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Y-123 TABANLI SUPERILETKEN SERAMIKLERIN YAPISAL
OZELLIKLERINE NANO-SnO; PARCACIKLARININ ETKISI

0z

Bu calismada YBCO seramiklere geleneksel katihal reaksiyon yontemi ile kalay
dioksit nano-pargaciklarin eklenmesi ve siiperiletkenlik 6zeliklerine etkileri
incelenmistir. Orneklere katki oranlar1 (boyutu yiiz nanometreden biiyiiktiir)
YBa2Cu30O7-y art1i yiizde kalay dioksit seklinde belirlenmistir. Hazirlanan
stiperiletken Ornekler sirastyla Sn0, Snl, Sn2, Sn3 ve Sn4 olarak adlandirilmistir. Y-
123 fazina ait karakteristik pikler, oksijen icerikleri ve orgili parametreleri x-1§in1 toz
kirimin deseni (XRD) sonuglar1 kullamlarak elde edilmistir. Orgii parametrelerinin
belirlenmesi, oksijen igeriginin hesaplanmasi ve karakteristik pikler icin PDF-2 veri
tabanindan yararlanilmistir. Orneklere ait yiizey morfolojisi, taramali elektron
mikroskobu (SEM) kullanilarak alinmustir. Kritik sicaklik degerini katkisiz 6rnek
icin 95 K bulunmustur. Katki oran1 arttik¢a kritik sicaklik degeri artmistir fakat daha
biiyiik katki oraminda kritik sicaklik degeri 4,5 K azalmistir. Orneklerin yogunluk
Ol¢iimleri ise Arsimet prensibine gore hesaplanmis ve teorik degeriyle

karsilastirilmasi yapilmistir.

Anahtar kelimeler: SnO2 nano katki, XRD, SEM
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EFFECT OF NANO SnO; PARTICLES STRUCTURAL PROPERTIES OF
Y-123 BASED SUPERCONDUCTING CERAMICS

ABSTRACT

The effects of tin dioxide nano-particle doping on the superconducting properties
of YBCO bulk samples, prepared by conventional solid state reaction method, have
been investigated. Doping ratios of superconducting samples (about of tin dioxide
nanoparticle size is bigger than one hundred nanometer.) shaped YBa2Cu30O7-yadd
percent tin dioxide.Superconducting samples was labeled Sn0,Sn1,Sn2,Sn3 and Sn4
respectively.The characteristic peaks of Y123, oxygen contents and lattice
parameters were characterized using X-ray powder diffraction (XRD). Furthermore,
analysis of the lattice parameters, the calculation of the oxygen content and for Y123
characteristic peaks are used PDF-2 database. Surface morphology analyses of the
samples were carried out using scanning electron microscope (SEM).We have found
the critical temperature of 95K pure YBCO. Small tin dioxide contributions
increased to Tc values, while we observed decreases 4.5 K around for larger doping
levels. The density values of all the samples were calculated with the Archimedes

method.

Keywords: SnO2 nano-doped, XRD, SEM
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BOLUM BiR
GIRIS

1.1 Yiiksek Sicakhik Siiperiletkenligin Kesfi

1986 yilinda, George Bednorz ve Karl Alex Miiller’in IBM Ziirich Arastirma
laboratuvarinda yaptig1 ¢alismada, lantanyum, baryum ve bakir oksitlerini kullanarak
kritik sicaklig1 T, =30 K olan La-Ba-Cu-O (LBCO) bilesigi bulunmustur. Béylece bu
iki bilim insaninin katkilartyla yiiksek sicaklik siiperiletkenlik (HTS) donemi
baslamistir. Bu kesfe kadar siiperiletkenlik i¢in ulasilan en yiiksek kritik sicaklik
degeri 23,2 K ile Nb3Ge alagimi olmustur. La-Ba-Cu-O seramiginin bulunmasi, o
yillarda ulasilan en yiiksek sicaklik degeri oldugundan siiperiletkenlik tarihinde yeni
bir donem agilmig ve ¢alismalar T, degerini gelistirmek lizere yogunlagsmistir. 1986
yillarinin sonlarinda ise baryum yerine stronyum katkist ile 7.’ nin 42,5 K yiikseldigi
rapor edilmistir. Bundan kisa zaman sonra, La oksit serilerinde 7, degerinin, yalnizca
12 kbar’lik basing altinda 57 K sicakliginda maksimum sicaklik degerine ulastigi

gorilmiistiir.

1.2 Tarihsel Gelisimi

1987 yilinda ise P. W. Chu ve M. K. Wu yonetiminde bir grup bilim insant,
lantanyum yerine itriyum kullanarak yeni bir siiperiletken bilesik olan Y-Ba-Cu-O
(YBCO) seramigini elde etmis ve T, degerini <93 K olarak bulmuslardir.Bu bilesigin
yapisal formiilii genelde YBa,Cu3;O; olarak gosterilir. Ayrica bu kesif ile ilk defa
stiperiletken bir malzemenin, olduk¢a yaygin bir sogutucu olarak kullanilan sivi
azottan (77 K) daha ytiksek sicaklikta, siiperiletken durumda oldugu kesfedilmis ve
helyumla calisan sogutucularin yerine, daha az maliyetli olan s1v1 azot ile ¢alisan
sogutucular kullanarak, stiperiletkenligi calismak daha kolay ve miimkiin hale
gelmigstir. Hemen bir yi1l sonra, 1988 yilinin baslarinda, Bi (Bi-Sr-Ca-Cu-O) ve TI-
tabanl (TI-Ba-Ca-Cu-O) yeni siiperiletken seramikler kesfedilmis ve 7, degerleri
sirastyla 110 K ve 125 K olarak bulunmustur. Takip eden yillarda ¢alismalar devam
etmis ve 1993 yilinda bilinen en yiiksek sicaklik degerine sahip Hg-tabanli (Hg-Ba-



Ca-Cu-O) siiperiletken bilesik ile ulasilmistir (yliksek basing altinda T. 164 K’ e
kadar ulasabilir) (Mourachkine, 2002). Ayrica T, degerleri, 127 K’ de Ba-Ca-Cu-O,
40 K’de MgB, alan indiiklemeli 117 K’ de C*, 89 K’ de CaCuO, yeni siiperiletken
bilesikler de elde edilmistir. Yiiksek-T. stiperiletkenlerinin kimyasal formiillerine

gore kisaltmalar1 ve T, degerleri Tablo 1.1° de verilmistir.

Bu siiperiletkenler asir1 derecede anizotropiktirler. Yone bagimlilig: ifade eden bu
Ozelligin en belirgin kaniti, bakir oksit diizlemlerinde direng ¢ok kiiclik iken, bu
diizleme dik dogrultuda ise direncin ¢ok biiylik olmasidir. Yani birim hiicrenin a, b
tabakalarinda diren¢ oldukga kiigiiktiir (iletkenlik, bakir oksit diizlemine paralel
dogrultuda yiiksektir). Ancak c-ekseni dogrultusunda direng yiiksektir. (iletkenlik,
bakir oksit diizlemine dik dogrultuda ¢ok daha azdir).

Tablo 1.1 Siiperiletkenlerin kritik sicaklik ve kisaltmalari(Bilgili, 2003)

Bilesik Kritik Sicakhik (T,) Kisaltma
Lay «SryCuOy4 30-40 LSCO
La, «Ba,CuOy4 30-40 LBCO
YBa,Cuz04 93 YBCO (Y-123)
YBa,Cu,sOg 80 Y-124
Y;,BasCu;s0,5 90-92 Y-247
Bi,Sr,CuOg 12 Bi-2201
Bi,Sr,CaCu,0g 90 Bi-2212
Bi,SryCayCu30y9 110 Bi-2223
T1,Ba;CuOg 90 T1-2201
T1,Ba,CaCuOg 110 TI1-2211
T1,Ba,Ca,Cusz019 125 T1-2223
HgBa,CuO, 94 Hg-1201
HgBa,CaCu,0, 124 Hg-1212
HgBa,Ca,Cus0, 134 Hg-1223
HgBa,Ca3Cuy0y 126 Hg-1234
HgBa,CasCusOy 112 Hg-1245




Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin kritik sicaklik-zaman grafigi incelendiginde
1986 yilindan sonra ¢aligmalarin daha yogun oldugu goriilmektedir. Kritik sicaklik
penceresinden baktigimizda disiik bir ivme ile giden grafigin, yiiksek-T,
siiperiletken seramiklerin bulunmasi ile ¢ok biiyiikk bir ivme kazandig1r agikga
belirlidir. 1980 yilindan 6nce kesfedilen siiperiletkenlerin bir seramik olmadigi,
bunlarin alasim veya metal oldugu bilinmektedir. 1986 yilinda yiiksek-T.
siiperiletkenlerin  kesfi ile bu siiperiletkenler 1. tip siiperiletkenler olarak
adlandirilmistir.  Yiksek-T. siiperiletkenler ise II. tip siiperiletkenler olarak

isimlendirilmistir. T.' nin zamana gore degisim grafigi Sekil 1.1’ de gosterilmistir.

+ T. /K (Kritik Sicakhk)

140 HgBaCaCuO
1201 TISrBaCuO
BiCaSrCu,0q
100}
YBa;CuzOy
80 - ,
\
60 Swvi nitrojenin kaynama
sicakligi
40 - , LaBaCuQ;
nol NEN NbsGe Stvi helyumun
He y NbsSn kaynama sicaklig
0! i = 1 | ] ]
1900 1920 1940 1960 1980 2000

Kesif yils

Sekil 1.1 1911' de stiperiletkenligin kesfinden bu zamana kritik sicakligin gelisimi (Bilgili, 2007)

1.3 Kritik Sicakhk

[letken bir madde de olusan akim, madde icerisindeki serbestce hareket eden
iletim elektronlar1 tarafindan tasmir. Iletim elektronlari, maddenin kristal yapisi

icinde elastik olmayan c¢arpismalar yapar ve bunun sonucunda enerjilerinin bir



kismint 1s1 enerjisi olarak harcalar. Bu duruma maddenin elektriksel direnci denir.
Baz1 siiperiletken malzemelerde ise elektriksel direng siiperiletken duruma gegis
sicakliginda diismeye baslar. Bu ilk disme sicakligma TS" (baslangig kritik

sicakligl) denir. Malzemenin elektriksel direnci sifir olana kadar sicakligin diismesi
devam eder ve direng sifir oldugunda ki sicaklik Tcof ! (bitis sicakligl) olarak

T2/ olarak bulunur.

isimlendirilir. Bu iki sicaklik arasinda ki fark ise AT = T2™ —
Baslangi¢ ve bitis sicakliklarinin arasindaki bu AT kadarlik sicaklik farki ne kadar
kiiciik olursa malzemenin siiperiletkenlik 6zellikleri daha iyidir. Kritik sicaklik
degerleri siiperiletken seramikler icin farklilik gosterir. Kritik sicakligin tarihsel
gelisimi incelendigin de yiiz yil boyunca yapilan ¢aligmalar sonucun da ¢ok biiyiik

ilerlemeler kaydedildigi goriilmektedir.

Madde elektriksel direncini etkileyen iki 6nemli faktér vardir. Birincisi mutlak
stfir sicakliginin tizerindeki sicakliklarda kristal yapidaki atomlar titresim durumunda
olur ve denge durumundan saparlar. Diger etken ise yabanci atomlar ve yapidaki
diger kusurlardir. Bu iki etken, iletim elektronlarinin hareketini bozarak elektriksel
direncin artmasma sebep olur. Iletken metallerin sicaklig1 diisiiriildiigiinde, 1sisal
titresimleri ve Ozdirengleri azalacaktir. Fakat mutlak sifir degerinde dahi iletim
elektronlar sifir-noktasi titresimleri ve orgii kusurlari ile ¢arpisarak sagilacaklardir.
Bundan dolay1 6zdirencin mutlak sifira degil, metalin yapisina bagl olarak sifirdan
farkl bir degere sahip olmasi1 beklenir ve artik bir direng olusur. Bu dirence ise artik

direng¢ denilmektedir.

Stiperiletken metaller ve alasimlarin ise sicaklik degeri disiiriildiigiinde,
elektriksel 6zdirenci birden sifir olur ve siiperiletkenlik durumu gerceklesir.
Stiperiletkenlik duruma gecis sicakligina ise “kritik sicaklik” denir ve T, ile
gosterilir. Sekil 1.2” de siiperiletken olmayan ve siiperiletken olan metallerin, sicaklik

ile direng grafigi gosterilmistir.
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Sekil 1.2 Siiperiletken durum ve normal durum sicaklik-direng grafigi

1.4 Meissner Etkisi

Siiperiletkenligin kesfinden sonraki 22 yillik slire boyunca bilim insanlar
stiperiletkenin sadece ideal bir iletken olduguna yani sifir dirence sahip bir metal
olduguna inanmislardir. Direngleri sifir oldugundan siiperiletken icinde elektrik alan
sifir olacaktir. Elektrik alan sifir olduguna goére manyetik alan degismez, yani
siiperiletken i¢inde manyetik alan sabit olmalidir. Baslangicta siiperiletken iginde
manyetik alan sifir olduguna gore manyetik alan yine sifir olmalidir (Miiller ve ark.,

1997).

Stiperiletken metallerin oldukca diisiik sicakliklarda nasil bir davranis gosterdigini
arastirmak amaciyla, 1933 yilinda Walter Meissner ve Robert Ochsenfeld tarafindan
yapilan bir ¢aligmada siiperiletken halde bir metalin iizerine uygulanan manyetik
alan1 digladigr goriilmiistiir. Bu durum miikemmel diyamanyetizma olarak bilinir ve
giinlimiizde “Meissner etkisi” olarak isimlendirilmistir. 1945 yilinda ise V. Arkadiev
bu siiperiletkenlik 6zelligini, bir siiperiletkenin madde yiizeyinin tlizerindeki kiigiik
bir miknatis1 uzaklastirarak gostermis ve bu deney Meissner etkisini gosteren klasik

bir deney haline gelmistir (Sekil 1.3).



Sekil 1.3 Siiperiletken iizerinde havada duran bir miknatis (Uziim, b.t)

Bir maddenin manyetik durumu, manyetizasyon vektorii (M) denen bir nicelikle
betimlenir. M manyetizasyonu birim hacimdeki manyetik moment olarak tanimlanir.

Birim hacimdeki manyetik alinganlik ise;

X=u (L1)

seklinde ifade edilir. Burada H wuygulanan dis manyetik alan siddetini
gostermektedir. Manyetik alinganlik ise Xile gosterilir (Youssif ve ark., 2000).
Alinganlik degeri negatif olan maddeler diyamanyetik, pozitif olan maddeler ise
paramanyetik olarak isimlendirilirler. Manyetik alinganligin X = —1 olmasi,
milkemmel diyamanyetizma anlamina gelmektedir. Manyetizasyon (M), uygulanan
manyetik alana (H) ters yonde alani etkisiz hale getirdiginden dolay1 kusursuz bir

diyamiknatis icinde B alani olmayacagi anlamina gelmektedir.

B = poH(1+X) (1.2)
B = po(H+M) (1.3)
M=-H (1.4)



Siiperiletken madde baslangicta sifir dis manyetik alan igerisinde kritik sicaklik
degerinin altina kadar sogutulsun ve daha sonra bir dis manyetik alan uygulansin.
Alan siiperiletken maddenin ylizeyine niifuz ettikten sonra, Lenz yasasina gore, dis
manyetik alanin tersi yoniinde bir manyetik alan olusturan ve indiiklenen bir akima
sebep olur. Buna bagli olarak, maddenin i¢ kisminda toplam manyetik alan sifir olur.
Bu durum Maxwell denklemleri yardimi ile kanitlanabilir. Manyetik alandaki bir

degisim maddede bir elektrik alan indtkler.

10B
VXE:_ZE (1.5)

Direngleri sifir oldugundan siiperiletken icinde elektrik alanda sifir olur. Elektrik
alan sifir oldugunda ise manyetik alan degismez, yani siiperiletken i¢inde manyetik
alan sabit olmalidir. Baglangicta siiperiletken i¢cinde manyetik alan sifir olduguna
gbre manyetik alan siiperiletken madde i¢inde yine sifir olmalhidir (Miiller ve ark.,

1997). Sekil 1.4' te siiperiletken durum ve normal durum gosterilmistir.

B

i
-

T=T. T<Te

Sekil 1.4 Meissner etkisi: siiperiletken igerisindeki manyetik alanin disarlanmasi (a) Normal sartlarda
(stiperiletkenlige gegis sicakliginin {izerinde) manyetik alan uygulandiginda olusan durum.

(b)Siiperiletkenlige gegis sicakliginin altinda manyetik alan uygulandiginda olusan durum



1.5 Siiperiletkenlerin Manyetik Ozellikleri

Stiperiletken maddeler bir manyetik alan icerisindeki davranislarina gore I. ve II.
tip stiperiletkenler olmak iizere iki gruba ayrilir. L. tip siiperiletkenler genellikle kalay
(Sn), civa (Hg), aliiminyum (Al), titanyum (Ti) gibi saf metallerden olusurlar. II. tip
stiperiletkenler ise genellikle saf metaller, alagimlar veya iki yada daha fazla metalin
birlesmesinden olusmaktadirlar. Her iki siiperiletken grubunun da kritik sicakligin

(T.) altinda direngleri kaybolmaktadir.

I. tip siiperiletkenler, H. olarak gosterilen kritik manyetik alan degerine kadar
uygulanan manyetik alan1 diglayarak tamamen diyamanyetik olurlar. II. tip
siiperiletkenlerde ise H.; ve H. olarak gosterilen iki kritik alan vardir. Eger
uygulanan alan, H.; alanindan kiigiik ise madde siiperiletken haldedir. Uygulanan
alan H.; ve H., arasinda ise madde karisik haldedir. Karisik halde olan madde
stiperiletkenlik durumunu siirdiirebilir ve madde i¢ine manyetik alan kismen niifuz
edebilir. Madde karisik halde iken, madde {lizerinde girdaplar (vorteks) olusur.
Uygulanan alanin siddeti, Hc, degerine yaklastik¢a bu girdaplarin sayis1 artar ve H,
degerini asarsa madde normal duruma geger. 1. ve IL tip siiperiletkenlere ait kritik

manyetik alan-sicaklik grafikleri Sekil 1.5 ve Sekil 1.6 da gosterilmistir.

Ho Stperiletken hal

Normal Hal

Sekil 1.5 1. tip siiperiletkende kritik alanin sicaklik ile degisimi



Mormal

Stpenletken

0K T.

Sekil 1.6 II. tip siiperiletkenlerde kritik manyetik alanin sicaklik ile degisimi

1.5.1 L. Tip Siiperiletkenler

L. tip siiperiletkenler uygulanan manyetik alan1 H. kritik degerine kadar disarlar.
H. kritik manyetik alanmin iizerine ¢ikildiginda ise siiperiletken durumda olan
madde normal duruma geger. Bu siiperiletkenler genellikle titanyum, kalay,
aliminyum gibi saf metallerdir. Sekil 1.7a" da bu siiperiletken malzemelerin

miknatislanma egrileri verilmistir.

1.5.2 I1. Tip Siiperiletkenler

II. tip siiperiletkenlerin davranislar1 1. tip siiperiletkenlerin davranislarindan
oldukca farklidirlar. Abrikosov, Ginzburg-Landau teorisiyle iliskilendirdigi yeni
birtakim olaylar1 tanimlayan bir makale yayimnlamistir (Abrikosov, 1957). Abrikosov
1957 yilinda, bu siiperiletken grubu i¢in He;<H<H,, araliginda uygulanan manyetik
akinin, kuantize olmus (vorteks) aki cizgileri seklinde maddenin igine girmesi
gerektigini belirtmistir. Bu vorteksler Abrikosov vorteks orgii olarak adlandirilan bir
orgl tipini olusturur (Sekil 1.8). Her bir vorteks bir manyetik aki kuantumu tasir

(Tinkham, 1976).

bo = = = 2,067 X 1075 Wb (1.6)

2e_



Burada h Planck sabitidir ve e elektronun yiikiidiir. He,' den yiiksek alanlarda,

siiperiletken normal duruma geri doner. Sekil 1.7b' de bu malzemelere ait

miknatislanma egrileri verilmistir.

-4nM

L tiir /

(a)

-anM

A
Ve
(" !
II. tiir A X
/ H
/7 |
£ 1
N ]
/ N\ i
| 1
I |
| . |
I N g

/" Superiletken | G-:dap\q\

) Y 1 Dv !

E:n/rum N uumu\ ! \ Normal _

4 1 | — 1 Durum
- A 1
H H H

cl (]

Sekil 1.7 (a) L. tip siiperiletken (b) IL. tip siiperiletken miknatislanma egrileri (Askerzade, 2005).

Hy

Abrikosov
vorteks Grgusi

Wormal

x

Meissner N

Sekil 1.8 Hei ve He2 arasinda bulunan vorteks kristalinin faz diyagranmu (Bilgili, 2013)

1.6 Niifuz Derinligi

=

T T

Disaridan uygulanan manyetik alan madde i¢ine girdiginde, manyetik aki birden

sifir olmaz. Bu manyetik aki madde icerisinde eksponansiyel olarak azalmaktadir.

Yani siiperiletken madde lizerine manyetik alan uygulandiginda, icerideki akiyi

sifirlamak igin

stiperiletken yiizeyinde perdeleme akimlart olusur. Bu yiizey

akimlari, niifuz derinligi olarak bilinen ¢ok ince bir kalinliktaki tabakada akar.

Bundan dolay1 perdeleme akimlar1 ylizeyden igeri dogru azalarak sifirlanir. Bu

uzakliga da "niifuz derinligi” denir. Bu parametre A ile ifade edilir.
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Gegis sicakligina yaklasildiginda, ciftlenmis elektron sayisi1 azalir ve bdylece A
artacaktir. Yeni oksit siiperiletkenler i¢in bilinen niifuz derinlikleri, LaBaCuO igin
1200 A, YBCO igin 1400 A°civarindadir ve ikisinde de biiyiikliik derecesi ile iliskili

olan esuyum uzunlugundan daha biiyiiktiir.
1.7 Bean Modeli

Bean modeli II. tip siiperiletkenlerde kritik akim yogunlugunu hesaplamak i¢in
kullanilan bir modeldir. Bean modeli diistik kritik alan H¢;' in sifir oldugunu kabul
eder ve siiperiletkenin tasiyabilecegi en yiiksek akimin, kritik akim degerine esit
oldugunu Ongoriir. Uygulanan manyetik alan, siiperiletken malzeme igerisine
gecerken bir manyetik alan gradyenti olusturur. Uygulanan alanin rotasyoneli,
Maxwell denklemleri ile uyumlu olacak sekilde kritik akimin yogunluguna esit
olmalidir. Ayrica Bean modeli, malzemede olusan kritik akim yogunlugunun
uygulanan dis manyetik alana, alanin uygulama y6niine ve malzemenin biiytikliigiine

bagli olabilecegini agiklar (Ekicibil, 2005).

Uygulanan dis manyetik alanin, siiperiletken malzemenin merkezine kadar
ulagsmas1 durumunda karsilik gelen manyetik alan,

H, =J.a (2.24)

baglantis1 ile verilir. Burada "a" siiperiletken malzeme ylizeyinden merkeze olan

uzakliktir. Manyetik alan H;, degerinden biiyiik oldugunda yiizey akimu, siiperiletken

igerisinden gecen siiperiletken akim yogunluguna o6zdes olur. Tek boyutta

hesaplandiginda malzeme i¢indeki ortalama manyetik alan ise;

yf(;lde
B = —5%
Jy ax

(2.25)

ifadesi ile verilir.
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BOLUM iKi
SUPER ILETKENLIK TEORILERI

2.1 London Teorisi

Stiperiletkenligin elektrodinamik o6zelliklerini ilk olarak agiklayan London
teorisidir. London teorisi, siiperiletkenligin temel 06zellikleri olan miikemmel

diyamanyetizma ve sifir direng olayini iki denklem ile agiklamaktadir.

London teorisine gore siiperiletkendeki elektronlar, siiper elektron grubunun
yogunlugu (ns) ve normal elektron grubunun (n,) karisimi olarak tanimlar ve
siiperiletkendeki toplam elektron yogunlugunu n=ng¢+n, seklinde ifade eder.
Siiperiletken bir maddenin sicakligt T=0' dan T=T.' ye kadar artirildiginda, siiper
elektronlarin yogunlugu (ng), n' den sifira diiser ve bu model iki akiskan modeli
olarak bilinir (Sekil 2.1). Yani hareketli siiper elektronlar bir direng ile
karsilagmazlar. Bu akimlar bu yiizden siiperiletken madde icerisinde elektrik alani
olusturmazlar. Eger elektrik alan olusturmus olsalardi sonsuza kadar ivmelenirlerdi.
Bundan dolay1r durgun sistemde elektrik alani olmaksizin normal elektronlar

hareketsizlerdir (Askerzade, 2005).

s

w

Sekil 2.1 London teorisinde tanimlanan yogunluklarin sicaklikla degisimi (iki s1v1 akiskan modeli)
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Siiperiletken bir Ornekte iletim elektronlar1 bir direng ile karsilasmazlar. Fakat
disaridan sabit bir elektrik alan uygulandiginda sabit bir sekilde ivmelenirler.

Elektrik alan1 igerisindeki siiper elektronlarin hareket denklemi,
vs @
nsm-_= =n,eF 2.1)

seklinde yazilabilir. Burada m elektron kiitlesi, e elektron yiikii ve ¥ siiper akiskanin

hizidir. Siiper akimlarin yogunlugu;

-

Js = ngevg (2.2)

olmak iizere denklem diizenlendiginde,

F=mZls
ek = m— (nse) (2.3)
- d m =

E= dt (nsezjs) 24

elde edilir ve (2.4) denklemi London denklemi olarak bilinir. Buradan ¢ikarilacak

olursa, kararli haldeyken dfs /dt =0 oldugunda, stiperiletken icerisinde elektrik alan

yoktur diyebiliriz. Eger Maxwell denklemlerini kullanarak islemleri ilerletirsek,

= 19B
VXE——;E (2.5)

nge2E . d_]}
—— = (2.6)
. N
Ux2E —yxds 2.7)
dt
netah o d
m dt dt (2.8)
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d > ne?gl

E[Vx]s+ - B]_o 2.9)
> 2

VxJ, = —”:: B (2.10)

denklemi elde edilir. Bu denklem 2. London denklemi olarak bilinir. Ayrica bu
denklem stiper akim ile manyetik alan arasindaki iliskiyi aciklar. Buradan sonugla 2.
London denklemi, manyetik alanin siiperiletken igerisine niifuz etmesiyle iligkilidir.
Dolayisiyla, A niifuz derinligine sahip siiperiletken bir 6rnek icersine manyetik
alanin, ylizeyden itibaren eksponansiyel sekilde azalarak niifuz ettigi

gosterilmektedir (Tinkham, 1996).

VB =pyf (2.11)
VXVXEB=pu,VxJ (2.12)
V(V.B) - 2B = —uy B (2.13)
VE = 1y B (2.14)

Meissner etkisi diisiiniiliirse eger sinir sartlart B(0) = By ve B(o0) = 0 dir. Sinir

sartlar1 tek boyutta yukaridaki denkleme uygulanirsa, denklemin ¢6ziimii
B(x) = Bye /2 (2.15)
bulunur. Siiperiletkenin yiizeyinden uzaklastikca manyetik alan azalir (Sekil 2.2).

Burada A niifuz derinligi olmak {izere, manyetik alanin siiperiletken 6rnek icerisine

niifuz etmesini tanimlayan karakteristik uzunluktur. Bu uzunluk ise

1= |(==) (2.16)

Honse
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seklinde tanimlanmistir. Yukaridan goriilecegi gibi siiper elektronlarin yogunluguna

baghdir. Sicaklik bagimliligi,

-1

A(T) ~ A(0) [1 - (1)4] & (2.17)

Tc

seklinde tanimlanmaktadir. Bu denklemi yorumlarsak eger T sicakliginin, T, kritik
sicakligina yaklagmasi halinde, A degerinin sonsuz olacagi sdylenebilir. Yani 6rnek
stiperiletken halde iken, T sicaklii, T, kritik sicakligina yaklastikca manyetik alan
ornek i¢ine daha fazla niifuz eder. Sonug olarak ise bu alan niifuzu 6rnegin tamamini

kaplayarak stiperiletken durumdan, normal duruma ge¢gmesini saglar.

Bo 1~

Sekil 2.2 Manyetik alanin niifuz etme derinligi

2.2 Ginzburg-Landau Teorisi

Siiperiletkenligin ilk kuantum teorisi Ginzburg-Landau teorisidir. London teorisi
normal metal siiperiletken (NS) ylizeyinin enerjisinin isaretini agiklayamamuistir.
Yani London teorisine gore bu enerji her zaman negatiftir. Bu sorunun ¢oziimiinii ise

Ginzburg- Landau teorisi agiklamistir.
Bu kuantum teorisi, manyetik alanin yoklugunda siiperiletkenligin normal duruma

gore daha diizenli bir durum olan siiperiletkenlik durumuna gegisini ikinci dereceden

bir faz degisimi oldugunu belirtir. Ikinci derece faz, siireksiz olarak sistemin
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bozulmasi olayina denir. Yani bir siiperiletken icin diizen parametresinin T < T,
durumunda sifirdan farkli olacagini, T > T, durumunda ise sifir olacagini sdyler.
Ginzburg-Landau teorisinde siiperiletken elektron c¢iftlerinin kiitle merkezlerinin
etkin dalga fonksiyonunu tanimlamak i¢in y(ry,....r;) diizen parametresi kavrami
bulunmaktadir. Fakat G-L teorisinde biitiin elektronlarin 6zdes davrandigi kabul
edildiginden dolay1 tek koordinatli dalga fonksiyonu wy(r) ile tanimlanir. Bdylece
biitiin elektron toplulugunu tek bir dalga fonksiyonu ile tarif etmek miimkiin olur ve
makroskopik o6zelliklerinin anlasilmasini saglar. Ginzburg-Landau teorisi, gegis
sicakligr (T.) yakinlarinda ¢ok kiiciik olan diizen parametresi ile serbest enerjinin
seriye ac¢ilmasini Onerir. Bu teori, kritik sicakliga ¢ok yakin (Tc ~ T<<Te),
sicakliklarda gecerlidir (Askerzade, 2005).

G-L teorisinin birinci esitligi y(r) diizen parametresine bagli olarak;

alp+ﬁzp|¢|2$(ihv+2§A)2¢ =0 (2.18)

seklindedir. Ayrica bu esitlik y diizen parametresi icin yazilmis bir Schrodinger

denklemi gibidir. Siiperiletkenin yiizeyindeki bu sinir kosulu:

(ihvy + 2 dy)7i =0 (2.19)
Denklemdeki 7 siiperiletken yiizeyin normal vektoridiir. Aym sekilde Gibbs serbest

enerjisi 6A' ya gore minimize edilirse, akim yogunlugu i¢in yeni bir ifade elde edilir.

Js@ = = () (W — pVy*) — (q2/meyp ) (2.20)

2m

Bu esitlikte ise A vektdr potansiyeli i¢in, Ginzburg-Landau teorisinin ikinci
esitligidir. Bu denklem m kiitleli, 2e yiiklii ve y dalga fonksiyonuna sahip pargaciklar

icin akim yogunlugunu gosteren kuantum mekaniksel bir ifadedir. Birinci G-L

esitliginde; A=0ve BlY|?<<a olarak farz edilirse;
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2 2
S 2.21)

2m dx?

denklemi elde edilir. Bu denklemin ¢oziimii:

exp (i //h2/2ma) (2.22)

olarak bulunur ve parantez igerisindeki terimin paydasi her 6rnek i¢in sabittir. Bu
ifade Ginzburg-Landau koherens (esuyum) uzunlugu olarak bilinir ve boyutsuzdur.
London niifuz derinliginin, esuyum uzunluguna orani siiperiletkenler i¢in ¢ok énemli

bir parametre olan Ginzburg-Landau parametresini verir;

_A_ (me B\
= e (qh 211) (2.23)

Bu parametre (2.23) Ornegin tipini belirler. Es uyum uzunlugu, niifuz
derinliginden biiyiikk ise (& > A1) L tip siiperiletken, es uyum uzunlugu niifuz

derinliginden kiiglik ise (¢ < A) IL tip siliperiletken olarak siniflandirilirlar.
2.3 BCS Teorisi

1959 yilinda, John Bardeen, Leon Cooper ve J. Robert Schrieffer tarafindan
stiperiletkenligin mikroskobik yapisini agiklayan, siiperiletkenlik tarihinde ilk temel
teorisi ortaya ¢ikmistir. Bu teori kurucularinin soyadlarinin bir araya getirilmesiyle
bir araya gelmis ve BCS teorisi olarak kabul edilmistir. Bu teori fononlar yardimiyla
iki elektron arasinda ortaya c¢ikan etkilesimin, bu elektronlarin arasinda bir ¢ekim
kuvveti olusturacagi temeline dayanir. Ayrica BCS teorisi diisiikk sicaklik

stiperiletkenleri i¢in iyi sonuglar vermektedir.
Coulomb yasasi, elektronlarin sahip olduklar1 negatif yiikler nedeniyle birbirlerini

itecegini sdyler. Fakat L. Cooper, elektron ¢iftlerinin coulomb itmesinden daha giiclii

bir kuvvet ile birbirlerini ¢ekebilecegi bir sistemden bahsetmistir. Bu fikir ilk olarak
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ilging gorlinliyordu. Ancak bu fikrin cevabi kristal orgii igerisindeki iyonlar ile

elektronlar arasindaki etkilesimde gizlidir.

BCS teorisi, siiperiletken malzemelerde Cooper c¢iftleri olarak bilinen zit
momentuma sahip olan elektron c¢iftleri olusturmasini temel alir. Kristal orgi
icerisinde komsu iyonlarin arasindan gegen bir elektron, bir coulomb ¢ekim kuvveti
ile iyonlara dogru hareket edebilir. Bu ¢ekim kuvveti ile elektronlar ve iyonlara zayif
bir sekilde hareket etmelerine neden olacak sekilde bir momemtum kazandirir. Bu
bolgede pozitif yiikk yogunlugunun arttigindan dolayi, bu bolge momentum tasiyan
bir dalga olarak Orgii boyunca yayilacaktir. Bu hareketli pozitif ylik yogunlugu
bolgesi yakinindan gegen, ilk elektrona zit spine ve momentuma sahip olan ikinci bir
elektron Coulomb kuvvetinin etkisinde kalacagindan dolay1 fonon sogurulacaktir.
Bundan dolay1 elektronlar zayif bir sekilde baglanacak ve bir Cooper ¢ifti
olusturacaktir (Sekil 2.3).

Cooper ciftlerinin olugsmasina neden olan iki elektron arasinda ki ¢ekici bir orgii
ile elektronun etkilesmesidir. Bir Cooper c¢ifti esit fakat zit momentum ve spinlere
sahiptir ve Cooper c¢iftinin olugsmas1 igin kristal yapr araci gorevi gormektedir.
Bundan dolay: siiperiletkende bir siiper akim olmamasi1 durumunda Cooper c¢ifti,
toplam momentumu ve spini sifir olan bir sistemden olusur. Bu sebep ile Cooper
ciftlerinin spini sifir oldugundan dolay1 bozonlar gibi davranir ve hepsi ayn1 kuantum

durumunda bulunurlar. Bunun sonucu olarak direngsizlik ortaya cikar.

Cooper cifti kristal 6rgii igerisinde bir fonon ile ¢arpisirsa siiperiletkenlik ortadan
kalkabilir. Mutlak sicaklik yakinlarinda, Cooper ¢iftlerini kirmaya yetecek kadar
fonon enerjisi bulunmaz. Ancak sicaklik degeri kritik sicakliga dogru artirildiginda,
fononlarin kristal orgili icerisindeki titresimleri artar ve kritik sicaklifa ulasinca

Cooper ciftleri kirilir ve malzeme siiperiletkenlik 6zelligini kaybeder.
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Siiper iletkenlik Yaratan Cooper Giftleri

® & o o o
.-—-*‘—’\‘_',_————-’—

) @

—o—9o 9 %o —
9 o o 9

Cok diisiik sicakliklarda bir elektron, dogrultusu boyunca pozitif iyvonlan
kendisine dogru hafifce ceker, Pozitif ivonlarin bu hareketi arkadaki
ivonlar: daha giiclii cekerek daha kolay gecis saglar

Sekil 2.3 Siiperiletkenlik 6zelligi kazandiran elektron ciftleri (Bilgili, 2007)
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BOLUM UC
YUKSEK SICAKLIK SUPERILETKENLERI

3.1 Yiiksek Sicakhik Siiperiletkenlerinin Yapisi

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri yani diger bir ifade ile II. tip siiperiletkenler
"perovskit" olarak bilinen kristal yapiya sahiplerdir. Bu yapinin kimyasal olarak
gosterimi ise ABXj3 seklindedir. Bu nedenle, bu yapilar 1:1:3 oraninda ii¢ element
icermektedir. Yapi1 icerisindeki A ve B atomlar1 pozitif yiikli metal katyonlar, X
atomlar1 ise negatif ylikli metalik olmayan anyonlardir. X elementi ise genellikle

oksijen ile gosterilir (Sekil 3.1).

Sekil 3.1 Genel ABXj; formiilii (Chemistrytextbookcrawl, b.t)

Bu perovskit yapr igerisinde siiperiletkenlik, ¢cok iyi bir iletim hatti olan CuO
diizlemleri ve CuO, tabakalar ile olugmaktadir. Kritik sicaklik ile bu yapilarin
sayilar1 hakkinda dogru bir iliski bulunmaktadir. Yiiksek sicaklik stiperiletkenler de
siiper akim CuQ, tabakalarinin i¢inden akar ve bu tabakalar Bi, Y, Ba, La gibi tek bir
atom ile ayrilirlar. Bu katmanlar genellikle yiik deposu olarak adlandirilirlar. Temel
olarak bu katmandaki oksijen yapisinin bozulmamasi gerekir. Eger bu yap1 bozulursa
CuO, tabakas1 bozulacagindan dolayr siiperiletkenlik ortadan kalkar. Diger bir

yandan ise CuQ,' ye elektron saglayan kaynaklar (birim hiicreden geriye kalan diger
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kisim) yiikk deposu olarak islev goriir. Siiperiletkendeki herhangi bir kusurun
(degistirilen atom) esas faaliyeti bagka sekilde doldurulmus olan CuO, tabakasindaki
elektronlarin miktarini1 degistirirler. Bundan dolay1 birim hiicre igerisindeki herhangi
bir yerdeki kusur siiperiletken malzemenin elektronik durumunda degisiklige sebep
olur. Ayrica siiperiletkenler de CuO, tabakast birim hiicrenin boyutunu
belirlemektedir. Farkli siiperiletken seramiklerin CuO, tabaka sayis1 ve kritik sicaklik

degerleri arasindaki iligki Tablo 3.1' de verilmistir.

Tablo 3.1 Baz1 yiiksek sicaklik siiper iletken seramiklerin kritik sicaklik ve CuQ, tabaka sayilari

Bilesik Kritik Sicaklik (K) CuO, tabaka sayis1
La, xSrCuOy4 30-40 1
YBa,Cu30; 93 2
YBa;CuyOg 80 1
Y,BasCu;0;s 90-92 2
Y;BasCugOgs 100 3
Bi,Sr,CuOg 12 1
Bi,Sr,CaCu;yOg 90 2
Bi,Sr,CayCu3049 110 3
T1,Ba,CuOgq 90 1
T1,Ba,CaCuOg 110 2
T1,Ba;CayCu3019 125 3
HgBa,CuO4 94 1
HgBa,CaCu,03 124 2
HgBa,CaCu,0 134 3

3.2 itriyum Tabanh (YBCO) Siiperiletkenler

YBCO siiperiletken ailesi 1I. tip siiperiletkenler grubuna girer. Ayrica YBCO
stiperiletken seramigi ilk olarak 77 K olan sivi azot sicakliginin iizerindeki ilk
siiperiletken malzemedir. YBCO siiperiletken malzemeler diger yiiksek sicaklik
stiperiletkenlere gore baz1 avantajlara sahiptirler. Bunlarin bazilari, tek fazda YBCO

hazirlamak daha kolay olmasi, toksin element veya kararsiz bilesik icermemesi, diger
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yiiksek sicaklik siiperiletkenlere gére daha az anizotropiye sahip olmasi ve daha
giicli manyetik alan igerisinde daha fazla akim yogunlugu tasiyabilmesidir. YBCO
ailesine ait farkli fazlarda olan genel formiilleri Y123, Y124, Y247 ve son olarak
ailenin yeni iiyesi sayilan Y358 fazlar1 bilinmektedir. Bunlarin arasindan Y124 ve
Y247 fazlar1 normal kosullar1 altinda olusturulamazlar. Olusturulmasi i¢in yiiksek
oksijen basincina veya normal basing altinda hava ortamindaki ek alkali metal

bilesiklerine ihtiya¢ duyulur.

YBCO ailesine ait kritik sicaklik degerleri ise farklilik gdstermektedir. ilk YBCO
ailesinin tliyesi olan YBa,Cu307 yani bilinen kisaltmasiyla Y123 fazi1 yaklasik olarak
93 K kritik sicakligina sahiptir ve bu faz 77 K olan siv1 azot sicakligini gecen ilk
stiperiletken olma 6zelligi tasir (Wu ve ark., 1987). Genel formiilii YBa,Cu4O7 olan
ve Y124 olarak bilinen faza ait kritik sicaklik degeri yaklasik olarak 80 K olarak
bulunmustur (Marsh ve ark., 1988). Diger bir faz olan Y247 yapisinin genel formiilii
Y,Ba,Cu;0,5 olarak gosterilir ve kritik sicaklik degeri ise 40 K olarak bulunmustur
(Bordet ve ark., 1988). Son yillarda YBCO ailesinin yeni iiyesi olan Y358 fazinin
genel formiilii ise Y;3;BasCugO,g olarak bilinmekte olup kritik sicaklik degeri yaklasik
olarak 100 K civarinda bulunmustur. Bu kesif, farkli oranlarda bilesiklerin
karistirllarak kritik sicaklik degerini daha iyi diizeylere cekebilecegimizi gosterir

(Aliabadi ve ark., 2009).

YBCO' nun kristal yapisi incelendiginde bazi yapisal kusurlar oldugu gézlemlenir.
Ciinkii YBCO' nun birim hiicre hesaplamalarina gore alt1, yedi oksijen yapisina sahip
olmasina ragmen, ideal tipte hiicre basina dokuz oksijene sahiptir. Oksijen
stokiyometrisine bagli olarak yapilan sonraki ¢alismalarda YBCO yapisi tetragonal
ve ortorombik olarak smiflandirilmistir. Yapi oksitlenme durumu olmadan
YBa,Cu3;0g oksijen igerigine sahip ve tetragonal yapida elde edilmistir. Bu tetragonal
yap1 ise siiperiletken 6zelligi tagtmamaktadir. Oksijen atmosferi altinda, tavlama
isleminden sonra olusturulan YBa,Cu3;O7.5 yapist ise ortorombik yapida olup
(0,1<6<0,5), stiperiletken hale dontismiistiir. Sekil 3.2' de Y123 fazina ait direng-

sicaklik grafigi verilmistir.
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Sekil 3.2 Y123 fazina ait direng-kritik sicaklik grafigi

Son yillarda yapilan bazi ¢aligmalarda YBCO ailesine ait farkli fazlarda olan
bilesiklerin, kritik sicaklik degeri ile kristal yapida bulunan CuO; diizlemleri ve CuO
zincirlerinin dogrudan iligkisi oldugu gozlemlenmistir. Y123 (T.=93 K) fazinda iki
adet CuO, diizlemi ve bir tane de CuO zinciri bulunmaktadir. Y124 (T.=80 K) fazi,
bir tane ¢ift CuO zincirine sahiptir. Y247 (T.=40 K) fazi, bir tane CuO; diizlemine,
bir tane CuO zincirine ve bir tane ¢ift zincire sahiptir. Y358 (T.=100 K) faz1 ise bes
adet CuO; diizlemine, li¢ tane de CuO zincirine sahiptir (P. Udomsamuthirun ve ark.,
2010). Sekil 3.3' te ortorombik fazda YBa,Cus;O; yapisinin kristal orglisii verilmis,
Sekil 3.4' te ise YBCO' nun ortorombik ve tetragonal yapilar1 gosterilmistir.
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Sekil 3.3 Y123 fazinin kristal 6rgii yapist
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Sekil 3.4 YBCO' nun ortorombik (a) ve tetragonal (b) yapidaki kristal orgiisii

3.3 YBCO Uzerinde Yapilan Katkilamalar ve Yer Degistirmelerin Etkileri

YBCO' ya yapilan katkilamalarin ve yer degistirmelerin nedenlerini iki konu
altinda incelersek, bunlarin ilki malzemenin 6zelliklerini degistirmek olur. Ciinkii bu
sayede, malzemenin olas1 bir siiperiletkenlik durumuna kars1 malzemeyi inceleyerek
stiperiletkenlik hakkinda daha fazla bilgi edinmek olur. Digeri ise, yogunluk,
kirilganlik, tanecik yapisi gibi fiziksel 6zelliklerini gelistirmektir. Bu alanda YBCO
lizerine bir ¢ok katkilama yapilmistir. Lu, Zn, Ca gibi katkilarin ¢ogu kritik sicaklik
degerine olumlu yonde etki etmemis hatta malzemenin siiperiletkenlik durumundan
c¢ikmasina neden olmustur (Lee ve ark., 2009). Fakat bazi iyonlarin yada nano
katkilarin siiperiletkenlik &zelliklerini gelistirdigi goriilmiistiir. Ornek olarak YBCO
sistemi iizerine florin katkisinin, kritik sicaklik degeri iizerinde az miktarda da olsa
gelistirme saglandig1 gézlemlenmistir (K. Srinivasan ve ark., 2011). Diger bir yandan
YBCO fiizerine Sn katkisinin olumlu yonde etkileri oldugunu gdosteren g¢alismalar
yaptlmistir. Bu caligmalar ¢ok biiyilk umutlar gostermeseler dahi, katkinin
stiperiletkenlik 6zellikleri gelistirdigi uygun ve daha farkli oranlarda katkilama ve
yer degistirme yapilmasi halinde, stiperiletkenlik {izerinde daha cok gelisme

saglayacagini diistinmek ve incelemek gerekir.

24



YBCO malzemenin siiperiletkenlik 6zelliklerinin geligsmesi i¢in yapilan katkilama
ve yer degistirme calismalari haricinde, malzemeyi hazirlama yoOntemlerinin de
degistirilmesi siiperiletkenlik &zelliklerinde degismelere sebep olabilir. Ornek
diisiiniilecek olursa, katihal reaksiyon teknigi ile hazirlanan siiperiletken malzemenin
karistirtlma teknigi, kalsinasyon ve sinterleme stirelerindeki farkliliklar, kritik
sicaklik, kritik akim yogunlugu ve fiziksel Ozelliklerinde degismelere sebep
olabilmektedir. Bunun en énemli nedeni YBCO malzeme igerisindeki iletim diizlemi
olarak bilinen CuO, diizlemlerindeki oksijenlerin sistemin yapisini bozmasi ya da

daha iyi duruma getirmesidir.

Katkilanan veya yer degistirilen malzeme sadece kritik sicaklik degerine etki
etmedigi diger parametreleri de etkiledigi yapilan calismalar sonucu kesinlik
kazanmigtir. Yapilan calismalarda Lu katkisinin, itriyumdan eksiltilerek sistem
icerisine katkilanmasi ile (Y;.<LuxBa,Cu307., x=0,5) farkl: sinterleme sicakliklarinda
kritik sicaklik degerinin ve kritik akim yogunlugunun farkli yonlerde degistigini
gormek miimkiindiir. Lu yer degistirmesi, malzemenin kritik sicakligina 1yi yonde
etki etmemistir. Fakat kritik akim yogunlugu (J.) degerini, sinterleme sicakligindaki

degisim ile artirmistir (Uysal ve ark., 2014).

YBCO sistemi tizerine yapilan bir diger ¢aligmalardan biri ise boron katkilanmasi
sonucunda, malzemenin kritik sicaklik ve kritik akim yogunlugu degerleri
incelenmistir. Sonuglar incelendiginde T.' nin katkilama miktar1 arttikca azaldig
buna paralel olarak ayni sekilde J.' nin de azaldig1 gozlemlenmistir (Margiani ve ark.,

2010).
3.4 YBCO Sistemi Uzerine Sn Katkis: ve Etkileri

YBCO malzeme iizerine yapilan Sn katkilama calismalar1 genellikle yer
degistirme ya da agirlik¢a yapilmistir. Yer degistirme ¢aligmalarinda itriyum, baryum

ve bakirdan eksiltmeler yapilarak eklenmistir. Bu caligmalarin bir ¢ogu sisteme

olumlu yonde etki etmis fakat bazilari ise olumsuz yonde etki etmistir.
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Yapilan bakir ile yer degistirme calismalarinda kritik sicaklik degeri i¢in pek
olumlu sonu¢ alinmamistir. Bunun sebebi genellikle bakir atomlarinin CuO, diizlemi
arasma yerlesmesi ve iletim bandinin yapisini bozmasmdandir. YBa,Cus.,SnO7.y
sisteminde yapilan ¢alismada (x=0,00 ile x=0,06 arasinda), kritik sicaklik degeri
katkilama orani arttik¢a azalmistir. Ayrica calismada Sn katkilamanin YBCO sistemi
Orgli parametreleri (a, b ve c¢ eksenleri) ile dogrudan baglantili oldugu agikca

gozlemlenmistir (Feng ve ark., 1999).

YBCO film iizerinde yapilan bir baska Sn nano pargacik katkisinin incelenmesi
caligmasinda ise katkisiz ve Sn katkili YBCO filmlerin kritik akim yogunluklar
karsilastirilmistir. Calismada malzeme {izerine molar agirliginca yilizden on Sn
katkilanmis ve sonuclari incelenmistir. Kritik akim yogunlugu incelemeleri farkli
siddette manyetik alan icerisinde yapilmis ve sonucunda Sn katkili 6rnegin, saf
ornege gore kritik akim yogunlugunun daha yiiksek oldugu goriilmiistiir (Choi ve
ark., 2012).

Sn katkilama isleminin kritik akim yogunlugunu arastirmak amaciyla yapilan bir
diger ¢alismada ise yine molar agirliginca yiizde iki ve ylizde bes oraninda katkilama
yapilmis ve bunun sonucunda katkili orneklerin kritik akim yogunlugunun, saf

ornege gore daha yiiksek oldugu goriilmistiir (Miyanaga ve ark., 2009).

YBCO sistemi iizerinde yapilan bu g¢alismalar incelendiginde, Sn katkisinin
sistemin siiperiletken 6zelliklerini gelistirebilecegi agik¢a goriilebilir. Katkilamanin
nano-parcacik olmasi ise diger Sn katkilamalarma gore yapinin daha az bozuldugunu
gostermektedir. Ciinkii nano-katki, YBCO sistemi igerisindeki iletim bandi olan
CuO; diizlemine, diger katkilara gore daha az etki eder ve daha diizenli hale getirir.
Bundan dolay1 sistemin 6nemli parametreleri olan kritik sicak, kritik akim yogunlugu

gibi parametrelerini olumlu yonde gelistirir.
Katkilama c¢alismalarinin ve malzemenin hazirlanma yontemlerinin YBCO

sistemi lizerinde etkisi biiyiiktlir. Ciinkii olduk¢a hassas bir yapiya sahip olan bu

sistem i¢in oksijen degeri olduk¢a Onemli rol oynar. Yapilan katkilama miktar
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sistemin yapisini degistirir ve tetragonal yapiya ge¢mesine sebep olabilir. Bunun
sonucunda sistem siiperiletken durumunu kaybeder. Katihal reaksiyon yontemi ile
hazirlanan saf YBCO ve Sn katkilanan YBCO yapisinin, hazirlanma siirecinde
karigtirma, kalsinasyon sicakligi, kalsinasyon siiresi, sinterleme sicakliklar1 ve
stireleri, malzemenin siiperiletkenlik durumunu degistirebilir. Eger karistirma islemi
yeteri kadar olmaz ise malzemenin bilesenleri homojen olarak karigsmazlar ve bunun
sonucunda ornek siiperiletken durumda olmaz. Sinterleme sicakliklar ise ¢ok yiiksek
oldugunda sistemde erimeler meydana gelebilir. Ayrica katkilanan Sn' nin safligi
onemli bir 6l¢ii teskil eder. Saflik yiizdesi diistiik¢e, sistem igerisinde ki safsizliklarin
artacagindan dolayi, Ornekte safsizliklar artar ve siiperiletken durumdan ¢ikmasina

neden olabilir.

YBCO sistemlerinde incelenen diger bir nicelik olan oOrgii parametreleri
incelenmistir. Sn katkist yapilan YBCO sistemlerde orgli parametreleri olan a ve b
eksenlerinin ¢ eksenine oranla daha hassas oldugu gozlemlenmistir. A ve b
eksenlerinin daha hassas olmas1 demek ise yapinin siiperiletkenlik durumunun daha
kolay olarak degisebilecegi anlamina gelir. Aslinda ¢ ekseninin degismesi YBCO
sistemini siiperiletken durumdan daha kolay ¢ikaracagi i¢in a ve b eksenlerinde ki
degisme YBCO yapisina olumlu yonde etki etmistir (Feng ve ark., 1999). Y-123

yapisina ait kristal yap1 ve orgili parametreleri Sekil 3.5' te gdsterilmistir.

Y 3 ,:2CU3O7

Sekil 3.5 Y-123 yapisinin 6rgii parametreleri ve kristal yapist (wnm, b.t)
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BOLUM DORT
MATERYAL VE METOD

4.1 Katihal Reaksiyon Yontemi

Katihal reaksiyon yonteminde, ilk olarak belirlenen stokiyometrik oranlarda bir
araya getirilen saf bilesikler agat havan kullanilarak 6rnek tamamen homojen bir
sekilde karisana kadar uzun bir siire boyunca 6giitiiliir. Elde edilen homojen karigim
ortalama olarak belirlenen 600-950 °C' de firinlama islemine sokulur. Bu firinlama
islemine kalsinasyon denir ve bu islem, toz halde bulunan karisimin ilk termo-
kimyasal islemidir. Kalsinasyon islemi siiresince toz karisim igerisinde bulunan
karbondioksit, oksit ve yabanci maddeler ayrilirlar. Kalsinasyon ve karistirma
islemleri birka¢ defa tekrar edilebilir. Kalsinasyon islemi sonunda ornekler tekrar
ogiitiilerek uygun basing altinda pellet haline getirilirler. Pellet haline gelen 6rnekler
uygun sicaklik araliginda (ortalama 600-950 °C arasinda degisen) tekrar firna
koyulur ve belirli siire sinterizasyon (1sitma) yapilir. Bu isleme ise sinterleme islemi
denir. Sinterleme islemi 6rnegin erime sicaklifinin altindaki bir sicaklikta yapilir.
Sinterleme siireleri ise hazirlanacak siiperiletken malzemeye gore degisiklik
gosterebilir. Ayrica sinterleme islemi yapilmasinin sebebi siiperiletken fazi elde
etmek, kristal yap1 igerisindeki kusurlar1 ortadan kaldirmak ve bilesimdeki atomlar

arasindaki baglarin daha kuvvetli olmasini saglamaktir.

Katihal reaksiyon yonteminde kullanilan agat havan ve firin tiirii hazirlanacak
stiperiletken Ornege gore degisebilir. Agat havan ile ogiitiilen karisimi daha homojen
hale getirebilmek i¢in bilyeli ogiitlicii kullanilmaktadir. Firin ise 6rnegin hassaslik
durumuna gore veya oksitlenme durumuna gore degisiklik gosterebilir. Kiil firin

yerine oksitlenmeyi 6nlemek amaciyla gaz ortaminda tiip firinlar kullanilmaktadir.

4.2 YBa2Cu307-y + % ag. SnO; Bilesiginin Hazirlanmasi

YBa,Cu307.+ % SnO, (% 0,00, 0,05, 0,10, 0,15, 0,20) yapisi, geleneksel katihal

reaksiyon yontemi ile hazirlanmistir. Bilesigi olusturan oksit ve karbonat bilesikleri,

28



Y,03, BaCOs, CuO ve SnO, (saflik oranlar1 %99,99) tozlar1 yapidaki molar
oranlarina gore hesaplanarak agat havanda karistirllmistir. Sekil 4.1' de agat havan
malzeme gosterilmis ve Tablo 4.1' de baslangi¢ karisimini hazirlamak i¢in kullanilan

kimyasal malzemelerin molekiiler agirliklar1 ve saflik oranlar1 verilmistir.

Sekil 4.1 Agat havan

Tablo 4.1 Baslangi¢ karisimini olusturan malzemelerin atom agirliklart ve saflik ytizdeleri

Bilesik Saflik derecesi (%) Molekiil agirhig: (g/mol)
Y,03 99,99% 225,81

BaCOs3 99,99% 197,35

CuO 99,99% 79,54

SnO, 99,99% 150,71

Agirlikca katkilanan SnO; nano parcaciklar1 ve 6rnegi olusturan diger malzemeler
hesaplanarak hassas terazide tartilmistir. Agat havanda ogiitme isleminden sonra
ornekler saf ve katki oranlarina gore sirasiyla Sn0, Snl, Sn2, Sn3 ve Sn4 olarak
isimlendirilmistir. Daha sonra 6rneklerin her biri aliimina kaplar icerisine konularak
930 °C' de 5 saat boyunca kiil firin icerisinde kalsinasyona birakilmistir. Kalsinasyon
islemi sonrasinda ornekler belirli siire agat havanda tekrar karistirilmis ardindan 930
°C' de 25 saat boyunca ikinci kez kalsinasyona brrakilmustir. ikinci kalsinasyon iglemi
de bittikten sonra kiil firindan ¢ikarilan 6rnekler tekrar karistirilmistir. Sekil 4.2' de

kiil firm gosterilmistir.
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Sekil 4.2 Kiil firn

Karigtirma islemi bittikten sonra drneklerin her biri 900 MPa basing altinda pellet
haline getirilmistir. Pellet haline getirilen 6rnekler son islem olan sinterleme iglemine
sokulmustur. Sinterleme islemi 950 °C' de ve 10 saat siire boyunca gerceklesmistir.
Ayrica sinterleme ve kalsinasyon islemlerinde, firinin belirlenen sicakliklara ¢ikmasi
iki saatlik ayr1 bir zaman diliminde gerceklesmistir. Bu zaman icerisinde drnekler

firin igerisinde kalmistir. Tablo 4.2' de 6rneklere uygulanan 1s1l islemler verilmistir.

Tablo 4.2 Ornekler iizerine uygulanan 1sil islemler

Program Sicaklik Siire

I. Kalsinasyon 930 °C 5 saat
II. Kalsinasyon 930 °C 25 saat
Sinterizasyon 950 °C 10 saat
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BOLUM BES
DENEYSEL SONUCLAR

5.1 AC Manyetik Alinganlik Sonuclar:

Stiperiletkenlerin tanecikler arasi, tanecikler i¢i ve karakterizasyonu i¢in yapilan
yaygin bir 6l¢iim teknigidir. AC alinganlik dlgiimii sonuglarinda faz i¢i (X') ve faz
dis1 (X'") olarak belirlenen iki bilesen vardir. Faz igi (gercek) bileseni, siiperiletken
ornek sicakligir T.' nin altina diistiriildiigiinde belirgin bir sekilde diisiis gosterir ve
yalnizca taneciklerin kendine 6zgii olan 6zelliklerine karsilik gelir. Faz dis1 (sanal)
bilesen ise sicaklik T.' nin altina diisliriildiiginde genel olarak bir pik seklinde
gbzlenir. Bundan dolay1 gergcek bilesen siiperiletkene etki eden akim miktart ile,

sanal bilesen ise ac kayiplar ile iligkilidir.

AC manyetik alinganlik sonuglari, manyetik alinganlik cihazi kullanilarak, sabit
frekans degerinde (1000 Hz) ve farkli siddette ac alanlar (0,25, 0,5, 1, 2 Oe)

uygulanarak alinmistir.

X'- T egrisinde diyamanyetik gecis sicakliklari (T2™) sirasiyla 95 K, 96 K, 100 K,
91 K ve 93 K olarak gozlemlenmistir. Burada saf 6rnege ait kritik sicaklik degeri 95
K olarak 6l¢lilmiis ve SnO, nano-parcaciklarin katkilama orani arttikga kritik sicaklik
degeri Sn2 o6rnegine kadar 100 K' e ulagsmistir. Katkilama oram1 daha da arttik¢a
kritik sicaklik degeri diismiistiir. Buradan sonugla, belirli orana kadar yapilan SnO,

nano katkisinin kritik sicaklik degerini iyilestirdigi gozlenir.

Diger bir yandan sanal bilesendeki tam aki niifuzunu temsil eden kayip pik
sicakliklart T, degerleri, uygulanan manyetik alan giddeti arttikga azalma
gostermistir. Bu pike ait siddet degeri diyamanyetik gegis sirasindaki yani
stiperiletken duruma ge¢is sirasindaki tanecikler arasinda olan bolgede olusan enerji
kaybi ile orantilidir ve kayip bileseni olarak isimlendirilir. Tablo 5.1' de siiperiletken

orneklere ait T°™ ve T, degerleri verilmistir.
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Tablo 5.1 Sn0, Snl, Sn2, Sn3 ve Sn4 6rneklerine ait T™ ve T,, degerleri

Ornek T.” (K) T, (K)
20 (A/m) 40 (A/m) 80 (A/m) 160 (A/m)
Sn0 95,811 93,582 93,378 92,731 91,723
Snl 96,946 95,679 95,399 94,714 94,17
Sn2 100,678 98,835 98,711 98,613 97,871
Sn3 91,186 86,877 85,213 83,285 84,389
Sn4 93,358 77,719 76,823 78,202 77,213

Orneklere ait X', X" (a.u) — T(K) grafikleri incelendiginde, Sn0, Snl ve Sn2
orneklerine ait egrilerde keskin bir diisiis gézlenmektedir. Bu gergek grafige ait olan
keskin bir diisiis gozlenen X' egrisi bize tanecikler arasinda gii¢lii bir baglanmanin

oldugunu belirtir. Sekil 5.1-5.5" te ger¢ek,sanal-kritik sicaklik grafikleri verilmistir.
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Sekil 5.1 Sn0 (YBa,Cu307., + % 0 SnO,) 6rnegine ait manyetik siiseptibilite-sicaklik egrisi
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Sekil 5.2 Snl (YBa,Cuz07., + % 0.5 SnO,) 6rnedine ait manyetik siiseptibilite-sicaklik egrisi

0,0004
b= xEwWtN1 f=1kHz
0,0002 [ LoMmeimx
4-050e
. 106 1

0,0000 [« 20e

x'hx" (a.u)

-0.0002 —'7

_0,0004 1 A 1 A L A 1 A 1 A 1 i 1

50 60 70 80 90 100 110 120

Sekil 5.3 Sn2 (YBa,Cuz07., + % 1 SnO,) &rnegine ait manyetik siiseptibilite-sicaklik egrisi
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Sekil 5.5 Sn4 (YBa2Cu307-y + % 2 SnO2) drnegine ait manyetik siiseptibilite-sicaklik egrisi
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5.2 XRD Ol¢iim Sonuclari

YBCO siiperiletken bilesigine ait safsizlik, siiperiletkenlik 6zelliklerini ve
ortorombik yapida oldugunu incelemek i¢in x-1511 toz kirinim deseni (XRD) elde
edilmistir. Orneklere ait x-151m1 toz kirmim desenleri, 26 = 3 — 60° arasinda CuK,
radyasyonu ile incelenmigtir. XRD sonuglari, X-Powder ve Search Match
programlar1 kullanilarak pikler belirlenmistir. Sekil 5.6' da orneklere ait x-151n1 toz

kirmimi deseni verilmistir.

XRD desenleri incelendiginde YBCO yapisina ait karakteristik pikler olan (103),
(006), (213), (200) ve (116) pikleri gézlemlenmistir. Bu piklerin sistem igerisinde
baskin ve belirgin bir sekilde gdzlenmesi yapinin ortorombik oldugunu gosterir.
Ortorombik yapida olan YBCO bilesigi ise siiperiletken ozellik sergiler. XRD
desenine gore Sn3 ve Sn4 Orneklerinde 26 = 30 — 31° arasinda kalayin varlig
goriilmiistiir. Snl ve Sn2 orneklerinde ise Sn' nin varligina rastlanmamistir. Ayrica

Sn2, Sn3 ve Sn4 drneklerinde 260 = 38° de CuO fazina ait pik goriilmiistiir.

X-151n1 toz kirinim desenlerinden alinan sonuglar ile Orgii parametreleri
belirlenmistir. Orgii parametreleri yapinin ortorombik oldugunu bir kez daha gésterir.
Ayrica daha Oncelerden bir grup ¢alismaci tarafindan ICSD veritabanini kullanarak
oksijen igerigine (y) karst c-ekseninin egrisi olusturulmus ve buradan g¢ikarilan
hesaplamalar ile oksijen igerigini matematiksel olarak formiil elde edilmistir (Benzi

ve ark., 2004). Bu formdil;

y = 75,250 — 5,856¢ S.D

ifadesi ile verilmektedir. Burada y degeri oksijen igerigini, ¢ ise c-ekseni degerini

belirtir. Tablo 5.3' te 6rneklere ait 6rgii parametreleri ve oksijen igerigi verilmistir.
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Sekil 5.6 Orneklere ait x-15111 toz kirimin deseni (XRD)
Tablo 5.3 Orneklere ait 6rgii parametreleri (a,b ve ¢ eksenleri) ve oksijen igerikleri
) on Orgii Parametreleri
Ornekler T.” (K) Yy
a (A) b (A) c(A)
0,00 (Wt.%) 95,811 3,8206 3,886 11,6805 6,849
0,05 (Wt.%) 96,946 3,8243 3,8862 11,667 6,9281
0,10 (wt.%) 100,678 3,8231 3,8864 11,6807 6,8479
0,15 (wt.%) 91,186 3,8235 3,8907 11,6834 6,8321
0,20 (Wt.%) 93,358 3,8235 3,8907 11,6834 6,8321

Orneklerin oksijen iceriginin 6,80 ile 6,95 arasinda ¢ikmasi, hazirlanan YBCO
orneklerinin ortorombik oldugunu gostermektedir. Oksijen igerigi 6,50' den kiiciik
oldugunda ise sistem tetragonal yapida olur. Tetragonal yapidaki sistemin
stiperiletkenlik 0zelligi yoktur. Y. Thimont ve arkadaglar1 yaptiklart calismada
oksijen igerigi y = 6,69 + 0,05 olan YBCO 0Ornegi i¢in en yiiksek T. degerini

gbzlemlemistir (Thimiont ve ark., 2010).
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5.3 SEM Sonugclari

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri tanecikli yapidan olusmaktadir ve bu tanecikler
birbirlerine zayif bir sekilde baglanmislaridir. Bu zayif baglanmanin sebepleri
bosluklar, oksijen eksikligi, kiigiilk tanecik simirlarindaki diizgiin olmayan

yonelimlerdir (Salamati ve Kamali, 2004).

Orneklere ait taramali elektron mikroskobu (SEM) goriintiileri sirastyla Sekil 5.7 -
5.11" de verilmistir. SEM goriintiileri incelendiginde Sn0, Snl ve Sn2 6rneklerinin
homojen ve katmanli bir sekilde oldugu goriilmektedir. Saf (katkisiz) 6rnege ait SEM
goriintiistinde kismi bosluklar goriilmektedir. SnO, nano-pargacik katki oraninin
artmastyla birlikte 6rnek daha siki yani bosluksuz hale gelmistir. Fakat Sn3 ve Sn4
orneklerine bakildiginda katkinin artmasina ve yapinin sikilagmasina ragmen
yiizeyde erimeler gozlenmistir. Tanecikler arasi bosluklarin Sn katkisiyla azaldig
acik bir sekilde goriilmektedir. Ayrica drnekler lizerinde gozlenen beyaz kar tanesi

seklindeki yapilarin ise safsizliktan kaynaklandig: diistintilmektedir.

Sekil 5.7 Sn0 6rnegine ait SEM goriintiisii
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Sekil 5.9 Sn2 6rnegine ait SEM goriintiisii
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16kU

Sekil 5.10 Sn3 6rnegine ait SEM goriintiisii

18 kL

Sekil 5.11 Sn4 6rnegine ait SEM goriintiisii
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5.4 Yogunluk Olciimleri

Farkli oranlarda katkilanan SnO, nano-parcaciklarinin yogunluk o6l¢timleri
Arsimet prensibine gore, saf su igerisinde ve hava ortamindaki agirliklarinin
farklarina gore hesaplandi. Bu ydntemde orneklerin yogunlugunu hesaplamada

kullanilan ifade;

_ _wmIlps)-pH)] _ 3
= 59.885(W G)_W ()] + p(h)p(h) = 0,0012 g/cm (5.2)

seklindedir. Bu ifade de kullanilan p(s), p(h), W(s), W (h) terimleri sirasiyla su
yogunlugu, hava yogunlugu, su icerisinde ki agirlig1 ve hava ortamindaki agirligidir.

Yogunluk dl¢limleri sirasiyla saf ve katkili 6rnekler i¢in tablo 5.4' te verilmistir.

Tablo 5.4 Orneklere ait yogunluk dlgiimleri (Arsimet prensibine gore)

Ornekler Yogunluk(g/cm®)
A(x= %0 wt) 5,86633
B(x= %0,5 wt) 5,82351
C(x= %1 wt) 5,69967
D(x= %1,5 wt) 5,67880
E(x= %2 wt) 5,90693

Orneklerin boyutsal olarak hesaplanmasi ise Arsimet prensibine gére dlgiimlerden
farklilik gostermektedir. Teorik hesaplar de yogunluklarin daha kiiciik olduklar
gozlemlenmektedir. Katkilama oran1 artttkca Sn3 Ornegine kadar Orneklerin
yogunluklar1 artmaktadir. Sn4 Ornegin de ise tekrar azalmaktadir. Sonuglari
degerlendirdigimizde kritik sicaklik ile baglant1 kuracak olursak eger Sn0, Snl, Sn2
orneklerinde kritik sicaklik degerleri yiikselmis ayni sekilde paralel olarak bu
orneklerin yogunluklar1 da artmistir. Fakat Sn3 Orneginde yogunluk artmasina
ragmen kritik sicaklikta diisme olmustur. Bunun nedeni ise SEM goriintiilerinden

anlasilacagi sekilde ornekler de erime meydana gelmesidir. Orneklere ait teorik
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yogunluk hesaplamalart Tablo 5.5' te verilmistir. Ayrica katkilama oranina karsi

yogunluk 6l¢iim grafigi Sekil 5.12' de gosterilmistir.

Tablo 5.50rneklerin yogunluk dlgiimleri

Sample p (g/em’)
0,00 (%owt) 4,8322
0,05 (%owt) 5,1943
0,10 (%owt) 5,4143
0,15 (%owt) 5,8397
0,20 (%owt) 5,4645
6,0
58 t .
5,6
"; 5.4 . =
% .2 L]
5.0
s |
000 085 o010 015 gag

Sn nano katk oram

Sekil 5.12 Orneklerin katkilama oranina karst yogunluk grafigi

Yogunluk ve gozeneklilik hesabi, teorik yogunlugu 6,357 g/cm’ olan YBCO
sistemine gore hesaplanmistir (Goniil ve ark., 2011). Katkilama oranina karsi
gozeneklilik grafigi incelendiginde Sn4 Ornegine kadar gozenekliligin azaldig:
gorilmektedir. Buna paralel olarak T. degeri de Sn3 Ornegine kadar artis
gostermistir. Fakat en diisiik gozenekliligin Sn4 Orneginde olmasina ragmen T,
degerinin en kiiciik degeri bu ornekte gézlemlenir. Bunun nedeninin 6rnekte olusan
yanmalar yiliziinden olustugunu diisiinmekteyiz. Yogunluk Olclimlerinin yapilan
calismalarda ortalama 5,60 ile 5,90 arasinda oldugu gozlemlenmistir (Goniil B. ve

ark., 2011). Sn katkil1 ve saf YBCO 6rneklerimizi inceledigimizde ise yogunluklarin
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daha kiigiik oldugu goriilmektedir. Orneklere ait katkilama oranina kars1 gozeneklilik

grafigi sekil 5.13' te verilmistir.
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Sekil 5.13 Orneklere ait katkilama oranina kars1 gozeneklilik grafigi
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BOLUM ALTI
SONUCLAR VE TARTISMA

Bu ¢alismada, YBa,Cu3O7., siiperiletken bilesigine yiizde olarak agirlikca SnO,
nano-parcacigl katkilanmasinin, bilesigin yapisal ve manyetik 6zelliklerine etkileri
incelenmistir. YBa,Cu3O7,+ % ag. SnO, bilesigi geleneksel katihal reaksiyon
yontemi kullanilarak hazirlanmistir. Bilesigin yapisal ve manyetik Ozelliklerini
incelemek amaciyla XRD, SEM, ac manyetik alinganlik ve yogunluk ol¢limleri

yapilmistir.

AC manyetik alinganlik Ol¢limlerinden yararlanilarak katkisiz ve SnO, nano-
parcacik katkili 6rneklerin kritik sicakliklar1 T, (ge¢is sicakligr) ve T, pik sicakliklar
hesaplanmustir. Kritik sicaklik degerleri ile T, sicaklik degerlerine bakildiginda SnO,
nano katkisinin Snl ve Sn2 Orneklerinde artis oldugu ve katkinin bu orana kadar
yaptya olumlu yonde etki ettigi belirlenmistir. Katkilama oranini artirdik¢a kritik
sicaklik degerinde diisme gozlenmistir. Katkisiz 6rnek i¢in kritik sicaklik degeri 95
K bulunmus ve bu deger ac manyetik 6l¢iim cihazinin kalibre ayarindan dolay1 ;1 K
lik bir farklilik gosterebilir. Sn2 (% 0,10) katkili 6rnegi icin kritik sicaklik degeri 100
K olarak 6l¢iilmiistiir. Bu katki miktar1 yapinin kritik sicaklik degeri i¢in optimum

degerdir.

Taramali elektron mikroskobu (SEM) goriintiilerinde ise SnO, nano-pargacik
eklenmesi yapinin, (en iyl sonuglara sahip olan Snl ve Sn2 katkili 6rneklerinde)
sikilasmasina yani tanecikler arasindaki bosluklarin azalmasina ve iyilesmesine
sebep olmugstur. Diger katkili Sn3 ve Sn4 Orneklerinde ise yapi ilizerinde erimeler

gOriilmiis bunun sebebinin katki oraninin artmasi oldugu diistiniilmiistiir.

Orneklerin XRD sonuglarin da YBa,Cu3O7., bilesiginin, katkisiz ve katkili
ornekleri i¢in X-Powder ve Search Match programlart kullanilarak karakteristik
ortorombik pikleri belirlenmistir. Bu sonuglar kullanilarak bilesigin oksijen igerigi

hesaplanmis ve grafigi ¢izilmistir. Snl ve Sn2 katkili 6rneklerinde Sn yapisina
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rastlanmazken, Sn3 ve Sn4 Orneklerinde Sn yapisinin varligi tespit edilmistir. CuO

fazina ait pike ise Sn2, Sn3 ve Sn4 6rneklerinde goriilmiistiir.

Siiperiletken YBa,CuzO7., bilesiginin katkisiz ve katkili orneklerinin yogunluk
Olgiimleri Arsimet prensibine gore yapilmistir. Yani saf su igerisinde ve hava
ortamindaki agirliklarinin farklarina gore hesaplanmistir. En yiiksek yogunluga sahip
olan Sn4 (% 0,20) katkil1 érnegidir. Orneklerin yogunluk hesaplarinin yapilmas ise
orneklere ait gozenekliligin incelenmesi ve bunun kritik sicaklik, akim yogunlugu
degerleri ile karsilastirilmasit agisindan  Onemlidir. Ayrica  gdzenekliligin
hesaplanmasi1 6rnegim mekanik 6zellikleri ve sertligi hakkinda yorum yapmamizi

saglar.

Nano katkinin siiperiletkenlik calismalarindaki rolii oldukg¢a biiyiiktiir. Ciinki
nano malzemenin alan-hacim oraninin yiiksek olmasi, diger nano olmayan oksit veya
clementlere gore daha avantajlidir. Ornegin mikroseviyede gozlenmeyen katalik
0zellik nano seviyede ortaya ¢ikmaktadir. Nano parcaciklarin siiperiletken icerisine
katkilanmasi, siiperiletken kristal yap1 igerisindeki orgli parametrelerinin iyilesmesi
olarak diisiiniiliir. Diger bir yandan siiperiletken malzemenin igerisine katkilanan
nano SnO, parcaciklari, siiperiletken malzeme igerisinde katalizor olarak gorev
yapabilir. Bunun sonucunda siiperiletken malzemenin olusmas: i¢in gerekli olan
reaksiyon sicakligr diiser. Reaksiyon sicakliginin diismesi yapida ki erimelerin oniine
gececegi icin siliperiletken malzemenin manyetik ve mekanik 6zellikleri iizerinde
tyilestirme saglayacaktir. Pozitif katalizor olarak siiperiletken yapinin igerisine
katkilanan nano parcaciklarin reaksiyonun hizina etkisi olur. Siiperiletken YBCO
yapist ele alindiginda reaksiyon hizinin artmasi yapinin yararina olacaktir. Cilinki
YBCO siiperiletken yapisinin 6nemli bir parametresi olan oksijen igerigi, yapinin
siperiletken faz yani ortorombik yapida olmasini saglar. Oksijen igeriginin diisiik
yada optimum degerden cok fazla olmasi ise yapiyr tetragonal yapr haline
doniistiiriir. Bunun sonucunda ise Y123 yapist siiperiletken durumdan yalitkan
duruma gecer. Nano pargacigin katalizor olarak gorev yapmasi ve reaksiyon hizini
artirmasi ile Y123 yapisinin oksijen icerigi azalmaz ve bu sayede yapinin kritik

sicaklik ve diger manyetik Ozelliklerini gelistirebiliriz. Ayrica yapilan bir ¢ok
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calisma sonucu, nano Sn parcaciklarinin Y123 siiperiletken yapisi igine katkilanmasi
kritik akim yogunlugunu Onemli Olclide iyilestirmistir. Nano parcaciklarin,
siiperiletken yap1 i¢erisinde daha homojen bir sekilde karismasindan dolay1 son yillar

da katkilama ve yer degistirme ¢alismalar1 nano malzemeler ile yapilmaktadir.

Miyagana ve ark.yaptig1 ¢aligmalar sonucunda Sn katkilanan YBCO sistem de Sn
katkil1 6rneklerin saf 6rneklere oranla kritik akim yogunlugunun daha ytiksek oldugu
gozlemlenmistir. Ayni sekilde Choi ve ark. YBCO sistem lizerine Sn katkili deneysel
calismalarinda da bu sonuglar gézlemlenmistir. Katkilanan Sn ile kritik sicakliklarda
onemli degismeler olmasa da orgii parametrelerinde iyilestirmeler olusturmustur. Bu
calisma gruplarmin yaptigi deneysel c¢alismalarda katki maddesinin nano
olmadigindan dolay1r mazleme icerisinde homojenlik oranmi diisiik olabileceginden,
kritik sicakliga etki etmemis olabilir. Bizim ¢alismamizda ise Sn nano pargaciklari
katkiladigimiz i¢in parca igerisine daha homojen karigmis olmast ve kristal yapi

icerisinde daha kolay girmesi diisiiniilebilir.

Bu ¢alisma, 6l¢iimlerin sonuglart degerlendirildiginde SnO; nano katkisinin belirli
orana kadar YBa,Cu3O7., bilesiginin yapisin iyilestirdigi ve gelistirdigi, belirli
orandan sonra ise bilesigin yapisinda bozulmaya yok agtigr goriilmiistiir. Y. Masuda
ve arkadaskarmin Y123 sistemine Sn nano parcacigl katkilama ¢alismasinda, nano
parcaciklarin boyutu 15-20 nm civarindadir. Bu katkilama kritik sicaklik degerinde
cok kiiclik degismeler gostermistir. Calismamizda katkilanan nano SnO, katkisinin
boyutu 100 nm' den biiyiiktiir. SnO, nano katkisinin YBCO sistemler i¢in 6nemli bir
katki maddesi oldugu ve farkli hazirlama yontemleri, daha kii¢iik nano boyutta

yapilan katkilamalar ile daha iyi sonuglar alinabilecegini gostermistir.
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