikta bekletilir. Erimis numuneyle yaklasik aym
sicaklikta olacak sekilde baska bir firinda 1sitilmis kaliplara erimis numune dokiiliir.
Yaklagik olarak ayni sicaklik degerinin yakalanmak istenmesinin sebebi sicaklik
farkindan kaynakli gerilmeleri ve g¢atlamalar1 6nleme c¢abasidir. Daha sonra son

asama olan tavlama islemi gergeklestirilir ve siliperiletken malzeme hazirlanmis olur

(Battal, 2015).

6.1.3 Cozelti-jel yontemi

Bu yontem siiperiletken hazirlama yontemi olarak yeni yeni kullanilmaya
baslanmistir. Yontem uygulanirken iiretilmek istenen malzemenin miktar1 kadar,
amonyum nitrat malzemeyle karigtirilir. Daha sonra bir beher iginde 180 ile 200°C
dolaylarindaki bir sicaklikta sivi hale gelinceye kadar karigtirilir. Karigtirmanin
stiresi s1v1 miirekkep mavisi rengini alincaya kadardir. Bu siirecte zehirli gaz ¢ikiglar

mevcuttur. Isitmayla birlikte istenmeyen nitrat, amonyum ve atik su uzaklastirilarak
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koyu renkli ¢okelti elde edilir. Sonraki siirecte bu ¢okelti dgiitiiliir. Ogiitiilerek toz
haline gelen numuneye kalsinasyon islemi uygulanir. Kalsine edilmis tozlar 6giitiiliir
ve diger yontemlerde de yapildigi gibi preslenir. Preslenen numune 1sil islemlere

(tavlama) maruz birakilir. Tavlama isleminden sonra siiperiletken malzeme elde

edilir (Yazici, 2010).

6.1.4 Sol-jel yontemi

Bu yontemde s1vi fazdan kat1 faza yani Sol’den jel’e gecis saglanir. Burada
baslangi¢ tozlar1 bir ¢oziicli yardimiyla ¢ozdiiriiliir. Bu islemde iki adet tepkime
gerceklesir. Bunlar hidroliz ve polimerlesmedir. Bu tepkimeler sayesinde baslangi¢
tozlar1 koloid yapiya sahip sol’e doniisiir. Koloidal yap1 heterojendir. Coziilmiis olan
tanecikler c¢oziiciiden ayrilmazlar. Bu yapit daha sonra normal firinlarinda
kurutulurlar. Burada jel kivamini alir. Bir sonraki asamada yiiksek sicaklik firminin
yardimiyla yakilarak kiil formuna doniislirler. Daha sonra diger yontemlerde
uygulandig: sekilde agatta toz haline getirilir, ilk kalsinasyon uygulanir, tekrar havan
veya agatta dovme islemi gergeklestirilir ve preslenerek tablet haline gelir. Tablet
formundaki numune erime sicakliginin altinda belli bir siire 1sitilarak (Sinterleme)

siperiletken malzeme elde edilir.

6.2 Numunelerin Hazirlanmasi

Stiperiletkenlerin tiretiminde genellikle, istenen gerekli safligin elde edilmesi,
tiriinde istenen kalitenin elde edilmesi, iiretimin maliyetinin diger yontemlere gore
diisiik olmasi, iiretim sirasinda numune hazirlamanin kolay olmasi bakimindan

geleneksel kati-hal yontemi tercih edilmektedir.

Bi-2212’nin uretiminde saf olarak elde edilen Bi2O3, SrCO3;, CaCOs, CuO
kimyasal tozlar1 hassas tart1 ile istenilen oranda uygun bir kap igerisinde bir araya
getirilir. Bu tozlar uygun stokiyometrik oranda olmalidirlar(Bi2.0Sr2.0Ca1.1Cuz0 Oy
gibi).Istenen homojen dagilimm elde edilebilmesi igin tozlarin karistirilmasi islemi 9
saat boyunca uygulanir. Daha sonraki siirecte bu toz karisimi agat yardimiyla

ogiitiilerek istenen kiigtikliikte parcaciklar elde edilir. Bu siire¢ yaklasik olarak 25-30
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dakika kadar stirmektedir. Son karisim sicaklik firininda, onceki ¢alismalar goz
oniinde bulundurularak uygun goriilen kalsinasyon sicaklik ve siiresinde (Bi-2212
i¢in 800°C de 36 saat) 1s1l isleme maruz birakilir. Isil iglem sirasinda 1s1y1 artirma ve
1sty1 diigirme miktar1 dakikada 5°C’dir. Bu kadar yavas degisimin amaci ise
numunede istenen kristal yapiyr elde etmektir. Isil islem sonrasinda firindan
numuneler ¢ikarilir. Tozlar uygun kaliplara yaklasik 290-300 MPa basingta basilir.
Yaklasik olarak 5 dakika basing altinda tutulur. Tavlama islemine gegis yapilir.
Numuneler kaliplar halinde tekrar kiil firinda 840 °C, 850 °C,860 °C olmak tiizere 3
farkli sicaklikta ve 24, 36, 48 saat olmak iizere 3 farkli siirede tavlanirlar. Burada
ama¢ numunelere siiperiletken fazi saglatmaktir. Elde edilen numuneler sayesinde en

iyi tavlama kosullar1 belirlenir.

Sekil 6.1. Agat Havan
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Sekil.6.2. Protherm-Model PTF 12/75/200 Firin
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7. DENEYSEL SONUCLAR

7.1 Elektrik Direng¢ Ol¢iim Sonuglar

Saf ve tek yiizeyi Cu difiize edilmis Bi-2212 siiperiletken malzemelerin
sicaklik ile d¢ elektrik 6zdireng degisimi 65-98 K sicaklik bolgesi arasinda elektrik
Ozdireng deneysel Olgiimlerle belirlenmistir. Elde edilen tiim deneysel sonuglar

grafiksel olarak Sekil 7.1°de gosterilmistir.

1 1 1 | 1 1 1 1
120 -
] E=cu-750
105 ~ Cu-700 o
Cu-650
Cu-600
T 91 Cu-800 B
S Saf -
% 75 - Cu-850 -
e
c
o 60 L
k=1
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Sekil 7.1. Cu’nun Saf ve farkli formlarinin sicaklik ve 6zdireng grafigi

Tezin bu kisminda materyallerin p-T grafiklerinden ¢ikarilacak Onemli
parametreler (kritik onset ve onset gegis sicakliklari, oda sicakligl 6zdirencleri, artik
Ozdireng, artik 6zdireng oranlari, pnorm V& Ap gibi nicelikler) incelenecektir. Detayl
yorumlara baslamadan Once, grafiklerden de anlasilacagr Tlizere c¢alisilan
materyallerin direngleri, materyallerin tavlama sicakligmin degismesi (Bi-2212
kristal yapisina Cu diflizyonuna neden olur ve sicaklik artmasi ile Cu diflizyon

miktar1 artar) ile cok farklilik gostermektedir. Soyle ki, yukaridaki tartisilacak
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karakteristik ozellikler 750°C gibi kritik bir difiizyon tavlama sicakligina kadar
iyilesme gosterirken bu sicaklik degerinden sonra 6zellikler tam tersine kotiilesmeye
baglar. En yiiksek tavlama sicakliginda ise Bi-2212 siiperiletken yapir en koti

degerlere sahiptir.

Detayli tartismamiza ilk olarak siiperiletkenlik gecis sicakligindan daha
yukarida, malzemelerin davranisini inceleyerek baglarsak, bu calisma kapsaminda
tiretilen tiim (saf ve tek yiizeyine Cu difiize edilmis)seramik numuneler gercek
metalik davranisin bir sonucu olarak siiperiletkenlik durumuna pozitif dogrusal
sicakliga-bagli direng (dp/dt>0) sergileyerek gecis yaparlar. Diger bir deyisle, Fermi
diizeyindeki elektronik durum yogunluklar1 logaritmik olarak 1raksar ve bu
durumCu-O; sirali katmanlarinda elektron-fonon etkilesimine neden olur (Allen vd.
1988; Martin vd. 1989; Newns vd. 1991). Ancak, sekilden de anlasilacagi tizere
metalik 6zellik 750 °C’lik tavlama sicakligina kadar siirekli olarak diizenli bir
sekilde artarken, bu tavlama sicakligi degeri istiinde tek ylizeyi Cu difiize edilmis
stiperiletken malzemelerin metalik davranislar geriye dogru gider. Hatta, 850 °C’lik

tavlama sicakliginda mekanik davranis global minimum noktasina kadar azalir.

Saf ve tek yiizeyi Cu difiize edilmis malzemelerin oda sicakligi direnglerine
gelindiginde (psook), metalik karakterizasyon gibi diflizyon tavlama sicakligi ile
benzer 6zellik gostermektedir. Bu degismenin temel nedeni, siiperiletken tanecikler
arast metalik baglantinin iyilesmesi/gerilesmesinden kaynaklanmaktadir. Bagka bir
deyisle, malzemede var olan yerel yapisal bozukluklar ve kusurlar 750 °C tavlama
sicakligina kadar gerilerken, 750 °C’nin istii sicakliklarda (Bi-2212 kristal yapisina
daha fazla Cu girmesine neden olur) bozukluk ve kusurlar sicakligin artmast ile artar.
Bu ylizden asir1 tavlama sicakligi (asir1 Cu difiizyonu) malzemenin metalik
davranigin1 negatif etkiler. Bu baglamda, en iyi metalik davranist sergileyen Cu-750
stiperiletken numunesinin Cu-O2 sirali katmanlarinda optimum hareketli desik

tastyici konsantrasyonu oldugu da bilinmektedir (Tiirkéz vd. 2013).

Oda sicaklik direnglerinin sayisal degerlerine bakacak olursak, tavlama
sicakligmin 750°C’ye kadar artmasi ile psook degerleri 134,49 mQcm’den (saf
numune i¢in) 89,46 mQcm’ye (Cu-750) azaldig1 gozlemlenirken, 750 °C’den daha
yiikksek tavlama sicakliginda direnglerde bir artma gozlemlenir. Hatta Cu-850
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materyali i¢in oda sicakligi Ozdiren¢ degeri 150,12 mQcm olarak bulunmustur

(Cizelge 7.1)

Cizelge 7.1. Olgiim sonug tablosu

) Po Bi-2223 Pox  |4pP (x| RRR P norm
Numuneler |~ 3¢ T (K) [ T2 K) | AT, K) | p @grem®) | P (0 Psedeu -
. /
mQem) | (uem) c c c Gecis m2em) | moem) (PauOK) P ook (pold p)

Cu-Saf 134,49 86,64 8342 8181 161 5,961 541 | - 100,37 3412 134 2,94
Cu-650 103,85 2319 84,34 8327 107 6,044 409 [ - 46,59 57,26 223 081
Cu-700 9145 435 84,45 83,66 0,79 6,109 306 109,39 20,73 70,72 441 029
Cu-750 8946 133 84,86 8452 034 6,151 24 11024 10,61 7885 843 013
Cu-800 12516 60,74 83,72 8239 133 6,002 476 10337 81,07 4409 154 184
Cu-850 150,12 11142 80,45 66,32 1413 5877 674 | - 124,19 2593 121 479

Ancak, Cu-800 6rneginin direnci saf numuneden ¢ok az daha kiigiik (125,16
mQcm) olarak bulunmustur. Bu deneysel bulgular yiiksek iletkenlige sahip bakir
nano parcaciklar1 tavlama sicakligi etkisi ile Bi-2212 kristal yapisinin hem
siiperiletken taneciklerine hem de tanecik sinirlar1 arasina, asir1 sicaklik/Cu atomu
katkis1 ile yapisal bozukluklar ve kusurlarin artmasina ragmen girdigini
gostermektedir. Ayrica, bu tez kapsaminda ¢alisilan tiim numuneler i¢in, 6zdireng
Ol¢iimleri Matthiessen’in kuralina gore yiiksek dogruluk ile uydugu bulunmustur

(Ekin, 2006):

P(T) = Pres + £1(T) (7.1)

Bu denklemde p(T) olarak kisaltilan toplam direng herhangi bir sicaklikta
malzemenin sahip oldugu direng iken, p,(T) kisaltmasi da sicaklik-bagiml 6zdirenci
ifade eder. Esitlikteki son nicelige ( p,,,) gelindiginde, bu terim de 6zdireng Sl¢timii

yapilan materyalin sicaktan-bagimsiz 6zdirencini gostermekte ve bu ylizden
malzemeden malzemeye kristal yapilarindaki noktasal, c¢izgisel, diizlemsel ve
hacimsel kusurlara bagli olarak degismektedir (Li vd. 2010). Ayni zamanda,
deneysel sicaklik-bagimli 6zdireng Ol¢iim sonuglar1 vasitasiyla {iretilen her

malzemenin po, RRR, pnorm, posk Ve Ap niceliklerini belirledik.

Ik olarak, grafiklerden ekstrapolasyon yontemi ile ¢ikarilan po kalic
kusurlari, c¢arpikliklari, bozukluklari, tanecikler arasindaki smir birlesmeleri ve
kristal yapidaki muhtemel ek sacilma merkezleri ile ilgili bir terim iken

(Kalyanaraman vd. 1999; Rullier-Albenquel vd. 2000; Chen vd. 1995), p3ook/pask
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parametreleri arasindaki oran olan RRR, materyal kalitesi ile ilgilenir (Xu vd. 2009).
Artik Ozdirenci simgeleyen Ap, calisilan malzemenin oda sicakligi 6zdirenci ile
stiperiletken baslangi¢ sicakligr arasindaki fark (psooxk —pook) ile iliskili iken, pnorm
terimi ise poo/Ap orani ifade eder. Bu parametrelerin bulunmasinda kullanilan pgok
degeri materyal kristal yapisi boyunca gergeklesen safsizlik sacilmasi ve kafes

gerilmesi ile ilgili bir terimdir.

Bu tez kapsaminda {iretilen her bir numune i¢in bulunan parametreler Cizelge
7.1°de detayli olarak listelenmistir. Cizelge 7.1°den de agik¢a goriilecegi {izere, kalici
kusurlari, c¢arpikliklari, bozukluklari, tanecikler arasindaki smir birlesmeleri ve
kristal yapidaki muhtemel ek sagilma merkezleri ile ilgili olan po degerleri sistematik
olarak 86,64 mQcm gibi bir degerden diflizyon tavlama sicakliginin 750 °C’ye
artmasi ile 1,33 mQcm gibi global bir 6zdireng degerine geriledigi bulunmustur.
Lakin tavlama sicakliginin artmasi ile bu deger hizli bir sekilde yiikselerek Cu-850
numunesi i¢in en yiiksek Ozdiren¢ degerine (11,42 mQcm) yiikselmistir.
Malzemelerin elektrik iletkenlik dogasindaki bu degisme (artma/azalma) calisilan
materyallerin kristal yapilarindaki Cu-O sirali katmanlari boyunca olusan tanecik
sinirlarindaki  kusurlarin, c¢arpikliklarin  ve bozukluklarinin  azalip/artmasindan

kaynaklanmaktadir.

Yine benzer olarak, saf materyal i¢in 100,37 mQcm olarak bulunan peok
degeri, tavlama sicaklifinin belirli bir degere kadar artmasi ile (750°C) bu 6zdireng
parametresi 10,61 mQcm’ye kadar (global minimum 6zdireng noktasi) diiser. Ancak,
tavlama sicakligi 750°C’nin lizerine ¢iktiginda Bi-2212 siiperiletken numunelerinin
safsizlik sagilmasi ve kafes gerilmesi giderek artmasi yiiziinden bu deger 124,19
mQcm’e kadar artar. Uretilen Bi-2212 malzemelerin kalitelerinin nasil degistigini
bize hesaplanan RRR parametreleri gosterecektir. Bu oran tavlama sicakliginin 750
°C’de olmasi ile en yiiksek degerini (8,43) alirken en diisiik deger ise 1,21 ile Cu-850
stiperiletken numunesine aittir. RRR degerindeki bu fark Cu-700 ve Cu-750
stiperiletken materyalinin kristal yapisindan Bi-2223 fazinin da baskin bir sekilde
kendini gostermesinden kaynaklanmaktadir. Yani, ileri diizeyde Bi-2212 malzeme
kalitesi i¢in en uygun tavlama sicakliginin (Bi-2212 siiperiletken kristal yapisina

optimum Cu atomu girmesi) 750 °C olarak belirlenmistir. Ayrica, Ap V€ pnorm
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parametreleri bu boliimiin ilerleyen kisimlarinda gecis sicakligi ve parametreler

arasindaki ampirik formiiller ve korelasyonlar tanimlamak i¢in kullanilacaktir.

Sicaklik-bagimli dc 6zdireng grafiklerinden ¢ikarilacak diger Snemli bir
sonugta, difiizyon tavlama sicakligi ile numunelerin kritik onset (T ") ve ofset (
T ) gecis sicakhigmin nasil degistigini incelemektir. Ayrica, bu iki gegis
arasindaki fark (AT, =T™"-T°™") yani genisleme derecesi de tezin bu kisminda
incelenecektir. Deneysel sonug ve tartigmalara ge¢gmeden &nce T ™ ve T°™
arasindaki farki su sekilde agiklanmahdir. T2™ izole edilmis taneciklerin
siiperiletkenlige ge¢mesi (graniiller igi) ile ilgili bir parametre iken, T°™* ise
tanecikler arasi (ara graniiller bolgelerin) siiperiletken fazina gegmesi ile iliskili bir
parametredir. Ayrica, T ™" degeri numunenin kristal yapisindaki farkli fazlarla da
degisir (Awad vd. 2012). Bizim numunelerimize ait bu gegis sicakliklar1 Cizelge
7.1’de acik¢a verilmistir. Cizelgeden de anlasilacagi flizere, diflizyon tavlama
sicakligi (Bi-2212 kristal 6rgiiye Cu difiizyonu saglar) hem taneciklerin hem de
tanecikler arasi baglantilarin siiperiletkenlik fazina gecme degerlerini ciddi sekilde
etkilemistir. Ayrica, optimum hareketli desik tasiyici konsantrasyonunun, hatali
tanecik yonelimleri, simir tanecik zayif-baglantilari, oksidasyon durumundaki
homojenlik, lokal yapisal kusurlar, ¢arpikliklar, bozukluklar, siiperiletken tanecikler

arasi etkilegimler ve ortalama tanecik boyutundaki hizh artig/azalma da T ™ ve

T ™ gecis sicaklarmi ciddi derecede etkiler (lanculescu vd. 2006; Rao vd. 1993).

Daha teknik olarak bakacak olursak, 750 °C’ye kadar olan difiizyon tavlama
sicakligl, Bi-2212 (yiiksek) siiperiletkenlik fazini bakir diizlemlerinin yonelimini
tyilestirir. Yani, optimum miktarda yabanci bakir atomlarinin kristal kafesine
katilmas1 dogas1 geregi asirt katkili olan Bi-2212 sistemi optimum katkilanmig
sisteme getirir ve boylece daha fazla Cooper ¢iftleri olusumuna ortam saglar (Song-
Shan vd., 2007). Ancak, tavlama sicakligi 750 °C’nin istiine ¢1ktig1 zaman optimum
katki durumundaki Bi-2212 kristal sistemi Cu 3d ve O 2p aras1 hibrit mekanizmasi
yiiziinden (Cu 3d ve O 2p dalga fonksiyonlarindaki Ortiigmenin azalmasi) az
katkilanmis duruma gecer ve Fermi enerji seviyesindeki elektronik durum

yogunluklar1 bosluk tuzaklama enerjisinde azalma yiiziinden belirli bir yere sinirlanir
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(Eskes ve Sawatzky, 1988). Boylece, siiperiletkenlik zarar goriir. Bu mekanizma,

tavlama sicakhigi ile neden T°™* ve T°™* degerlerinin arttigim ya da azaldigim

aciklamada oldukga basarilidir.

Son olarak, Cu atomlarmin Bi-2212 kristal matrisine optimum katkilanmasi
O(1)CuAlg ve Blg fononlarinin énemli bir sekilde yumusamasina neden olur. Tam
tersine optimum Cu konsantrasyonu kristaldeki Bi-O ¢ift katmanli yapidaki
degerlilik elektronlarinin (oksijen seviyesi) azalmasima neden olur. Bdylece,
O(2)SrAlg fononu sertlesir ve siiperiletkenlik artar (Yildirim vd. 2012; Kakihana
vd. 1996). Diger bir deyisle, Bi-2212 kristal yapisina optimum bakir katkisinda Cu-
O sirali katmanlarindaki desik sayisi artar ve katmanlarda bulunan atomlara ait
titresim modlariin siddeti de azalan metalik perdeleme ile hizli bir sekilde artar.
Uzun lafin kisasi, Bi-2212 kristal orgliye optimum yabanci bakir atomlari
katkilanmasi, Fermi enerji seviyesindeki elektronik durum yogunluklarinin (hareketli
desik tasiyict konsantrasyonu), ¢ bosluk anizotropisinin artmast ve oOzellikle de
O(1)CuAlg ve Blg fononlarinin yumusamasi kritik gecis (hem ofset hem onset)

sicakliklarinin artmasina neden olmustur.

Stiperiletken kritik gecis sicakliklarinin sayisal degerlerine bakacak olursak,
kritik onset gecis sicaklik degerleri 83,42 K’den 84,86 K’e dogru tavlama
sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi ile yilikselmektedir. Bu belirli tavlama
sicakliginin (750 °C) iistiindeki degerlerde onset sicaklik degerleri sert bir sekilde
diistiigii bulunmustur. Hatta Cu-850 numunesi i¢in bu onset degeri 80,45 K’e kadar
geriler. Ancak Bi-2223 fazin baskin etkisi sonucunda (psedeu gegisler dikkate
alindiginda) Cu-650, Cu-700 ve Cu-750 inorganik kati malzemelerin onset gegis
sicakliklart sirasi ile 103,37 K, 109,39 K ve 110,24 K bulunur.

Benzer olarak, tez kapsaminda hazirlanan 6rneklerin siiperiletken kritik ofset
gecis sicakliklart 750 °C’ye kadar az da olsa artma gosterirken bu tavlama
sicakligindan sonra ofset degerleri dramatik olarak diigmiistiir. Bu baglamda, en
biiyiik ve en diisiik siiperiletken ofset gegis sicakliklart 84,52 K (Cu-750 malzemesi
igin) ve 66,32 K (Cu-850 materyali i¢in) olarak bulunmustur. Cu-850 materyali igin
bu hizli diislisiin nedeni, bakir atomlariin olusturdugu kusurlarin yani sira kristal

yapisinda farkli fazlarinda belirgin olmaya baslamasindandir. Ayni1 zamanda, her bir
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numunenin genisleme derecesi (AT, =T " -T ™) incelenecek olursa, AT, degeri

750 °C’lik tavlama sicakligina kadar hizli bir sekilde azalirken (0,34 K’e kadar
diismiis) bu degerden sonra zorlayict bir sekilde artarak maksimum degerine (14,13
K) ulagsmistir. Genisleme derecesi, siiperiletken malzemelerin teknolojik, endiistriyel
ve biiylik Olgekli uygulamalari i¢in biiyiik bir problem oldugu diisiintildiigii zaman,
elde edilen sonuglar dogrultusunda 750 °C diflizyon tavlama sicakligi (Bi-2212
fazin1 arttiran) bir ylizeyi Cu kaplh Bi-2212 siiperiletken materyallerin kendisine

uygulama alaninda daha fazla yer bulmasi i¢in en ideal sicaklik olarak bulunmustur.

7.2 Toz XRD Sonug¢lar

Tezin bu boliimiinde, tek yiizeyine bakir difiize edilmis Bi-2212 siiperiletken
malzemelerin kristallilik derecesi, tanecik yonelimi, ortalama tanecik boyutu, faz
fraksiyonu ve kafes sabit parametreleri oda sicakliginda atmosferik ortamda 260 =3—
60° araliginda toz XRD olclimleri ile incelendi. Yiiksek faza (H) (Bi-2223), diisiik
faza (L) (Bi-2212) ve ¢ok diisiik faza (VL) (Bi-2201) ait kirinim 1sinlarindan gelen
karakteristik desen pikleri H (hkl), L (hkl) ve VL (hkl) Miller indisleri ile Sekil

7.2’de detaylica verilmistir.
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Sekil 7.2. XRD 6l¢iim sonuglari

Sekilden 7.2°den anlasildig: {izere, kristal diizleminden kirinima ugrayan 1sin
demetlerinin biiyiik yansima siddetleri genel olarak (001) kirinim yiizeyindendir. Bu
da hazirlanan malzemelerin kristal yiizey yonelimlerinin c-yoniinde oldugunu
gostermistir (Dogruer vd., 2012). Benzer olarak, malzemelerin 850 °C’ye kadar XRD
deseninde bakir katyonu ya da herhangi bir faza ait kirinim deseni goriilmemistir.
Ancak tavlama sicakligr 850 °C oldugu zaman, kristal yap1 igerisinde hem VL faz
hem de Cu katyonuna ait faz belirmeye baglamistir. Bu baglamda, 800 °C’ye kadar
Cu iyonlarmin Bi-2212 kristal orgiisiinde ¢oziintrligii gosterir (Vinu vd., 2008;
Shabna vd., 2009). Diger bir deyisle, faz fraksiyonu difiizyon tavlama sicakligi ile
ciddi bir sekilde degismektedir. Ayrica, Sekil 7.2’den H fazina ait pik siddetleri 750
°C’ye kadar belirgin bir sekilde artarken, bu tavlama sicaklik degeri sonrast H fazi
pikleri tekrar azalmakta ve tavlama sicakligi 850 °C oldugu zaman hem bakir
katyonu hem de VL faza ait olan (006) VL ve (0012) VL pikleri XRD deseninde 26
= 21,88° ve 43,75° degerlerinde ortaya ¢ikmaya baglamistir. Cu-850 siiperiletken
orneginde yeni goriinen pikler, asir1 difiizyon tavlama sicaklifinin malzemelerin

kristal yapisina ve sliperiletken 6zelliklerine agik¢a zarar verdigini gostermektedir.
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Diger bir deyisle, Bi-2212 fazinin difiizyon tavlama sicakligina baghliginin kirilma

noktas1 850 °C dir.

Cizelge 7.2. Saf ve bir ylizeyi bakir difiize edilmis Bi-2212 siiperiletken
malzemelerin toz XRD verileri

Bilesenler | a c Birim Kesir (=%) Ortalama Je
(A) | (A) 2212 - 2223 - Diger | Kristalit | (Acm?)
(VL, Cu20 ve Cu) B&ynﬂ;“

Pure 5.41 | 30.62 82.8 17.2 0 53.4 281
Cu-600 | 5.40 | 30.96 75.1 24.9 0 58.7 335
Cu-650 |5.38 | 31.79 67.3 32.8 0 61.6 376
Cu-700 |5.33|34.02 63.6 26.4 0 64.3 409
Cu-750 |5.32 | 34.68 60.4 39.6 0 68.1 421
Cu-800 |5.40(30.86| 76.1 20.3 4,6 57.2 310
Cu-850 5431|3055 | 67.7 14.9 17.4 49.4 118

Cizelge 7.2°de saf ve bir yiizeyine Cu difiizyon edilmis numunelerin saflik

faz ylizdelikleri listelenmistir.

I
f y223) = Z 2223(hkl) (72)
( ) Z I 2223(hkl) + Z I2212(th) + Z I 2201(hkl)
z I 2212(hkl) (73)

f(2212) =
z o212y + z Loposniy + Z | 22010y

I
f _ Z 2201(hKl) (7.4)
(2201)
Z I 2201hkty T Z I 2212hkl) T z I 2223(hkl)

Burada I, fazlara ait pik siddetlerini gostermektedir. Yapilan hesaplamalara
gore, saf Bi-2212 stiperiletken malzemesinin L ve H fazlari sirasi ile %82,8 ve %17,2
olarak bulunmustur. Tavlama sicakliginin belirli bir degere (750 °C) kadar artmasi
ile H faz degeri %39,6’a kadar artarken, buna karsin L faz1 %60,4 degerine kadar
gerilemistir. Bu tavlam sicakligt degerine kadar diger fazlar XRD deseninde
goriilmemistir. Ancak, tavlama sicakligi artmasi ile hem Cu katyonuna ait fazlar hem

de VL fazma ait pikler belirmistir. Bu baglamda, Cu-850 materyali i¢in L ve H
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fazlar1 siras1 ile %67,7 ve %14,9 olarak hesaplanirken, diger fazlara ait pik
degerlerinin kristal yapidaki degeri %17,4 (VL = % 4; Cu20 = %7 ve Cu = %7)’tiir.
Bu sonuglara dayanarak, 850 °C hem Bi-2212 hem de Bi-2223 siiperiletken faz1 igin
zararhdir. Bu olgu da yukarida direng Ol¢limlerinde elde edilen sonuglari
dogrulamaktadir. Ayni zamanda tavlama sicakligi ile fazlar arasindaki bu iliski hiicre
kafes sabitleri ile de tartisilabilir. Bu caligmada iiretilen siiperiletken numunelerin
tetragonal birim hiicre yapisina gore dencysel XRD sonuglarindan elde edilen d
parametrelerini kullanarak kafes 6rgii sabitlerini (a ve c¢) hesapladik. Bulunan tiim
degerler sayisal olarak Cizelge 7.2’de verilmistir. Cizelgeden agikca goriilecegi
lizere, a hiicre parametresi saf numune igin 5,41 A olarak hesaplanirken, bu deger
difiizyon tavlama sicakligmin 750 °C’ye artmasi ile sistematik olarak 5,32 A kadar
azalirken, tavlama sicakliginin daha da artmas ile a-eksen uzunlugu tekrar hizli bir
seklide artarak Cu-850 numunesi i¢in 5,43 A degerine uzamustir. c-eksen uzunlugunu
bulgularma gelindiginde, saf numunenin degeri 30,62 A olarak bulunmustur. Bu
deger difiizyon tavlama sicakligi degerinin artmasi ile monoton olarak Cu-750
materyali icin 34,68 A degerine kadar uzadig1 hesaplanmustir. Ancak, asir1 tavlama
sicakli ile ¢ hiicre parametre degeri bir anda hizli bir diisiis yaparak Cu-850
malzemesi i¢in 30,55 A degerini almistir. Tavlama sicakliginin 750 °C’ye artmasiyla
a kafes parametresinin azalmasi ve c-eksen uzunlugunun artmasinin nedeni hem Cu-
Oz siral1 katmanlarindaki hareketli bosluk konsantrasyonlarinin artmas: hem de Bi-O
ikili katmanlarindaki oksijen seviyesindeki degerlilik degisimi olarak gosterilir
(Sarun vd., 2009; Nguyen-Van-Huong vd., 1997). Ayrica, ortalama kristal boyutunun
tavlama sicakligr ile degisimi XRD deseninden c¢ikarilacak diger bir sonuctur. Bu
calismada malzemelerin ortala kristal boyutlarini Scherrer—Warren yaklagimi
kullanarak hesapladik (Cullity ve Stock, 2001; Yildirim, 2013). Elde edilen tim
hesaplamalar1 Cizelge 7.2 igerisine yerlestirdik. Cizelge 7.2’den de goriilecegi iizere,
c-eksen uzunlugunun tavlama sicakligi ile degisimine benzer bir egilim vardir.
Kristalit boyutu saf Bi-2212 materyali i¢in 53,4 nm olarak bulunurken, tavlama
sicakligimin 750 °C’ye kadar artmasiyla tanecik boyutu hizli bir sekilde artarak Cu-
750 numunesi i¢in 68,1 nm olarak hesaplanmistir. Bu deger Cu-800 malzemesi i¢in
57,2 nm ve Cu-850 materyali i¢in 49,4 nm (global minimum deger) olarak
bulunmustur. Yapilan hesaplamalara gore, tanecik boyutu maksimum biiytikliigiine
optimum tavlama sicaklifinda taneciklerdeki kuplajlanmanin ve kristal diizlem

yoneliminin gelismesi ile ulasir. Diger bir yandan, tavlama sicaklifinin asir
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artmastyla ortalama kristal biylikliglindeki hizli azalma ise Cu-O2 sirali
katmanlarindaki lokal yapisal kusurlarnin, kafes gerilmelerinin, carpikliklarinin,
bozukluklarinin ve tanecikler arasi etkilesim problemlerinin artmasindan

kaynaklandig1 gosterilebilir.

7.3  Bi-2212 Materyalinin Kritik Akim Yogunlugu Arastirmasi

Tezin bu kisminda, Bi-2212 ana matrisine bakir atomlari eklenmesiyle
calisilan materyallerin hem aki ¢ivileme mekanizmasina hem de malzemelerin kristal
yapisinda Cu-O» sirali katmanlarindaki siiperiletken tanecikleri arasinda etkilesim
kalitesine etkisi transport kritik akim yogunlugu deneysel Ol¢iimleri ile arastirildi.
Bilindigi iizere, tanecikler arasi siir baglantilarini incelemek i¢in transport kritik
akim yogunlugu (J %) ve magnetik kritik akim yogunlugu (J . “?") olmak iizere
temelde iki farkl kritik akim yogunlugu inceleme mekanizmasi vardir. Ayrica, bu iki
Ol¢iim araciligiyla arastirmacilar yapisal deformasyon hakkinda, kiitle yogunlugu
arastirmalarindan daha detayli bilgiye sahip olur. Ancak, bu metotlar arasinda ilki
(transport bulgular) uygulanan akimin tim materyaldeki bulunan kusurlar (noktasal,
cizgisel, diizlemsel ve hacimsel ) boyunca akmasinin sonucunda elde edildiginden
dolay1 daha giivenli sonu¢ verir. Bu ylizden, bu metot bilim insanlarinca daha fazla
tercih edilenidir (Tinkham, 1996; Ketterson ve Song, 1999). Diger bir yaklasimla,
manyetik kritik akim yogunlugu gercek akim yogunlugu degerlerinden ¢ok daha
biiylik degerler olarak bulunur. Kristal yapidaki taneciklerin birlesmis/ biitiinlesmis
olgusundan dolayr hem diisiik hem de yiiksek manyetik alan altinda da kritik akim
yogunlugu gergek degerinden daha biiyiik olarak ol¢iiliir (Horvat vd., 2004). Biz de
tez kapsaminda ¢alisilan numunelerin gergek kritik akim yogunluklarina daha yakin
sonuglar elde edebilmek ic¢in transport kritik akim yogunlugu deneylerini
gerceklestirdik. Bulunan akim yogunlugu degerleri ile Bi-2212 kati inorganik
malzemelerin  kristal Orgiisiine bakir atomlar1  katkisinin  aki  ¢ivileme
mekanizmalarindaki ve siiperiletken tanecikler arasindaki baglanma kalitesindeki
degisimleri detayli olarak yorumlandi. Geleneksel kabule gore, sicakligin, akimin ve
uygulanan manyetik alanin artmas1 Bi-2212 gibi ikinci tip siiperiletken
malzemelerinin dogasinda bulunan girdaplarin daha hizli hareket etmesini saglar

(Gupta vd., 2010). Bu yiizden, malzemelerin kristal yapisi igeresinde olusturulacak
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yapay etkili aki ¢ivileme merkezleri (yapay kusurlar) bu tiir materyallerin eksik
Ozelliklerini tamamlamasina ve cesitli yeni, ¢ekici ve uygulanabilir alanlarda
kullanilmasia olanak saglayacaktir (Yildirim vd., 2014). Bu g¢alismada, Bi-2212
krsital yapisina bakir atomlar1 katkilayarak tanecik i¢i ve tanecik sinirlari arasi
boyunca etkili ¢ekirdeklenme merkezleri (yapay aki ¢ivileme merkezleri)
olusturularak girdaplarin ¢ivilenmesi saglanacaktir. Sabit s1vi azot sicakliginda (77K)
numuneler i¢in bulunan transport kritik akim yogunlugu ( J. ) degerlerine
gelindiginde, saf numunenin J, degeri 281 A.cm™ olarak bulunmus iken, bu deger
diflizyon tavlama sicakliginin artmasi ile siirekli artmakta ve sicaklik 750 °C’ye
geldiginde J, degeri global maksimumu ulasmus (421 A.cm™), sicakliktaki artisla bu
deger tekrar 310 A.cm®’ye kadar diismiistiir. Tavlama sicakliginin daha da artmas1
ile bulunan J. degeri 118 A.cm?ye kadar gerilemistir (bkz. Cizelge 7.2). J,
degerindeki hizli degismenin temel nedeni yiiksek elektronegatif bakir atomlar1 aki
civileme bolgelerine sikica baglanip yapay c¢ekirdekleme merkezi olusturularak kritik
akim yogunlugunun artmasina neden olmus olmasindandir (Dew-Hughes, 1974;
Brandt, 1995). Diger bir yandan, /. deki azalma ise Bi-2212 kristal yapisina asir1
miktarda yabanci bakir atomlarinin girmesi (kalict lokal yap1 kusurlarmin,
carpikliklarinin, bozukluklarin, tanecikler arasindaki sinir birlesmelerinin ve tanecik
yonelimi problemlerinin artmasi) aki ¢ivileme mekanizmasina ve siiperiletken
tanecikler arasindaki baglanma kalitesinin azalmasina neden olmasindan dolayidir.
Ozet olarak, Bi-2212 kristal yapisindaki girdap hareketleri sistemdeki bakir atomu

konsantrasyonlarina hassas bir sekilde bagli oldugu bulunmustur.

7.4  Bi-2212 materyalinin kiitle yogunlugunun bakir atomlarla
degisimi
Kiitle yogunlugu ikinci tip siiperiletken malzemelerin tanecikler arasi sinir
baglantilarinin ve transport 6zelliklerini incelemek i¢in vazgecilmez karakterizasyon
metotlarindan birisidir. Bu yiizden bilim insanlar1 yogunluk Olc¢limleri ile
stiperiletken sistemlerin sergiledigi kritik akim yogunlugu ve tanecik baglantilart
arasindaki iligkiyi rahatlikla inceler. Bu ¢alismada, diflizyon tavlama sicakliginin
bakir difiize edilmis Bi-2212 malzemesine olan etkisini Arsimet yasasi vasitasiyla
inceledik. Saf BSCCO sistemin yogunluguna gore normalize edilmis deneysel

bulgular 6nceki boliimde detayli olarak verilmistir (bkz.Cizelge 7.1). Hesaplamalarda
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saf BSCCO materyalinin yogunlugu ~6,302 g/cm?® olarak kabul edilmistir (Zalaoglu
vd., 2015; Kocabas ve Ciftcioglu, 2000). Tablodan goriilecegi iizere, iiretilen kati
siiperiletken malzemelerin kiitle yogunluklar1 diflizyon tavlama sicakliginin 750
°C’ye kadar artmasi ile 5,961 den 6,151 g/cm®e yiikseldigi goriiliirken, tavlama
sicakligmin artmasi ile bu deger Cu-800 numunesi i¢in 6,002 g/cm®’e diismiistiir.
Sicaklik 850 °C oldugu zaman kiitle yogunlugu 5,877 g/cm?® gibi bir degere kadar
gerilemistir. Yogunluk degerinin tavlama sicakligi ile artmasinin temel nedeni yeteri
kadar yabanci bakir atomunun Bi-2212 kristal 6rgii yapisina (hem tanecik i¢ine hem
de tanecikler arasi sinirlara) katilmasi ile siiperiletken tanecikler arasi etkilemigim
stirekli olarak iyilesmistir. Ancak, diger taraftan asir1 tavlama sicakligir (Bi-2212
kristal yapisinda Cu-O; sirali katmanlarina asir1 bakir atomu girmesine neden olur)
yeni olusan kalic1 lokal yap1 kusurlarinin, ¢arpikliklarinin, bozukluklarin, tanecikler
arasindaki sinir birlegsmelerinin ve tanecik yonelimi problemlerinin artmasi yiiziinden
materyalin yogun bir kristal yapt olusumunu engeller. Bu yiizden, asir1 tavlama
sicaklik degeri kritik akim yogunlugunun azalmasina neden olur. Zaten bu sonucu

Materyallerin Krtik Akim Yogunlugu Arastirmas: kisminda elde etmistik.

7.5 Saf ve tek yiizeyi Cu difiize edilmis Materyallerin Bosluk
Parametrelerine Teorik bir Bakis

Bu kisimda malzemelerin gézenek parametrelerini (tanecik derecesi) teorik

olarak hesaplandi.

Burada psar saf BSCCO materyalinin yogunlugu iken, pmat ise bakir
katkilanmis numunelerin bagil yogunu gostermektedir (Poole vd., 1995; Reddy vd.,
1996).

p = Zsaf7Pmat , 100 (7.5)
Psaf
Hesaplanan tiim degerler Cizelge 7.1°e titizlikle yerlestirilmistir(bkz. Cizelge
7.1). Bulunan bu degerlere gore, deneysel kiitle yogunlugu bulgularinin tam tersine,
tavlama sicakliginin artmasi ile bosluk parametresi (P) % 5,41°den % 2,40’a kadar
diiserken, sicakliginin 800 °C oldugu zaman P degeri tekrar artarak % 4,76’a kadar
artmigtir. Hatta Cu-850 materyali igin P parametresi % 6,74 gibi en yiiksek degerine
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tirmanmistir.  Cok hizli artmasimnin temel nedeni Bi-2212 kristal matrisinde

kusurlardan kaynaklanmaktadir.

7.6  Deneysel Mikrosertlik Bulgulari

Tezin bu boliimiinde bir yiizeyine bakir diflizyonu gergeklestirilen Bi-2212
stiperiletken malzemelerin mekanik performanslarinin ve karakteristiklerinin tavlama
sicakligi ve 0,245 N-2,940 N uygulanan sabit test yiikleri ile nasil degistigini
inceledik. Bu baglamda, ilk olarak tavlama prosesinden sonra mekanik performans
ve mikro yapr arasindaki iliski tartisilacaktir. ikinci olarak, ¢alisilan materyallerin
tipik c¢entik boyut etki (ISE) ve ters c¢entik boyut etki (RISE) davranisini statik
sikistirma yiik altinda belirlenecektir. Burada, ISE olarak kisaltilan 6zellik uygulanan
centik test yiikiiniin artmasi ile dogru mikrosertlik degerlerinin (dogrusal olmayan)
azalmasi olarak bilinir ve Vickers sertlik degerleri uygulanan kuvvetlere ters olarak

bagimlidir (EImustafa ve Stone, 2003).

Diger bir yandan, RISE davranis 6zelligi ise mikrosertlik karakteristiklerinin
uygulanan test yiikii ile artmasi ile iligkilidir ve Vickers sertlik degerleri uygulanan
kuvvetlere dogrusal olarak bagimlhidir (Sangwal, 2000; Awad vd., 2011). ISE ve
RISE davranislar1 arasindaki temel fark, calisilan malzemelerin yiizey enerjileri
arasindaki farktan kaynaklanmaktadir (Zalaoglu vd., 2013). Uciincii olarak, deneysel
mikrosertlik  sonuclarindan, siiperiletken malzemelerin metaliirji, teknolojik,
miihendislik, endiistri ve biiyiik 6lgekli mithendislik uygulamalarindan sorumlu olan,
elastik modiilli, kirilma toklugu, akma mukavemeti, kirilganlik endeksi, egilme
dayanimi ve elastik sertlik katsayisi gibi 6nemli mekanik 6zellikler de tartigilacaktir.
Son olarak da, malzemelerin doygunluk (plato) bolgelerinde yiikten bagimsiz
mekanik 6zellikleri degisimi farkl teorik yaklasimlar kullanilarak modellenecek ve
bir yiizeyi bakir difiize edilmis numunelerin modellenmesi kullanilacak en iyi teorik

teknik belirlenecektir.

Cok 1iyi bilindigi iizere, kuprat siiperiletken (seramik) malzemeler Kristal
yapilarindaki Cu-Oz sirali katmanlar1 boyunca olusan tanecik sinirlarindaki kusurlari,
carpikliklar1 ve bozukluklar1 yiiziinden kirilgan bir dogaya sahiptir (Sheahen, 2002).

Kristal orgiideki yabanci katkilarin varligi diizensiz tanecik yonelimlerinin ve sinir
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tanecik zayif-baglantilarinin artmasina daha fazla katkida bulunur. Bu yiizden, kritik
gerilme degeri garpici bir sekilde azalir ve dislokasyon hareketleri, bosluk ve catlak
ilerlemesi kristal yapi igerisinde kritik hiz degerine ¢abucak ulasir. Diger bir deyisle,
kristal matrise yeni katkilanan materyaller yapay bosluklar ve catlaklar tiim malzeme
boyunca yayilmasi hizlandirir. Sonug olarak, bosluk ve catlak ilerlemeleri kontrol

dis1 olur ve numuneler ani bir sekilde kirilir.

Diger bir taraftan, bazen kristal Orgiiye katkilanan materyaller calisilan
malzemelerin gerilme arttirict ve ¢atlak olusumu bolgelerini baskilar. Boylece,
catlagr hizlandiran kusurlar, dislokasyon hareketleri ve gatlak ilerlemesi ciddi bir
sekilde kirilma bolgelerinden saparlar, yavaslar ve hatta hi¢bir sekilde kritik yayima
hizina ulagamaz. Bu c¢alismamizda, bir yiizeyi bakir ile kaplanmig Bi-2212
stiperiletken malzemelerin mekanik 6zelliklerine iizerine tavlama sicakliginin (850
°C’ye kadar) pozitif veya negatif etkilerini 0,245 N-2,940 N’luk statik test yiiklerde
gerceklestirilen Vikers sertlik olgiimleri vasitasiyla arastirdik. Elde edilen 6lgiim

sonuclar1 Cizelge 7.3’iin icerisinde detaylica verilmistir.

Cizelge 7.3. Deneysel bulgular tablosu-I

0,245 9,2844 5,27067| 432,00256 1,75689| 1,394278136 | 18,33434| 3,780214194

0,49 13,6246 4,895 401,21133 1,63167| 1,343670713 | 16,10895| 3,643005651
Cu-650 0,98 19,4297 4,8139| 394,56409 1,60463| 1,332493304 | 15,64479| 3,612701081
1,96 27,5002 4,80604| 393,91986 1,60201| 1,331405036 | 15,60012| 3,609750504

2,94 33,6830 4,8054| 393,86740 1,60180( 1,331316379 | 15,59648| 3,609510164

0,245 8,6927 6,01257| 492,81128 2,00419| 1,544411407 | 23,08635| 3,893114213

0,49 12,6254 5,70049| 467,23211 1,90016| 1,503796333 | 21,03034| 3,790732743
Cu-750 0,98 18,0721 5,5643| 456,06950 1,85477| 1,485724194 | 20,15897| 3,745176947
1,96 25,5855 5,55228| 455,08430 1,85076| 1,484118598 | 20,08283| 3,741129589
2,94 31,3691 5,54048| 454,11713 1,84683| 1,482540694 20,0082| 3,737152054

0,245 11,9640 3,17408| 260,15871 1,05803 1,165345 7,547989 2,723726
0,49 15,8228 3,6294| 297,47833 1,20980 1,246129 9,543572 2,912540
Cu-850 0,98 22,3181 3,64849| 299,04301 1,21616 1,249402 9,631591 2,920189
1,96 31,5441 3,65278| 299,39463 1,21759 1,250136 9,651419 2,921906
2,94 38,6292 3,65358| 299,46020 1,21786 1,250273 9,655118 2,922226




Cizelge 7.3’de agikga gorildiigli iizere tek yiizeyi Cu diflize edilmis
stiperiletken malzemelerin mekanik performanslar1 750 °C’lik tavlama sicakligina
kadar stirekli olarak diizenli bir sekilde artarken, bu tavlama sicakligi degeri iistiinde
malzemelerin mekanik performanslar1 ciddi bir sekilde zarar goriir. Hatta, bu
ozellikler 850 °C gibi tavlama sicakliginda mekanik davranigs global minimum
noktasina kadar azalir. Mekanik performans davraniglari arasindaki fark Cu-O; siral
katmanlar1 boyunca artan/azalan lokal yapisal kusurlar, hatali tanecik ydnelimleri,
sinir tanecik zayif-baglantilari, ¢arpikliklar, bozukluklar ve siiperiletken tanecikler
aras1 etkilesimlerden kaynaklanmaktadir. Bu baglamda, tek yilizeyi bakir difiize
edilmis Bi-2212 siiperiletken malzemelerin kristallilik derecesinin gelismesi i¢in
optimum tavlama sicaklik degeri 750 °C olarak belirlenmistir. Burada sunun da
altinda ¢izmek gerekirse kritik gerilme degerinin artmasina neden olan optimum
tavlama sicakligi, kristal 6rgli boyunca ¢atlak biiyiimesinin hizin1 azaltir (bosluk ve
catlak ilerlemesini yavaglatir). Uzun lafin kisasi, Bi-2212 kristal yapisina optimum
bakir iyonu girmesi yapi igerisindeki kalici bosluk ve catlaklarin kritik yayilma
hizina gelmesine neden olur. Bunun yani sira, deneysel grafikler mekanik sertlik,
dayaniklilik, kirilma ve egilme dayanimimin 750 °C tavlama sicakligina kadar ciddi
bir sekilde arttigini gostermistir. Bu da Bi-2212 kristal dokunun dayanikli tetragonal
fazinin arttigma isaret eder. Ancak, yukaridaki bahsedilen karakteristik 6zellikler,
750 °C gibi kritik bir tavlama sicaklik degerinden sonra gerilme-kaynakli faz
doniisiim mekanizmanin varligi yiiziinden hizli bir sekilde azalmaktadir. Diger bir
deyisle, kristal matris igerisine fazla miktarda bakir iyonu girmesi Bi-2212
sisteminde var olan gerilme arttiric1 ve ¢atlak olusumu bdlgelerinin artmasina neden
olur. Bdylece 800 °C ve ozellikle 850 °C tavlama sicakliginda hazirlanan
materyallere uygulanan g¢entik yiikii, malzemelerin kristal orgiilerinde artan yapay
bosluklar1 ve c¢atlaklar1 diger calisilan Orneklere gore c¢ok daha kolay hareket
ettirebilir.

Bu calismada malzemelere ait farkli statik sikistirma yiikii altinda Vikers

sertlik (Hy) parametreleri asagida verilen denklemden bulunmustur:

H, =1854,4(d£2) (7.6)
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Burada F wuygulanan c¢entik test yiikiiyken Hy kisaltmast hazirlanan
malzemelerin mikrosertlik degeri ile ilgili parametredir. d ile gosterilen nicelik ise
ortalama kosegen uzunlugudur. Malzemeler igin hesaplanan tiim mikrosertlik
degerleri Cizelge 7.3’de detayl olarak verilmistir. Cizelge 7.3’den goriildiigii iizere,
0,245 N’luk sabit ¢entik test kuvvetinde, Vikers sertlik degerleri ilk basta 750 °C
tavlama sicakligina kadar 4,484 GPa dan 6,013 GPa artarken, bu degerden sonra hizli
bir diisiis ile Cu-800 6rnegi i¢in 4,905 GPa ve hatta Cu-850 materyali i¢in 3,174 GPa
bulunmustur. Benzer olarak, (Cu-850 malzemesi) disinda mikrosertlik degerleri
uygulanan g¢entik kuvvetin artmasi ile artmaktadir. Cu-850 i¢in uygulanan kuvvetle
Vickers sertlik degerlerinin arttig1 gozlemlenmistir. Ancak, uygulanan her test ytikii
icin bulunan mikrosertlik degerleri tiim numunelerin elde edilen degerlerinden daha

diisiik olarak goriilmiistiir.

Omek olarak, bu tez kapsaminda calisilan numunelerde 2,940 N’luk ¢entik
test yikii altinda maksimum Hy degeri Cu-750 i¢in 5541 GPa civarinda
hesaplanirken, minimum (3,654 GPa) deger Cu-850 i¢in bulunmustur. Bu da ilk
malzemenin uygulanan kuvvete kars1 daha az hassas oldugunu gosterirken, ikinci
malzeme c¢entik yiikiine karst daha c¢ok/hizli cevap verir. Benzer olarak, Cu-750
malzemesinin uygulanan yiik ile mikrosertlik degerlerinin daha az degistigi ve plato
bolgesine daha gec¢ geldigi de Cu-750 materyalinin kuvvete karsi daha direngli
oldugunu gosterir. Ayrica, mikrosertlik hesaplamalar1 test yiikii kristal yapida
dislokasyona, bosluklara ve catlaklara (6zellikle de Cu-850 malzemesinde) neden

oldugunu gostermistir.

Cizelge 7.3’den cikarilacak diger bir sonu¢ da Cu-850 malzemesi disinda
iretilen tiim malzeme uygulanan test yiikiiniin artmasi ile yiikten bagimsiz
mikrosertlik degerlerinin nonlineer olarak azalirken, Cu-850 ornegi uygulanan
kuvvet ile ylikten bagimsiz Vikers degerleri nonlineer olarak artar. Boylece, Cu-850
malzemesi kristal yapisinda sadece plastik (terslenemez) deformasyon sergilerken,
digerleri kristal sisteminde hem elastik (terslenir) hem deplastik (terslenemez)
deformasyon gosterir. Bu baglamda, Cu-850 materyali alisilmadik ¢entik boyut etkisi
(RISE) davranis1 gosterirken, diger tiim malzemeler tipik c¢entik boyut etkisi (ISE)
dogasini sergiler. Ancak, ISE davranisi tavlama sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi

ile gelisirken, 800 °C’de bu 6zellik hizli bir sekilde geriler. Bu veriler 15181 altinda,
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asir1 tavlama sicaklign (Bi-2212 kristal yapisina asirt miktarda bakir diftizyonu) Bi-
2212 siiperiletken materyalinin mekanik karakterine ciddi bir sekilde zarar verir. Bu
ylizden ¢atlak baslatan kusurlar, dislokasyon hareketleri ve catlak yayilmasi tiim
malzeme boyunca kolaylikla ivmelenir ve ¢alisilan malzeme eski formuna gore daha

rahat bir sekilde kirilir.

Tez kapsaminda ¢alisilan malzemelerin plato ve doygunluk limitlerinin
incelenmesine gelindiginde, Cu-850 materyali kendi doygunluk limitine diger
malzemelere gore daha ¢abuk gelir. Bu da bize Bi-2212 kristal 6rgiide asir1 bakir
goriilmesi, materyalin yapisindaki gerilme arttirict ve c¢atlak baslama bolgelerinin
hizli olusumunu sagladigini gosterir. Boylece, kritik gerilme degerindeki azalma

yiiziinden materyalin egilme mukavemeti ve dayaniklilig: ciddi bir sekilde azalir.

Bunun yani sira, mikrosertlik parametreleri materyallerin doygunluk
bolgelerinde (orijinal mikrosertlik degerleri yiiziinden) uygulanan test yiikii ile
nerede ise hi¢ etkilenmezler. Bu agidan, yiikten bagimsiz elastik modiilii (E), akma
mukavemeti (Y), kirtlma toklugu (Kic), elastik sertlik katsayisi(C11) ve kirilganlik
endeksi (B) parametrelerini uygulanan her test yiikii i¢in dogru mikrosertlik

degerlerini kullanarak asagidaki denklemler vasitasiyla hesapladik.

E =81,9635H, (7.7)
H
Y~V 7.8
2 (7.8)
K =vV2Ea (o, ylizey enerjisi) (7.9)
H
B=— (7.10)
KIC
7
Cy=H;* (7.12)

Tiim hesaplanan degerler Cizelge 7.3’te verilmistir. Cizelge 7.3’e gore, hem
difiizyon tavlama sicakligi hem de gentik test yiikii, elde edilen tiim degerleri ciddi
bir sekilde etkiledigi gozlenmistir. Uygulanan sabit bir yiik altinda, tiim elastik
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(Young) modiil (E), akma mukavemet (Y), kirilma tokluk (Kic), elastik sertlik
katsay1 (C11) ve kirtllganlik endeks (B) parametreleri tavlama sicakliginin 750 °C’ye
kadar artmasiyla sistematik olarak yiikselirken, bu sicaklik degerinden sonra
azalmaya baglar. Hatta tavlama sicakligi 850 °C oldugu zaman yukaridaki
parametreler ciddi bir sekilde zarar goriir ve uygulanan sabit ¢entik yiikii altinda en
kiiclik degerlere sahip olur. Tavlama sicaklig: ile bu degisim, kristal yapi ile direkt
olarak iligkilidir. Uygulanan ¢entik ylikiiniin artmasi ile tez kapsaminda calisilan
malzemelerin (Cu-850 6rnegi disinda) elde edilmis olan tiim parametreleri monoton
olarak azaldig1 tespit edilmistir. Cu-850 malzemesine gelindiginde, materyalin RISE
davranig Ozelligini gostermesinden dolay1 uygulanan ¢entik yiikiiniin artmasi ile
yukaridaki tartisilan parametreler artma egiliminde oldugu bulunmustur. Ancak, elde
edilen tim (E, Y, Kic, Cu1 ve B) parametreler diger numuneler i¢in hesaplanan
degerlerden kiiciik oldugu goriilmiistiir. Tim bu verilerin 15181 altinda, tavlama
sicakliginin belli bir degere kadar artmasi (kristal oOrgiiyii gelistiren) Bi-2212
malzemesinin plastik deformasyon ve gerilmelerine karsi direncini ciddi bir sekilde
gelistirmis oldugunu sdylemek dogrudur. Bu ylizden, mekanik dayanim, mukavemet
azalma yiiziinden materyalin egilme mukavemeti, sabitligi, saglamligi ve

dayaniklilig1 biiyiik dlgiide artar.

Ancak, yine de yapay kusur, bosluk ve ¢ataklarin uygulanan ¢entik yiikiindeki
artma ile ¢ogalmasi iiretilen materyallerin mekanik performansina (anlik da olsa)
zarar verdigini s0ylemek tamamiyla dogrudur. Bu baglamda, 0,245 N ¢entik test
yiikii altinda maksimum elastik modiilii 492,811 GPa, akma mukavemeti 2,004 GPa,
kirilma tokluk 4,019 GPaml’z, elastik sertlik katsayr 23,086 GPa ve kirilganlik
endeks 1,496 m*2 degerleri Cu-750 siiperiletken numunesi icin elde edilmistir. Bu
degerler, Cu-850 materyali icin sirasiyla 260,159 GPa, 1,058 GPa, 3,206 GPam'?,
7,548 GPa ve 0,990 GPa olarak bulunmustur. Ayrica, kirilma tokluk degerlerindeki
degisime gore, belli bir degere kadar artan difiizyon tavlama sicakligi (750 °C)
diizensiz kristal orgiilerinden olusan gerilme enerjisini azaltir ve bdylece malzemenin
mukavemeti artar. Diger yandan, asir1 tavlama sicaklik degeri ise Bi-2212 kristal
dokusunun kritik gerilme degerini azaltarak, kristal yapidaki dislokasyon, bosluk ve
catlak ilerlemesini kontroliine zarar verir. Yani, malzemenin mukavemeti azalir ve

kirilganlhig1 artar. Zaten bulunan kirillganlik endeks degerleri de bu gercegi
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desteklemektedir. Bu baglamda, Cu-750 materyali kristal yapisindaki siral

katmanlarinda en gii¢lii baglanmaya ve mekanik saglamliga sahiptir.

Bu bolimii 6zetleyecek olursak optimum difiizyon tavlama sicakligi lokal
yapisal kusurlarinin, hatali tanecik yonelimlerinin, sinir tanecik zayif-baglantilarinin,
carpikliklarin, bozukluklarin ve 6zellikle de tanecikler arasi etkilesme problemlerinin
azalmasi yliziinden dayanikli tetragonal faz1 gliclendirir. Diger bir deyisle, optimum
tavlama sicakligina maruz kalan materyalin kristal yap1 igerisindeki bosluklar,
catlaklar ve dislokasyonlar siiperiletken taneciklerin igerisini (transgranular
bolgeleri) tercih eder. Bu yiizden, ¢atlak baslatan kusurlar, dislokasyon hareketleri ve
catlak ilerlemesi biiyiik 6l¢iide yavaslar ve bagka yone sapar. Bu da malzemenin
mekanik 6zelliklerin, egilme mukavemetinin ve dayanikliliginin ciddi olarak artmasi
anlamima gelmektedir. Diger bir taraftan, asir1 yiiksek tavlama sicakligi materyalin
kristal matrisindeki kusurlar, dislokasyon hareketleri ve g¢atlak tanecikler arasinda
ilerlemeyi tercih eder. Tanecikler arasi kirilma (tanecikler arasindaki bag yapisinin
zayiflamasi veya kirilganlagmasi) Cu-850 malzemesinin kristal matrisi boyunca daha
baskin hale gelir ve catlaklar kritik ilerleme hizina ¢ok daha ¢abuk ulasir. Bu yiizden
asir1 tavlama sicakligi malzemenin daha kolay kirilmasina yardimer olur. Bu olay da,
stiperiletken malzemelerin potansiyel teknolojik, endiistri ve biiylik Olgekli

uygulamalari i¢in biiyiik engel teskil etmektedir.

7.7 Orijinal Vickers Sertlik Degerlerin Mekanik Modellemesi

Tezin bu bolimiinde, Bi-2212 siiperiletken malzemelerin mekanik
ozelliklerini ve performanslarinin bakir diflizyonu ile nasil degistigini; Meyer
Kanunu (MK), Orantili Numune Direnci Modeli (ONDM), Modifiyeli Orantili
Numune Direnci Modeli (MONDM), Elastik/Plastik Deformasyon (EPD), Hays
Kendall (HK) ve Centik-Kaynakli Catlak (CKC) gibi 6 farkli teorik modeller ile

inceledik.
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7.7.1 Meyer Kanununa (MK) Dayal inceleme

Son yirmi yildir, birgok arastirmaci popiiler teorik yaklagimlarla siiperiletken
malzemelerin mekanik 6zellikleri iizerine ¢calismalar yapmaktadir. Meyer kanunu bu
tir malzemelerin temel karakteristik Ozelliklerini (hem ISE hem de RISE)
incelemede kullanilan teorik modellerden biridir. Model, statik ¢entik test yiikiiniin
(F) igne ucunun biraktig1 izinin tstel kuvvet n (d") ile degisimi arasindaki iliskiyi
inceler. Bu model ayrica kalitatif olarak asagida verilen denklem ile tasvir edilir

(Ling ve Yan, 1988):

F = 'A‘l\/leyercI " (712)

Buradaki formiilde n kuvvet katsayisi herhangi bir uygulanan kuvvetteki Meyer
sayisini gosterirken, Ameyer parametresi standart mikrosertlik sabitidir. Meyer sayisina
bakarak bilim adamlar1 ¢alisilan malzemelerin ISE veya RISE 6zelligi sergiledigini
kolayca kara verebilir. Soyle ki, Meyer Kanununa gore n degeri igin 3 farkli skala
vardir. I1ki, eger n parametresi 2’den kiigiik ise (n<2) malzeme tipik ISE davranisim
sergiler. lkinci olarak, eger n degeri 2’den biiyiik ise, calisilan materyalin
mikrosertlik degerleri uygulanan test ylikiine direkt olarak baglidir. Son duruma
gelindiginde, malzemenin Vickers degerlerinin statik centik test yiikii ile degisimi
icin n degeri tam olarak 2’dir (n=2). Bu tiir materyaller Kick malzemeleri olarak
gecer ve malzemeler uygulanan test yiikiinden bagimsizdir (Koélemen vd., 2006;
Mohammed vd., 2009). Tez kapsaminda ¢alisilan saf ve Cu yiizey katmanlandiriimig
materyallerin mekanik karakterizasyonunun incelenmesine gelindiginde, Meyer
katsayist n i bulabilmek igin In F’in Ind’ye gore fonksiyonunun lineer degisim

grafiklerini Sekil 7. 3’te verdik.
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Sekil 7.3. Lnf-Ind grafigi

Ekstrapolasyon yontemine gore, grafikteki egrilerin egimleri bize n parametrelerini
verirken, Y aksisini kesim noktalar1 da Awmeyer degerlerini verir. Bu sekilde
hesaplanmis parametrelerin yorumuna ge¢cmeden Once, hazirlanan tiim malzemelerin
(Cu-850 disinda) Meyer katsayisi n<2 oldugu igin materyaller standart ISE
davranisini sergiledigi gézlemlenmistir (Dogruer vd., 2013). n, Meyer katsayisi
sicakliginin belli bir degere kadar (750 °C) artmasi ile siirekli olarak artarken (n<2

olmak sart1 ile) 750 °C’nin tstiinde n degeri tekrar diismeye baslamistir.

Cizelge 7.4. Deneysel bulgular tablosu-II

Cizelge 7.4’den goriilecegi iizere en biiyilk n degeri 1,94006 olarak Cu-750

materyali i¢in bulunmustur. Bu baglamda, difiizyon tavlama sicakligiin 750 °C’ye
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kadar artmasi ile Cu-O: sirali katmanlar1 boyunca lokal yapisal kusurlar, hatal
tanecik yonelimleri, smir tanecik zayif-baglantilari, carpikliklar, bozukluklar ve
stiperiletken tanecikler arasi etkilesimler siirekli azalmaktadir. Diger bir deyisle,
malzemelerin kristallilik derecesi ciddi bir anlamda gelismektedir. Ancak, Cu-850
malzemesine gelindiginde, n degeri 2,09471 (2<n RISE ozellik) olarak
hesaplanmistir. Yani, asr1 tavlama sicakligi malzemenin hem ISE davranigina hem de
kristal yapisina, dolayasi ile mekanik dayanim ve mukavemetine ciddi bir sekilde
zarar vermistir. Zaten, Ameyer parametreleri (bosluk, dislokasyon ve gatlak olusumu)

asir1 tavlama sicakligi ile artik kusurlarin arttigini géstermektedir.

7.7.2 Materyallerin Mikrosertlik Karakteristik Ozelliklerin Orantih
Numune Direnci Modeli (ONDM) ile incelenmesi

Li ve Bradt tarafindan 6nerilen bu model siiperiletken malzemelerin mekanik
davraniglarin1 incelemek igin kullanilan teorik yaklagimlarin basinda gelir (Li ve
Bradt, 1993). Hays-Kendall modelinin modifikasyonundan sonra kullanilmaya
baslanmigtir. Teorik modelin yaklagimi malzemelerin kristal yapisindaki bosluk,
catlak ve artik kusurlar boyunca enerji dagilimimi temel alir. Bu baglamda, yilizey
enerjideki degisim siiperiletken materyallerin mekanik karakterizasyonunda (ISE

veya RISE davranis) 6nemli rol oynar.

ONDM teorik modellemenin formiilii iki temel kisim igerir: (I) yilizey enerji
parametresi, a ve (II) yiik bagimsiz mikrosertlik sabiti, f (Michels ve Frischat, 1982;
Frohlich vd., 1977). Denklemdeki parametreler tersinir ve tersinmez deformasyon ile
iligkilidir (Li ve Bradt, 1993). Modelde pozitif yiizey enerji degeri ISE mekanik
karakterizasyonu gosterirken negatif yiizey enerji degeri RISE davranis o6zelligi

simgeler. Formiiliine gelecek olursak,
F=ad+ fd? (7.13)

saf ve bir ylizeyine bakir difiizyonu gergeklestirilen Bi-2212 siiperiletken
malzemelerin F/d’nin d’ye gore lineer degisimini gosteren grafik Sekil 7.4° te

gosterilmistir.
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Sekil 7.4. F/d-d grafigi

Numunelere ait tim the « ve f parametreler Cizelge 7.4’te listelenmistir.
Cizelgeden de anlasilacag: iizere, sadece Cu-850 materyalinin o katsayisi negatif,
diger tiim materyallerin a sabiti pozitif olarak bulunmustur. a degerlerinde degisme
bize Cu-850 disindaki tiim materyaller ISE davranisini sergiledigini gostermektedir.
Ayrica, a katsayisinin difiizyon tavlama sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi ile
diizenli olarak arttigin1 ve bu kritik sicaklik degerinden sonra da dramatik bir sekilde
azaldigin1 sdylemek dogrudur. Bu baglamda, en biiyiik o katsayr Cu-750 malzemesi
i¢in 0,242 (x10°2 N/um) olarak bulunurken (elastik deformasyonun artmasi), Cu-850
materyalinin sabiti —0,261 (x102 N/um) olarak bulunmustur. a katsayr bize, tez
kapsaminda ¢alisilan malzemelerden Cu-850 materyali herhangi bir kuvvete maruz
kaldiginda kristal yapisinda sadece plastik (tersinmez) deformasyonlarin oldugu,
diger materyallerin kristal yapilarinda ise hem elastik (tersinir) hem de plastik
deformasyonlarin oldugunu gostermektedir. Sadece plastik deformasyon sergileyen
materyalde, elastik kurtarma mekanizmasinin olmadig1 anlamina gelmektedir. Aym
zamanda, bu model vasitasiyla hesaplanan ikinci parametreye gelindiginde, tavlama
sicakligin belli bir degere kadar artmasi (750 °C) ile S degeri ciddi bir sekilde
bliytirken, 750 °C {istiindeki tavlama sicakliklarinda bu deger sert bir sekilde azalir.
Hatta, S parametresi Cu-850 materyali i¢in en kiigiik degeri aldig1 bulunmustur (bkz.
Cizelge 7.4). Yani, hem o hem p degerleri goze alindiginda, yiiksek diflizyon

tavlama sicakligr malzemelerin kristalligine ciddi bir sekilde zarar vermektedir.
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Ayrica bu model bize yiik bagimli ve ylik bagimsiz Vickers parametrelerini
karsilagtirmada olanak saglar. Yiikten bagimsiz mikrosertlik parametrelerini

bulabilmek igin, asagidaki formiilii kullanmak yeterlidir (Michels ve Frischat, 1982):

Hysr =1854,43 (7.14)

Cizelge 7.5. Deneysel bulgular tablosu-111

Formiil dogrultusunda bulunan tiim Hpsgr mikrosertlik degerleri numerik
olarak Cizelge 7.5’te toplanmustir. Cizelgeden de anlasilacag iizere, yiikten bagimsiz
hesaplanan tim Hpsr mikrosertlik degerleri materyallerin  doygunluk (plato)
bolgelerinde bulunan Vickers sertlik degerlerinden ¢ok daha kiigiik olarak
hesaplanmistir. Bu yiizden, ONDM teorik modeli ile hesaplanan degerler
materyallerin gergek degerinden ¢ok uzaginda kalmasi yiiziinden, bu model bir
yiizeyine bakir difiizyonu gergeklestirilen Bi-2212 siiperiletken malzemelerin yiikten
bagimsiz mikrosertlik modellemesi i¢in uygun degildir. Her seye ragmen, bu teorik
yaklasim tez kapsaminda g¢alisilan numunelerin  mekanik karakteristiklerin

incelenmesinde pratik bir yol sunmasi ylizenden kullanigl oldugu sdylenilebilir.

7.7.3 Malzemelerin Vickers Sertlik Ozelliklerin Modifiyeli Orantili
Numune Direnci Modeli (MONDM) ile Arastirilmasi

Modifiyeli Orantili Numune Direnci Modeli (MONDM) arastirmacilara
polikristal malzemelerin mekanik karakteristiklerini (ISE ve RISE) detayli bir sekilde
aciklama firsatin1 yaninda yiikten bagimsiz mikrosertlik degerlerini de inceleme firsati
verir. MONDM teorik modelin ONDM yaklasimindan temel fark malzeme tizeri ¢entik
iz uzunlugu kalabilmesi i¢in (Wwmpsr olarak gosterile parametre) minimum test yiikii
degerinin olmasidir. Bu yiizden, MONDM modelinde ekstra bir terim olmaktadir. Bu

baglamda, materyal iizerindeki g¢entik diyagonal uzunluklari kullanilarak asagidaki

67



iliskiden = materyalin  mikrosertik  degerleri hakkinda bilgilere  kolaylikla
ulasilabilmektedir.

F :WMPSR + AOMPSRd + AiMPSRd ? (7.15)

Yukaridaki denklemde, Aompsr Ve Aimpsr katsayilart birim hacimdeki plastik
deformasyon ile ilgili olan dagilim enerji degerlerini gosterir. Centik iz
uzunluklarinin uygulanan statik test yiikiin ile degisimlerini gosteren grafikler Sekil

7.5’te detayli olarak verilmistir.
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Sekil 7.5. F-d grafigi

Ekstrapolasyon = metotlarin1 ~ kullanarak, = malzemelerin ~ mikrosertik
karakteristikelrini yansitan Wwpsr, Aompsr Ve Aimpsr parametrelerini bulup Cizelge
7.4’te detayli olarak verdik. Tablodan agik¢a goriildiigii tizere Cu-850 materyali
disindaki diger tiim malzemelerin Aovwpsr parametresi negatif olarak bulunmustur.
Hatta Aompsr parametresi diflizyon tavlama sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi ile
diizenli olarak artmakta ve bu sicaklik degerinden sonra da dramatik bir sekilde
azalmaktadir (bkz. Cizelge 7.4). Bu yiizden, Cu-750 materyali en yiiksek mekanik

dayanimi, sabitligi ve mukavemeti sergiler.

68



Ayn1 zamanda, bu model vasitasi ile yiik bagimli ve yiik bagimsiz (gercek)
mikrosertlik parametrelerini karsilastirmada olanak saglar. Yiikten bagimsiz Vickers

sertlik parametreleri asagidaki formiil ile kolayca belirlenir:

H MPSR — 1854’4A1MPSR (7.16)

Hesaplanan tiim Hmpsr parametreleri Cizelge 7.5 igerisinde yerlestirilmistir.
Tablodan da goriildigi tizere, MONDM modeli ile hesaplanan tiim degerler plato
limit bolgesindeki mikrosertlik degerlerinden ¢ok az biiyiik olarak bulunmustur.
Sonug olarak tiim bu veriler 15181 altinda, bu modelin saf ve bir yiizeyine bakir
difiizyonu gergeklestirilen Bi-2212 siiperiletken malzemelerin ger¢ek mikrosertlik
degerlerinin belirlenmesinde ¢ok kullanigh olmadigr bulunmustur. ONDM modeline
benzer olarak, MONDM teorik yaklasim modeli de calisilan materyallerin mekanik

karakteristiklerinin belirlenmesinde uygun bir tanimlayici olarak islev yapabilir.

7.7.4 Elastik/Plastik Deformasyon Modeli ile Malzemelerin Vickers
Sertlik Ozelliklerine Teorik Yaklasim

Elastik/Plastik Deformasyon (EPD) yaklasimi, statik test yiikiine maruz
kalan kati1 siiperiletken seramik malzemelerin mekanik karakterizasyonunu
belirlemede {stiin Ozellikleri olan modellerdendir. EPD modelde c¢entik izinin
yakinlarinda olusan elastik kurtarma mekanizmasi incelenir. Bu yiizden, EPD modeli
diyagonal uzunlugu tanimlamak i¢in hesaplamalarinda ekstra bir dogrulama terimine
(plastik deformasyon) ihtiya¢ duyar. Bu baglamda, centik izin kisalmasi asagida

verilen formiilden bulunabilir (Tarkanian vd., 1973):

F=Aco(d, +d))’ (7.17)
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Sekil 7.6. FY2-d, grafigi

Denklemdeki Azepp ve de parametreleri Sekil 7.6°te verilen FY2 ve d,
arasindaki lineer iligkiden (ekstrapolasyon yontemi kullanilarak) belirlenir. Formiil
kullanilarak belirlenen her deger Cizelge 7.4’te detayl olarak verilmistir. Cizelgeden
de goriilecegi tizere Cu-850 materyali digindaki diger tiim malzemelerin de sabitleri
pozitif olarak bulunmustur. Lakin de degeri Cu-850 i¢in negatif olarak belirlenmistir.
Bu bulgulara gore, Cu-850 materyali RISE mekanik karakteristigini sergilerken diger
malzemeler ISE dogasina sahip oldugu soOylenebilir. Cizelgedeki degerlerden
cikarilacak diger 6nemli bir nokta da de degerleri difiizyon tavlama sicakliginin 750
°C’ye kadar artmasi ile diizenli olarak azalmakta (ISE davranisin giiglenmesi) ve bu
sicaklik degerinden sonra da ciddi bir sekilde artmaktadir. Tiim bu bulgular 15181
altinda, tavlama sicakligimin asir1 fazla olmasi, Bi-2212 siiperiletkenin Cu-O2 sirali
katmanlar1 boyunca lokal yapisal kusurlarin, hatali tanecik yonelimlerinin, sinir
tanecik zayif-baglantilarinin, ¢arpikliklarin, bozukluklarin ve siiperiletken tanecikler

aras1 zay1f baglantilarin azalmasina sebep olmustur.

Ayrica, denklemlerden cikarilan Azepp degerleri de Cu-750 siiperiletken
materyalinin en iyi ISE davramis1 sergiledigini gostermistir. Yik bagimsiz
mikrosertlik degerlerinin teorik EPD yaklasim ile belirlenmesine gelindigin de, Hepp

degerleri asagidaki formiiliizasyonun kullanilmasindan elde edilmistir.

Heop =1854,4A (7.18)
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Elde edilen tim degerler Cizelge 7.5 igerisinde koyulmustur. Cizelgeden
goriilecegi tizere, EPD modeli de yukaridaki tartisilan gereck MONDM gerek ONDM
modeli ile benzer bir sonug vererek tez kapsaminda ¢alisilan siiperiletken malzemelerin
plato bolgelerinde ylik bagimsiz Vickers degerlerini (¢cok yiiksek degerler) bulmakta
basarili olmamistir. Ancak, EPD modeli hem yiik bagimli mikrosertlik degerlerinin
tavlama sicakligr ile degisimini belirlemede hem de malzemelerin mekanik

karakterizasyonunu tartismada basarili olugu gozlemlenmistir.

7.7.5 Orijinal Vickers Sertlik Degerlerinin Hays—Kendall Yaklasimina
Gore Incelenmesi

Tez kapsaminda calisilacak olan teorik modellerden birisi olan HK metot
ozellikle ISE davramig sergileyen numunelerin mekanik karakterizasyonunu
belirlemede ve hatta gercek mikrosertliklerini bulmada ¢ok basarili bir modeldir. Bu
calisgmada retilen malzemelerin tavlama sicakligi ile hem mekanik
performanslarinin hem de mekanik karakterizasyonlarinin nasil degistigini HK
modelle inceledik (Hays ve Kendall, 1973). HK teorik yaklasimin hesaplama
mekanizmasinda, malzemelerin kristal yapisinda belirli bir kritik ¢entik test yiikii
degerinden sonra (hesaplamalarda W ile gosterilir) plastik (tersinmez) deformasyon
yapida daha baskin bir karakter sergiler (Hays ve Kendall, 1973). Bu yiizden, kritik
yik degeri lizerinde herhangi bir degerde uygulanan kuvvet igne ucunun kati
malzeme igerisine daha fazla girmesine neden olur ve centigin biraktigl iz

uzunlugunun uygulanan test yiikiiyle degisim de etkin kuvvet ( F,, =F —-W )

vasitastyla belirlenir. $oyle ki,
F-W = Ayd ’ (7.19)

Denklemde, Asxk parametresi sertlik parametresini gosterirken, W kisaltmasi
da uygulanan igne test yiikii ile iliskili parametredir. Malzemelere ait F’in d? ile

lineer degisen grafikleri Sekil 7.7°da detayl bir sekilde verilmistir.
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Sekil 7.7. F-d? degisim grafigi

Tiim malzemeler i¢in ekstrapolayon yontemi ile belirlenen W ve Asnk
parametreleri numerik olarak Cizelge 7.4’te verilmistir. Tablodaki degerlere gore, W
sabiti sadece Cu-850 materyali negatif bulunurken, digerleri i¢in diger malzemeler
i¢in pozitif olarak hesaplanmistir. Hatta tavlama sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi
ile W degerleri sistematik olarak artmis ve Cu-750 degeri i¢in maksimum degerine
ulagsmustir. Bu kritik sicaklik degeri (750 °C) iistiinde W parametresi hizli bir sekilde

diismiistiir. W parametresinin bu davranisina gore,

() Cu-850 materyali RISE ozellik gosterirken, diger tiim siiperiletken

malzemeler ISE davranisini sergilemislerdir.

(1) Difiizyon tavlama sicakliginin artmasi ile (750 °C’ye kadar) galisilan
materyallerin ISE davranislar1 artmis, sicaklik artmasi ile ISE mekanik karakteristik
ozellik yavas yavas azalmistir. Dolayisiyla bu tiir malzemelerin kristal yapisinda
elastik kurtarma mekanizmasinin varligindan dolayr hem elastik hem de plastik

deformasyon olmaktadir.

Cizelge 7.4°deki verilerden cikarillan diger bir sonu¢ da, hesaplanan Asnk
sabitleri diflizyon tavlama sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi ile siirekli olarak

artmis, bu kritik sicaklik degerinden sonra hizli bir sekilde azalmaya baslamistir.
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Asznk sabitlerinin  degismesinin temel nedeni, c¢alisilan malzemelerin mekanik
dayaniminin, sabitliginin, saglamliginin, kirtlma toklugunun ve akma mukavemetinin
Once artip sonra azalmasindandir. Diger bir deyisle, mekanik performanslarin bu
sekilde degismesinin nedeni olarak Cu-O; sirali katmanlar1 boyunca artan/azalan
lokal yapisal kusurlar, hatali tanecik yonelimleri, sinir tanecik zayif-baglantilari,
carpikliklar, bozukluklar ve siiperiletken tanecikler arasi etkilesimleri gosterilebilir.
Sonug olarak, Bi-2212 kristal 6rgiiye optimum Cu atomu katkilanmasi materyallerin
kritik gerilme degerlerini ciddi bir sekilde arttirir. Boylece, kristal yapi boyunca
dislokasyon hareketi, bosluk ve catlak ilerlemesinin kritik hizlar1 ciddi bir sekilde
yavaglar ve malzemenin dayanimi artar. Bunun yani sira, HK modelin plato
bolgesindeki bulgularin1 kullanarak calisilan materyallerin gergek Vickers sertlik

degerlerini asagida gdsterilen formiil vasitasi ile inceledik.
H,« =1854,4A,, « (7.20)

Hesaplanan tiim degerler niimerik olarak Cizelge 7.5 igerisinde gosterilmistir.
Cizelgeden anlasilacag: lizere teorik mikrosertlik bulgular, ISE davranigi sergileyen
malzemelerin (Cu-850 materyalinin bulgular1 disinda) plato bolgesinde elde edilen
yiik bagimli Vickers degerlerine ¢ok yakin sonuglar vermistir. Lakin HK teorik
yaklasimi Cu-850 orneginin ylik bagimsiz mikrosertlik degerleri bulmada basarisiz
oldugu soylenebilir. Bu baglamda, calisilan modeller arasinda, ISE davranisi
sergileyen malzemeler i¢cin HK model yiikk bagimli ve yik bagimsiz Vickers

degerlerini karsilastirmada en basarili/giiclii yaklagimi sergilemistir.

7.7.6 Centik-Kaynakh Catlak Model Kullanarak Malzemelerin Gercek
Mikrosertlik Degerinin Incelenmesi

Centik-Kaynakl1 Catlak (CKC) model genellikle RISE davranig gosteren kati
malzemelerin mekanik karakterizasyonunu incelemede kullanilan bir modeldir (Li ve
Bradt, 1996). Bu modelde asagida verilen dort bilesen materyal yilizeyine uygulanan

centik test yiikii miktarini malzeme direnci yiiziinden sinirlar.
(I) Igne ucu siirtiinmesi veya numune arayiizii

(1) Elastik deformasyon
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(lMPlastik deformasyon
(IV) Numunenin icerdigi catlaklar

Burada I ve Il ile gosterilen 6zellikler ISE davranisini belirleyen faktorlerken,
digerleri (0zellikle sonuncusu) RISE davranisin temel sebebidir. Zaten, bu ¢alismada
asir1 tavlama sicakligi ile numunenin igerdigi catlak sayisi ve hizinin arttigini
belirlemistik. Bu yiizden, Cu-850 i¢in en uygun teorik modellemenin CKC yaklasimi
olmasi beklenmektedir. CKC modeli hesabi iki kisimdan olusur (asagida detayl

olarak verilmistir).

Hcwe :%Kl(%z)jLKz(ngs) (7.21)

Bu denklemde d centik izini gostermekteyken A1 ise sabit bir sayidir. Ky
ignenin geometrisi ilgili bir parametre ve Kz degeri de uygulanan test yiiki ile
degisen bir parametredir. Ideal kusursuz bir plastik malzeme icin, denklemin sol
ikinci tarafinda bulunan deger O olurken ilk kisminda bulunan Ai=1 olur. Eger

malzememiz kusursuz gevrek materyal ise, bu sefer 21=0 iken ve Vickers sertlik
5

degeri KZ(F : d3) olur. Ayrica, ignenin zit kenarlar1 arasindaki ag1 148° oldugu i¢in,

centiin diyagonaldeki biraktigi iz derinlikte biraktigi izin 7 kati olur. Boylece,

Yukarida verilen denklem,

5

Hoe = Ko (F/00)" (7.22)

olarak indirgenir. Burada K ve m ile gosterilen sabitler yiikten bagimsiz sabitleri

bulabilmek i¢indir.
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5

Sekil 7.8. de In(Hv)’nin In (F3 dg)m ile degisimleri gosterilmektedir.

Ekstrapolasyon yontemi ile ¢ikarilan tiim K ve m degerleri Cizelge 7.4 igerisinde
detaylica verilmistir. CKC i¢in mekanik karakteristik i¢in anahtar parametresi m=0,6
olmasidir. Soye ki, eger m degeri 0,6’dan biiyiik ise malzeme ISE davranisim
sergiler, eger m parametresi 0,6’dan kiigiik ise RISE davramisim1 gdstermektedir.
Cizelgeden de anlasilacagi lizere sadece Cu-850 materyali RISE davranisim
sergilerken, diger malzemeler ISE davranis gostermektedir. ISE davranis gosteren
malzemelerin m degeri incelendiginde ise bu parametre difiizyon tavlama
sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi ile siirekli olarak azalmis, bu kritik sicaklik
degerinden sonra hizli bir sekilde artmaya baslamistir. m degerindeki bu degisim
materyallerin  kristal orgiistine Cu atomu katkilanmas: ile kristal yapinin
tyilesip/kdtiilesmesi ile alakalidir. Diger bir deyisle, m degerinin artmasi g¢alisilan
malzemelerin  kristal yapisinin  bozulmast anlamina gelmektedir. Ayrica,
materyallerin ylik bagimli Vickers sertlik sonuglarindan plato bolgesi degerleri
kullanilarak, malzemelere ait yiikten bagimsiz mikrosertlik degerlerini inceledik.

Hesaplanan tim deger sayisal olarak Cizelge 7.4°te gosterilmistir. Cizelgeden
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anlasilacagi lizere, CKC modelle elde edilen gercek mikrosertlik degerleri plato
bolgesindeki degerlerle uyum igerisinde oldugu bulunmusken, diger materyaller i¢in

bulunan degerler plato bolgesindeki degerlerden cok farkli olarak hesaplanmaistir.

Bu tez Dboyunca kullanilan tim modellerin sonuglari  beraber

yorumlandiginda,

» Tiim modeller ¢alisilan malzemelerin mekanik karakteristiklerini belirlemede
basarili oldugu,

» Mekanik performanslar1 agiklamada tiim modellerin basarili oldugu,

» Her model ISE davranigin tavlama sicakliginin artmasi (750 °C’ye kadar) ile
arttigin1 ve bu sicaklik degerlerinden sonra ISE karakterin azaldigini ve hatta
Cu-850 materyalinin RISE davranis sergiledigini

* Sadece CKC modelin Cu-850 malzemesinin (RISE 6zellik gosteren) yiikten
bagimsiz Vickers sertlik degerlerini a¢iklamakta oldugunu,

» CKC hari¢ diger tiim modellerin ISE 6zellik gdsteren numunelerin gergek
mikrosertlik degerlerini incelemede basarili oldugu ve bu modeller arasinda

en basarili olarak HK teorik yaklagim1 oldugu bulunmustur.
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8. SONUC VE ONERILER

Bu tezde, bir yiizeyine bakir difiizyonu gergeklestirilen Bi-2212
malzemelerin  elektrik, siiperiletkenlik, mekanik performans ve mekanik
karakteristiklerinin (ISE ve RISE davranis) farkli difiizyon tavlama sicakliklar1 (600
°C-850 °C) arasindaki degisimlerini genis ¢apli olarak deneysel tekniklerle (kiitle
yogunlugu, oOzdiren¢ degisimi, kritik akim yogunlugu, toz X-isitnimi kirinim
spektrumlart ve Vickers sertlik) inceledik. Ayni zamanda, elde edilen deney
sonuglarindan, Bi-2212 kristal siiperiletken yapisina bakir atomlar1 katkilanmasiyla
bu materyallerin teknolojik, endiistriyel ve biiyiik 6lgekli uygulamalari igin biiyiik bir
onem arz eden kristallenme, kristal diizlem yonelimi, faz oranlari, faz safligi,
ortalama kristal biiyiikligli, kafes orgli sabitleri, normal durum 6zdirenci, artik
Ozdirengler, artik 6zdireng oranlari, pnorm, Ap, kritik gecis sicakliklari, genisleme
derecesi, ¢ivileme dogasi, yarikararliligi, o-bosluk anizotropisi, akma mukavemeti,
kirllganlik endeksi, elastik sertlik katsayisi ve egilme dayanimi gibi karakteristik
ozelliklerin nasil degistigini belirledik. Ayrica, 0,245 N-2,940 N arasinda
gergeklestirilen Vickers deneylerini kullanarak, bakir katkisi ile Bi-2212 stiperiletken
malzemelerin doygunluk limitlerinde yiikten bagimsiz akma mukavemeti, kirilganlik
endeksi, elastik sertlik katsayis1 ve egilme dayanimi parametrelerini 6 farkli teorik
model (Meyer Kanunu, Orantili Numune Direnci Modeli, Modifiyeli Orantili
Numune Direnci Modeli, Elastik/Plastik Deformasyon, Hays Kendall ve Centik-
Kaynakl Catlak yaklasimi) vasitasiyla inceledik. Elde edilen tiim deney sonuglarina
gore, difiizyon tavlama sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasiyla Bi-2212 siiperiletken
materyallerin  elektrik, siiperiletkenlik, mekanik performans ve mekanik
karakteristiklerinin ciddi bir sekilde gelistigi ve bu tavlama sicakligi degerinden
sonra ise yukaridaki adi gecen tiim Ozelliklerin hizli bir sekilde geriledigi
bulunmustur. Hatta tavlama sicakligr 850 °C oldugu zaman tiim 6zellikler minimum
degerine diismils ve Bi-2212 malzemesinin mekanik karakteristigi tipik ISE
davranigindan alisilmamig RISE davranisina donmiis oldugu gézlemlenmistir. Tiim
bu sonuclar 1s18inda yukaridaki karakteristik ozellikler ciddi bir sekilde tavlama
sicakligina bagh oldugu goz oniine alinirsa, tez kapsaminda calisilan malzemelerin

deneysel sonuglarindan elde edilecek 6nemli bulgular asagidaki gibidir.
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Bi-2212 siiperiletken malzemelerinin kristal 6rgiideki optimum bakir atomu
icin en ideal difiizyon tavlama sicakligi 750 °C oldugu bulunmustur. Tavlama
sicakligt 850 °C oldugu zaman, yukarida verilen parametreler hizli bir sekilde

azalarak global minimum degerine diiser.

Optimum tavlama sicakligi uygulanmasi ile Cu-O; sirali katmanlarindaki
lokal yapisal kusurlarinin, kafes gerilmelerinin, ¢arpikliklarinin, bozukluklarinin ve
tanecikler arasi etkilesim problemlerinin azalmasinin bir sonucu olarak onemli bir

sekilde gelisme egilimindedir.

Sicaklik 6zdireng degisimi deney sonuglari, tez kapsaminda iiretilen tiim
numunelerin ger¢ek metalik davranigi gosterdigini ve siiperiletkenlik durumuna
pozitif dogrusal sicakliga-bagl direng (dp/dt>0) sergileyerek gecis yaptigini gosterdi.
Hatta, metalik 6zellik 750 °C optimum tavlama sicakligina kadar diizenli bir sekilde
artarken, bu tavlama sicakligi iistiinde malzemelerin metalik davraniglar1 geriye
dogru gider ve Cu-850 ornegi i¢in bu davranis global minimum noktasina ulasir.
Benzer bir degisim oda sicaklig1 direnglerinde de gbzlemlenir. Saf numunenin oda
sicakligr direng degeri 134,49 mQcm iken Cu-750 materyali i¢in bu deger 89,46
mQcm’ye kadar diiser. Cu-850 materyali icin bu deger 150,12 mQcm olarak
bulunmustur. Hem oda sicakligindaki hem de metalik karakteristikteki bu degigsme
hem siiperiletken tanecikler arasi metalik baglantinin iyilesmesi/gerilesmesinden hem
de Cu-O2 sirali katmanlarinda optimum hareketli desik tasiyici konsantrasyonunun
degismesinden kaynaklanmaktadir. Yani 750 °C tavlama sicakliginda, Bi-2212
stiperiletken malzemesinde var olan yerel yapisal bozukluklar ve kusurlar minimum
noktasina kadar geriler ve optimum hareketli desik tasiyict konsantrasyonu
maksimum degerini alir. Tavlama sicakligi ile malzeme yapisindaki bu degisimler
RRR, Ap, pnorm V€ pook Qibi deneysel sonuglardan ¢ikarilan parametreler ile de

desteklenmistir.

750 °C difiizyon tavlama sicakligi ile kristal sistemin optimum hareketli desik
tastyict  konsantrasyonu, oksidasyon durumundaki homojenligin, siiperiletken
tanecikler arasi etkilesimleri ve ortalama tanecik boyutundaki hizli bir sekilde

artarken, hatali tanecik yonelimlerin, sinir tanecik zayif-baglantilarin, lokal yapisal

kusurlarin, ¢arpikliklarin ve bozukluklarin azalir. Boylece hem T (83,42 K’den
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84,86 K’e) hem de T ™ (81,81 K’den 84,52 K’e kadar) gegis sicaklar1 artar. Cu-
850 materyaline bakacak olursa T 80,45 ve T ™ degeri de 66,32 K’e kadar
diiser. Bu yiizden, genisleme derecesi ( AT, =T " - T2 )750 °C’lik tavlama

sicakligina kadar hizli bir sekilde azalirken (0,34 K’e kadar diismiis) bu degerden
sonra zorlayici bir sekilde artarak maksimum degerine (14,13 K) ulasir. Bu gercekte
bize asir1 tavlama sicakliginin Bi-2212 sisteminin endiistri, teknoloji ve biiyiik ¢capl

uygulamalar i¢in zarar verdigini gosterir.

Materyallerin kritik akim yogunlugu deneysel sonuglarina gelindiginde,
optimum tavlama sicakligi, Bi-2212 kristal yapisinda yapay etkili aki ¢ivileme
merkezleri olusturur. Béylece, saf numunenin J, degeri 281 A.cm™ iken, Cu-750
materyali i¢in bu deger 421 A.cm™’e kadar ulasmistir. Ancak, tavlama sicakligindaki
artma ile bu deger 118 A.cm?’ye kadar diismiistiir. Bu hizl1 diisiisiin nedeni, Bi-2212
kristal yapisina asirt miktarda yabanci bakir atomlarinin girmesi ile yapidaki kalici
lokal yap1 kusurlarinin, c¢arpikliklarinin, bozukluklarin, tanecikler arasindaki sinir

birlesmelerinin ve tanecik yonelimi problemlerinin artmasindan dolayidir.

Bi-2212 materyalinin kiitle yogunlugunun bakir atomlarla degisimine
bakilacak olursa, saf numunenin yogunlugu 5,961 g/cm?® olarak bulunmustur. Ayrica,
Cu-750 siiperiletken materyalinin en yiiksek kiitle yogunlugu (6,151 g/cm?®) degerine
sahip olurken bu deger Cu-850 malzemesi icin minimum deger (5,877 g/cm?®) aldig
gozlemlenmistir. Yogunluk degerinin tavlama sicaklig: ile ilk bagsta artmasinin temel
nedeni yeteri kadar yabanci bakir atomunun Bi-2212 kristal orgii yapisina (hem
tanecik i¢ine hem de tanecikler arasi sinirlara) katilmasi ile siiperiletken tanecikler
aras1 etkilemisim siirekli olarak iyilesmistir. Ancak, asir1 tavlama sicakligi ile yeni
olusan kalici lokal yapr kusurlarinin, g¢arpikliklarinin, bozukluklarin, tanecikler
arasindaki sinir birlegsmelerinin ve tanecik yonelimi problemlerinin artmasi yiiziinden
materyalin yogun bir kristal yap1 olusumunu engeller. Bu baglamda iiretilen
malzemelerin bosluk parametreleri hesaplandiginda, bosluk parametresi saf numune
icin % 5,41 olarak bulunurken, tavlama sicakligimin 750 °C’ye artmasi ile bosluk
parametre degeri azalarak % 2,40’a kadar diiser. Fakat Cu-850 malzemesi igin bu

parametre maksimum degerine (% 6,74) ulasir.
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Toz XRD deneysel bulgular, difiizyon sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi
ile ortalama kristal boyutunun (53,4 nm’den 68,1 nm’ye), c-eksen uzunlugu (30,62
A’dan 34,68 A’ya) ve yiiksek Bi-2223 fazi oranmin (%17,2°den %39,6’a) arttig1
bulunmustur. Ancak bu kritik tavlama sicaklik degerinden sonra yukaridaki
hesaplanan her parametre ciddi bir sekilde diismiistiir. Hatta ortalama tanecik boyutu
49,4 nm, c hiicre parametresi 30,55 A degerine ve yiiksek Bi-2223 faz1 oran1 da
%14,9’a kadar diigmiistiir. Ayrica, Cu-850 numunesi i¢in yeni Cu katyon ve VI faza

ait piklerin de oldugu bulunmustur.

Mikrosertlik 6l¢iim sonuglarina gelindiginde, mekanik performans difiizyon
tavlama sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi ile stirekli olarak diizenli bir sekilde
artarken, bu tavlama sicakligi degeri iistiinde malzemelerin mekanik performanslar
ciddi bir sekilde zarar goriir. Mekanik performans davranislarinin tavlama
sicakligiyla degismesi altinda Cu-O; sirali katmanlari boyunca artan/azalan lokal
yapisal kusurlar, hatali tanecik yonelimleri, sinir tanecik zayif-baglantilari,
carpikliklar, bozukluklar ve siiperiletken tanecikler arasi etkilesimler bulunmaktadir.
Bu baglamda, en yiiksek Vikers sertlik degerine (6,013 GPa) Cu-750 numunesi
sahipken, Cu-850 materyali 3,174 GPa ile en diisiikk Vickers sertlik degerine sahiptir.
Ayrica, ylikten bagimsiz elastik modiil (E), akma mukavemet, kirilma tokluk, elastik
sertlik katsayr ve kirillganlik endeks parametre degerleri de tavlama sicakliginin 750
°C’ye kadar artmasi ile belirgin bir sekilde gelisirken, bu sicaklik degeri lstiinde

ciddi bir sekilde geriledigi gézlemlenmistir.

Malzemelerin mekanik  karakterizasyonlarina  gelindiginde, tavlama
sicakliginin 750 °C’ye kadar artmasi Bi-2212 malzemesinin ISE davranisi1 gelisirken,
800 °C’de bu o6zellik hizli bir sekilde geriler. Sicaklik degeri 850 °C’ye yiikselmesi
ile de Cu-850 materyali alisilmadik RISE davranisi sergiledigi bulunmustur.

Materyallerin mikrosertlik modellemelerine gelindiginde, tercih edilen her
modelin malzemelerin tavlama sicakligit ile mekanik performansinin ve
karakteristiklerin nasil degistikleri kusur bir sekilde agikladigi gézlemlenmistir. HK
yaklagiminin ISE davranis sergileyen materyaller (Cu-850 malzemesi hari¢ diger tiim
numuneler) icin basarili oldugu, Cu-850 materyalinin mekanik davranislarini

aciklamada ise CKC hesaplama modelin yeterli oldugu bulunmustur.
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Kisaca, 750 °C diflizyon tavlama sicaklig1 Bi-2212 siiperiletken malzemelerin
bliyiik ¢apli uygulamalarinda kullanimi i¢in destekler. Ayrica temel malzeme
bilimleri ve miithendislik arasindaki isbirligi yapan bu calisma, Bi-2212 siiperiletken
malzemelerin ekonomi diinyasi agisindan yeni ve uygun pazar alanlari olusturmaya

yonelik oncii bir aragtirmadr.
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