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OZET

Yiiksek Lisans Tezi

KARBON KATKILANDIRILMIS NANO BOR ILAVELI Bi-2223 SUPERILETKEN YIGIN VE
TELLERIN URETIMI VE KARAKTERIZASYONU

Hamit OZTURK

Ankara Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii

Fizik Anabilim Dali

Danigman: Prof.Dr. Ali GENCER

Bu tez ¢aligmasinda ilk olarak Bi-2223 faz stokiyometrisine uygun sekilde katihal reaksiyon yontemi ile
BSCCO toz iiretimi yapilmigtir. Elde edilen toz, kaliba dokiilerek hidrolik pres yardimiyla preslenerek 1
gramlik y1gin numune haline getirilmistir. Toz haldeki BSCCO 1’er gramlik 4 farkli gruba ayrildi. 1
gramlik tozlardan bir tanesine referans olarak kullanmak amaciyla katkilama yapilmamis, diger {i¢ toz
malzemeye ise agirliklar1 oranina gore % 0,1; % 0,2; ve % 0,5 oranlarinda karbon kapl nano-bor (%2 C
- %98 B) malzemesi ile katkilama yapilmistir. Yigmn haline getirilen numuneler toplamda 80 saat (40 +
40) 1s1l isleme tabi tutulmustur. Birinci 1s1l islem sonucunda ara 6glitme ve tekrar presleme yapilmistir.
Yapilan katkilamanin, yapi igerisinde safsizlik olusturarak aki ¢ivileme mekanizmasi gibi davranip kritik
akimi artiracagi ongoriilmiistiir. Katkilama malzemesinin Bi-2223 malzemesi iizerine etkisi alinan Ac
alinganlik, Manyetizasyon (M-H), Elektriksel Direng (R-T), X Isim1 Difraksiyonu (XRD), Enerji
dagilimh spektroskopisi ve taramali elekton mikroskop goriintiisit (SEM/EDS) ve sertlik 6l¢timleri ile
incelendi ve ongoriildigi sekilde malzemenin akim tasima kapasitesini arttirdigi  gerceklestirilen
Ol¢timler ile belirlenmistir.

Ikinci olarak ise, BSCCO tel numune iiretimi igin kilif malzemesi olarak farkli oranlarda Ag ve Ag-Cu
alasimi tip borular kullanilmigtir. Kullanilan farkli kilif malzemelerinin, tellere ait kritik akim
yogunlugu lizerine etkisi incelenmistir. Tiip borulara doldurulmak amaciyla Bi-2223 faz
stokiyometrisine uygun olacak sekilde katihal reaksiyon metodu ile BSCCO toz iiretilmistir. Bu tozlar 5
farkli kilif malzemelerine (Ag; %1Cu-%99Ag; %2Cu-%98Ag; %3Cu-%97Ag; %4Cu-%96AQ)
dolduruldu (PIT-Powder in tube) ve ¢ekilip uzatilarak tel haline getirildi. Bu teller 120 saat 1s1l isleme
tabi tutulmustur. Uretilen tellerin Taramali Elekton Mikroskop (SEM), Ac alinganlik dlgiimleri ve
Elektriksel Direng (R-T) ol¢iimleri alindi. Alinan Slgiimler sonucunda en iyi etkinin %1Cu-%99Ag
kilifl: tele ait oldugu belirlenmistir.

Mart 2017, 75 sayfa
Anahtar Kelimeler: BSCCO, Bi-2223, PIT, Siiperiletken Yigin ve Tel



ABSTRACT

Master Thesis

PREPARATION AND CHARACTERIZATION OF CARBON DOPED NANO-BORON ADDED Bi-
2223 SUPERCONDUCTOR BULK AND WIRES

Hamit OZTURK

Ankara University
Graduate School of Natural and Applied Sciences

Department of Physics

Supervisor: Prof. Dr. Ali GENCER

In this thesis firstly BSCCO powder was produced by using solid state reaction method suitably Bi-2223
phase stochiometry. Obtained powder was tured into 1 gram yigin form with mould by using hydrolic
press. Powder BSCCO was separated into 4 groups. One of them was prepared without any additions to
use being e reference the other powder samples were prepared with addition which was carbon
encapsulated nano-boron (%2 C - %98 B) in proportion to appropriately its weight 0,1%; 0,2%; 0,5%.
Samples which was turned into bulk form were exposured to two step annealing procedure as 40 hours
and 40 hours. End of the first annealing procedure, bulk samples were regrinded and re-pressed. It i was
predicted that, additional material causes unpurity in the structure by acting as a pinning center so
critical current will be increase. The effects of addition to Bi-2223 material was investigated by Ac
susceptibility, Magnetization (M-H), electrical resistivity(R-T), X-ray difraction(XRD), Energy
Dispersive Scanning Electron Microscopy(SEM/EDS) and microhardness measurements. As predicted
before, it was determined that critical current density of material was increased by executed
measurements.

Secondly, different type of sheath tubes which were Ag and Ag-Cu alloy were utilized for production of
wire samples. The effect on critical current density of wire was investigated by using different sheathed
materials. BSCCO powder was produced by solid state reaction method suitably Bi-2223 phase
stochiometry to fill the tube. These powder was filled to 5 different tube (Ag; %1Cu-%99Ag; %2Cu-
%98A(g; %3Cu-%97Ag; %4Cu-%96Ag) (PIT-Powder in tube) and extended with drawing to obtain wire
form. Wires were exposured to 120 hours annealing process which was determined being an opmized
duration. Produced wire were investigated by Scanning Electron Microscopy (SEM), Ac susceptibility
and electrical resistivity (R-T) measurements. As a consequence of executed measurements, the best
result was observed about %1Cu-%99Ag sheated wire.

March 2017, 75 pages
Key Words: BSCCO, Bi-2223, PIT, Superconducting Bulk and Wire
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1. GIRIS

Siiperiletkenligin kesfinden dnce, sicakligin diismesiyle beraber metallerin elektriksel
direnglerinin de diistiigii bilinmekteydi ancak o donemlerde yeteri kadar diisiik
sicakliklara inilemediginden, metallerin yeteri kadar diisiik sicakliklardaki elektriksel
direngleri ile ilgili olarak yapilan 3 farkli tahmin vardi. Teorik agidan varolan bu
tahminlerden biri Dewar’a aitti. Dewar, sicakligin diismesiyle yapiyr olusturan
atomlarin titresimi de azaldigindan ve daha iyi iletken haline geldiklerinden dolay1 eger
mutlak sifir (T=0 K)’a inilebilirse elektriksel direncin sifira inecegi fikrini savunmus ve
bu diisiincesine Kammerling Onnes de katilmisti. Diger bir goriisii ortaya atan Kelvin
ise, sicakligin diismesi elektronlart da hareketsiz birakacagr ve dolayisiyla elektrik
akimini engelleyecegi diisiincesiyle, c¢ok diisiik sicakliklarda metallerin elektriksel
direnclerinin biiyiik bir artis sergileyecegini fikrini benimsemistir. Ayn1 olaya baska bir
acidan bakan ve bir diger farkli goriise sahip kisi ise Matthiesen’ di. Matthiesen ise
sicaklik ne kadar diisiiriiliirse diistiriilsiin yap1 icerisindeki safsizlik ve kristal kusurlar
giderilemeyeceginden, elektriksel direncin T=0 K degerinde bile belirli bir dirence sahip

olabilecegini diistinmustiir (Gencer 2009).

Sicakliginin diisiiriilmesiyle, iletken yapi icerisindeki termal titresimlerdeki azalmadan
dolay: iletkenlerdeki elektriksel direng sicakliga bagl olarak diiser. Elektrik akimina
kars1 bir diren¢ olarak ortaya cikan yapisal kusurlar ve safsizliklar ise sicakliga bagh
olmamasindan dolay1 sicakligin diisiiriilmesiyle yok edilemez ve artik dire¢ olarak
iletken yapida varligini siirdiirtir. Elektriksel direncin tamamen yok oldugu ilk kez 1911
yilinda Kamerlingh Onnes tarafindan bulunmustur. Onnes Oncelikle 1908 yilinda
yaptigi helyum gazini sivilastirma deneyinde, sicakligr 4,2 K’e kadar diistirmiistiir.
1911°de ise metalik civanin kritik sicaklik (T¢) denilen belirli bir sicakligin altina kadar
sogutuldugunda elektriksel direncinin dl¢iilemeyecek kadar kiiciik bir degere diistiigiinii
gormiistir (Onnes 1911). Bu yeni olay1 siiperiletken olarak adlandirmistir. Heike
Kammerling Onnes’ in helyumu sivilastirmasi ve maddelerin diisiik sicakliklardaki
davraniglarini ile ilgili olarak yapmis oldugu deneyleri sayesinde “1913 Nobel Fizik

Odiilii” ne layik goriilmiistiir (https://www.nobelprize.org 1913).



Elektriksel direncin belli bir sicakligin altinda sifir olmasi siiperiletkenligi saglamada
yeterli degildir. Stiperiletken malzeme, elektriksel direncinin belli bir sicakligin altinda
sifir olmasinin yaninda ayrica miikemmel diyamanyetik Ozellik de gdstermelidir.
Meissner ve Oschsenfeld 1933 yilinda, siiperiletken bir maddenin, bir manyetik alan
etkisinde kritik sicakliginin altina sogutulurken, i¢ kismindaki tiim manyetik akiy1 digari
attigini bulmuslardir (Meissner ve Oschsenfeld 1933). Boylelikle siiperiletken bir
malzemenin ayni1 zamanda kusursuz bir diamagnet oldugunu da kesfetmis oldular. Bu
olay Meissner etkisi olarak adlandirilmistir. Siiperiletken durumdaki malzemeye
disardan bir manyetik alan uygulandiginda, uygulanan manyetik alanin belli bir
degerine kadar malzeme siiperiletken durumunu korur, ancak uygulanan manyetik alan
yeteri kadar artirilirsa malzemenin siiperiletkenlik durumunu ortadan kaldirir ve
malzeme tekrar direncli duruma doner. Siiperiletkenligi bozan bu dig manyetik alan

degerine kritik manyetik alan denilir ve H; olarak gosterilir.

Siiperiletken malzemeler disardan uygulanan dis manyetik alana karsi gosterdikleri
davraniglarina gore . tip ve Il. tip siiperiletkenler olmak iizere ikiye ayrilirlar. 1. tip
stiperiletkenlerin dis manyetik alanin etkisiyle siiperiletken durumdan normal duruma
gecisleri aniden ve keskin bir sekilde olur ve bu manyetik alan degeri H. ile gosterilir.
Bu kritik Hc dis manyetik alan degerine kadar malzeme miikemmel diyamanyetik
Ozellik gosterir ve uygulanan dis manyetik alani tamamen disarlar. Ancak Il. tip
stiperiletkenlerde ~ uygulanan  dis  manyetik  alanin  etkisiyle = miikemmel
diyamanyetizmanin bozulmaya ve yapinin bazi bolgelerine manyetik alanin girmeye
bagladig1 bir alan degeri vardir ve bu alan degeri H¢; olarak tanimlanir. Uygulanan
alanin daha da artirllmasiyla normal durum direncinin basladigi ve malzemenin
stiperiletken durumunun tamamen bozuldugu dis manyetik alan degerine ise Hc, denir.
Cogu seramik tiirtinden olan ve sivi azot kullanilarak siiperiletken faz durumuna
gecirilebilen yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin kristal yapilarinda bulunan bakir oksit

(Cu-0O) tabakalarindan siiperiletken durumda akim direngsiz bir sekilde akar.

Gilintimiizdeki enerji kaynaklariin smirly, yiiksek oranda karbon salinimli fosil yakitlara
dayanmas1 ve her gegen giin kaynaklarin azalmasiyla beraber artan enerji ihtiyaci da

diistintildiigiinde enerji gereksinimi 6énemli bir problem olarak karsimiza ¢ikmaktadir.

2



Bu nedenle enerjinin tasarruflu kullanilmas: ve kayiplarinin en aza indirilmesi
gerekmektedir. Enerji kayiplarin1 azaltilmak amaci ile glinlimiizde kullanilan ve normal
iletkenler ile yapilan gii¢c iletim kablolari, transformatdrler, motorlar gibi birgok
uygulama alanindaki cihazin, gii¢ kayb1 daha diisiik ve verimliligi ¢ok daha yiiksek

olan siiperiletkenlerle tiretimi tiim diinyada ortak bir hedef durumundadir.

Bu tezde siiperiletkenligi anlamak amaciyla gerekli olan bazi temel kavramlara yer
verilmistir. Ardindan II. tip siiperiletken olan BSCCO malzemesine ait Bi-2223 fazina
uygun stokiyometride katithal reaksiyon metodu ile tozlar hazirlanmistir. Hazirlanan
tozlara hazir olarak alinan karbon kapli nano-bor (% 2 karbon-% 98 nano-bor)
katkilamas1 yapilmistir. Daha sonra hazirlanan tozlar y1§im haline getirilmistir. Uretilen
bu y1gin numunelerin Ac Alinganlik, Manyetizasyon (M-H), Elektriksel Diren¢ (R-T),
X Ism Difraksiyonu (XRD), Taramali Elekton Mikroskop goriintiisii Enerji Dagilim
Spektroskopisi (SEM-EDS) ve sertlik olgtimleri alinmistir. Yapilan nano boyuttaki
katkilamanin malzeme igerisinde aki perginleme mekanizmasi gibi davranarak,
malzemenin kritik akim yogunlugunun artacagi 6ngdriilmiis ve alinan dlgiimler ile de bu
Ongoriinilin gerceklestigi belirlenmistir. Akabinde devam eden caligsma kat1 hal reaksiyon
metodu uygulanarak iiretilen tozlar ile farkli kilifli tellerin (% 100 Ag ; % 99 Ag- % 1
Cu; % 98 Ag - % 2 Cu; % 97 Ag - % 3 Cu; % 96 Ag - %4 Cu) tiretimi yapilmistir.
Farkli kilif malzemelerinin BSCCO malzemesi iizerine etkisini incelemek amaciyla,
tiretilen tellerin Taramali Elekton Mikroskop (SEM) ve Ac Alinganlik, Elektriksel
Direng (R-T) Ol¢timleri alinmistir. Tezin son bdlimiinde ise teze ait arastirmaya

dayanan 6zgiin sonuglar verilmistir.



2. TEMEL KAVRAMLAR

2.1 Elektriksel Direnc¢

Alman fizik¢i Georg Simon Ohm (1787-1854) yaptig1 ¢alismalar neticesinde, bir telden
gecen akimin gectigi kesit alani ile dogru orantili ve telin uzunlugu ile de ters orantili
oldugunu gozlemlemistir. Bu deney sonuclari araciligiyla, gerilim, akim ve direng
arasindaki baglantiyr ¢ozmiistiir. 1827 yilinda bu ¢aligmasini yayinlamis ve vefatindan
yaklagik 30 yil kadar sonra ismi diren¢ birimine verilerek ohm(Q) olarak kabul
edilmistir. Elektriksel direng (R), yiikiin madde i¢inde ne kadar kolaylikla hareket
ettiginin bir ol¢iisli olarak diisiiniilebilir ve potansiyel farkin madde i¢inden gecen akima

orani seklinde tanimlanir;

(2.1)

~I<

Direng iletkenin uzunlugu (I) ile dogru, iletkenin kesit alan1 (A) ile ters orantili bir

biiyiikliiktiir ve bu oranti araciligi ile 6zdireng (p) (€2m) tanimlanir;

p=R (2.2)

Ozdireng kavraminin dogru anlasilabilmesi i¢in kuantum mekanigine ihtiya¢ olmasinin
yaninda, ohm kanunu anlamamiza yardimci olan klasik bir 6zdiren¢ modeli de
mevcuttur. Bu model 1900 yilinda Paul Drude tarafindan ortaya atilan serbest elektron
modeli ya da Drude modeli olarak adlandirilan modeldir. Drude modeli, katilarin kendi
icinde hareket edebilen serbest elektronlar icerdigi kabuliine dayanir. Model, serbest
elektronlarin T sicakliginda birbirinden bagimsiz pargaciklarin olusturdugu bir gaz
bulutu oldugunu varsayar. Madde igindeki serbest elektronlar, uygulanan potansiyel
fark neticesinde elektrik alan ile hizlanirken, maddenin yapisini olusturan atom ya da
iyonlarla carpistiklarinda yavaslarlar ve enerji kaybederler. Bu durum maddenin

iletkenligine kars1 olusan bir direng olarak kargimiza ¢ikar.



Klasik fizige gore metal igindeki elektronlara ait enerji degerleri siireklidir. Ancak
kuantum mekenigi agisindan olaya bakacak olursak, elektronun sahip olabilecegi enerji
degerleri kesiklidir. Yani elektron metal igerisinde her enerji degerine sahip olamaz
yalnizca degeri (10 ° m) mertebelerinde olan kesikli enerji seviyelerinde bulunabilir.
Kuantum mekanigine gore bir malzemeye elektrik alan uygulandiginda, diisiik enerji
seviyesindeki elektronlar verilen bu enerjiyi soguramazlar ¢iinkii hareket edebilecekleri
ist enerji seviyeleri zaten doludur. Bu durumda yalnizca en iist seviyedeki elektronlar
verilen bu enerjiyi sogurabilirler. Bir elektrik alanin etkisiyle iist enerji seviyelerinde
bulunan elektronlar, kendilerine yakin olan daha iist enerji seviyelerini doldurmak igin
hareket ederler. Elektronlarin bu hareketi madde igerisinde elektrik akimini meydana
getirir. Kuantum mekanigi bakis agisi ile; enerji seviyeleri (enerji bantlar1) kismen dolu

malzemelere iletken, tamamen dolu malzemelere de yalitkan denir.

Siiperiletken malzemelerde elektriksel direnci inceledigimizde ise; kritik sicaklik
denilen belli bir sicaklik degerinin altina inildiginde diren¢ aniden sifira diiser. Bu
durum stiperiletken durumda bulunan malzeme {izerinden akim gecirildiginde direngsiz

bir sekilde iletim saglanabilecegi anlamina gelir.

Birgok katkisiz metal diisiik sicakliklara kadar sogutulsalar da siiperiletken 6zellik
gostermeyebilir (Bakir, Giimiis, Altin vb). Ornek olarak giimiisiin 6zdirencinin sicakliga
bagl olarak degisimi sematik olarak sekil 2.1.a’da verilmistir. Yaklagik 10 K’in
altindaki sicakliklarda 6zdiren¢ hemen hemen sicakliktan bagimsiz ve sabit bir
degerdedir. Siiperiletken 6zellik gosteren kursunun ise 7 K’de 6zdirencinin aniden sifira

diiserek stiperiletken duruma gectigi yine sekil 2.1.b’de gosterilmistir.
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Sekil 2.1 a.Giimiis, b. Kursun’a ait sicaklia bagl 6zdireng egrilerinin sematik gosterimi

Oda sicakliginda Kalay, kursun, ¢inko gibi bazi metaller iyi bir iletken degildir. Yeteri
kadar diigiik sicakliklara (T<T¢) inildiginde ise siiperiletken 6zellik gosterirler. Bunun
yaninda, oda sicakliginda iyi bir iletken olan altin, giimiis ve bakir ise diisiik
sicakliklara inilmesine ragmen siiperiletken 6zellik gostermezler. Buradan, normal
iletken durumu saglayan fiziksel etkenler ile siiperiletken durumu saglayan fiziksel

etkenlerin birbirinden farkli olduklar1 anlasilmaktadir (Rose-Innes ve Rhoderick 1994).

2.2 Miikemmel Diyamanyetizma

Stiperiletkenlerin kritik sicakligin altinda sifir elektriksel direng géstermelerinin yanisira

bir diger temel 6zelligi de, kusursuz diamanyetizma 6zelligi sergilemeleridir.

Malzeme siiperiletken duruma gectikten sonra digaridan bir manyetik alan uygulanirsa,
malzeme uygulanan bu dis manyetik akiy1 disarlayacaktir. Bu durum direnci sifir olan
fakat siiperiletken olmayan ideal bir iletken (R=0) i¢in de gecerlidir. Ideal iletkenin bu
ozelligine ek olarak, Meissner ve Oschenfeld siiperiletken bir maddenin dig bir
manyetik alan etkisi altinda kritik sicaklifin altina sogutuldugunda, i¢ kisimdaki
hapsolmasi beklenen tiim manyetik akinin disarlandigini gézlemlediler (Meissner ve
Oschenfeld 1933). Bu durum sematik olarak sekil 2.2.a.b’de gosterilmektedir.
Stiperiletken normal durumdayken uygulanan manyetik alani kritik sicakligin altina

sogutuldugunda siiperiletken icerisinde B = 0 olacak sekilde tiim akiy1 disarlar.
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Sekil 2.2.a.Sicaklik kritik sicakligin iizerinde, b. sicaklik kritik sicakligin altinda iken
siiperiletkende Meissner etkisinin gematik gosterimi

Stiperiletkenlerin iki temel 6zelligi birbiriyle iliskilidir; disaridan uygulanan manyetik
alan akisini siirekli olarak disarlayabilmek icin kalict bir akimin direngsiz bir sekilde
stiperiletken malzeme ylizeyinden akmasi gereklidir. Disaridan uygulanan alan siddeti
siiperiletkenin ilgili sicaklikta kritik alan degerinin {izerinde olmasi durumunda
stiperiletkenlige gecis saglanamayacaktir. Kritik alanin sicaklikla ters orantili olarak
degistigi gercegi gdzoniine alindiginda, ¢ok daha diisiik sicakliklarda kritik manyetik
alanin (H¢ (T)) disaridan uygulanan alana esit ve biiyiik oldugu durumlarda malzeme
siiperiletken Ozelligine kavusacaktir. Buradaki agiklama I. tip siiperiletkenler i¢in
gecerlidir. II. tip siiperiletkenlerde hem termodinamik agidan hem de manyetik davranis
acisindan farkliliklar oldugundan I. tipte goézlenen Ozellikler ¢ok diisiik manyetik

alanlarda H < H¢ sartinda gegerli olabilecegi degerlendirilmektedir. Bir sonraki

kesimde daha ayrintil tartisilacaktir.

2.3 1. Tip ve Il. Tip Siiperiletkenler

Stiperiletkenligin kesfinden 1950’li yillara kadar olan siirede siiperiletkenlerin tek tip
oldugu saniliyordu. Siiperiletken malzemelerin manyetik alan altindaki davraniglarina

gore Abrikosov siiperiletken malzemeleri iki tip olarak ayirmistir (Abrikosov 1957).



1) L tip siiperiletken malzemeler, belirli bir kritik manyetik alan (H;) degerine kadar,
tizerlerine uygulanan dis manyetik alan1 disarlayarak Meissner Etkisi gosterirler.
Uygulanan dis manyetik alan H, degerine ulastif1 anda, aniden siiperiletken 6zellikleri
kaybolur ve normal duruma keskin bir gegis sergilerler. Civa, Kursun ve Kalay gibi 1.
Tip siiperiletken 0Ozellik gosteren bir¢cok element vardir. 1. tip siiperiletkenlerin

miknatislanma ve faz diyagramlari sirasiyla SEKil 2.3.a.b” de verilmistir.
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Sekil 2.3.a. I. tip siiperiletkenlerin miknatislanma, b. faz diyagramlari

i) IL. tip siiperiletken malzemelerde ise, iki farkli kritik alan degeri vardir (Sekil 2.4).
Alt kritik alan (H,;) degerine kadar I. tip siiperiletkenler ile benzer sekilde davranis
gosterirler. Ancak Hg’den biiylik alanlarda manyetik alanin bir kismi siiperiletken
malzeme tarafindan digarlanamaz ve malzeme igerisine sizar. Uygulanan alan kismen
disarlanir, fakat malzeme elektriksel olarak siiperiletken olma 6zelligini stirdiiriir. Hc
ile gosterilen daha yiiksek bir iist kritik alan degerinden sonra manyetik alan malzeme
icine tamamen girer ve siiperiletkenlik bozulur. II. Tip siiperiletkenler i¢in Vanadyum
ve Niyobiyum gibi saf metaller ile bakir oksit yapisina sahip bazi bilesikler 6rnek olarak
verilebilir. II. Tip siiperiletkenler {izerine uygulanan dis manyetik alan degerinin Hc; ile
Hco araliginda olmas1 durumunda, malzeme igerisine giren akinin hegzagonal bir sekilde

malzemeye s1zdig1 deneysel olarak gosterilmistir (Essmann ve Trauble 1967).
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Sekil 2.4.a. 11. tip siiperiletkenlerin miknatislanma, b. faz diyagramlari

2.4 Siiperiletkenlik Durumuna Ait Kritik Parametreler

Siiperiletken bir malzemenin siiperiletken duruma gegebilmesi ve siiperiletkenlik
durumuna ait gosterdigi 6zellikleri devam ettirebilmesi i¢in ti¢ Kritik temel parametreyi

beraber saglamasi gerekir.

2.4.1 Kritik sicaklik

Stiperiletken bir malzemeye ait elektriksel diren¢ Ol¢limii, sicaklifin bir fonksiyonu
olarak gergeklestirildiginde (R-T), belli bir sicaklik degerine ulasildiginda malzemenin
elektriksel direnci aniden sifira diiser. Bu sicaklik degeri, kritik sicaklik olarak

tanimlanir ve T ile gosterilir.

2.4.2 Kritik alan

Malzemenin sicakligi siiperiletken duruma gecisi i¢in gerekli olan kritik sicaklik
degerinin altinda iken malzeme tizerine belirli bir degerin iizerinde dis bir manyetik alan
uygulanmasi durumunda, malzeme siiperiletken durumdan normal duruma ge¢is yapar

ve stiperiletkenlik 6zelligini kaybeder. Bu manyetik alan degerine kritik manyetik alan



denir ve H. ile gosterilir. Sicaklik ile manyetik alan parametrelerinin siiperiletken

malzeme tlizerindeki etkisi deneysel olarak bulunmustur (Orlando ve Delin 1991).
2.4.3 Kritik akim yogunlugu

Siiperiletken bir malzemenin belirli bir T sicakliginda, siiperiletkenlik 6zelliklerinin
bozulmadan tasiyabilecegi bir maksimim akim degeri vardir. Bu maksimum akim
degerine kritik akim yogunlugu (J¢) olarak tanimlanir (Rose-Innes ve Rhoderick 1994).
Stiperiletken malzemenin kritik akim yogunlugu, malzemeye disardan uygulanan

manyetik alan degeri ve sicaklik ile degisir.

Stiperiletken bir malzemenin siiperiletken faz durumundaki kararliligini siirdiirebilmesi
i¢in Ug¢ kritik degerin beraber saglanmasi gerekir. Bu kritik parametrelere ait degerlerden
herhangi birinin asilmasi durumunda malzeme siiperiletken durumdan normal duruma
gecis yapar. Bu ii¢ kritik parametrelere ait degerlerin birbirleri ile olan iliskileri ve

degisimleri sekil 2.5’te sematik olarak verilmistir.
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Sekil 2.5 Bir siiperiletkenlik durumunun kritik degerlerinin sematik gosterimi (Goodrich
1990)

10



2.5 Sizma Derinligi

Siiperiletkenler i¢in bir diger temel parametre ise sizma derinligidir (niifuz derinligi).
Stiperiletken malzeme fiizerine dis bir manyetik alan uygulandiginda, stperiletken
malzeme igerisine sizan manyetik aki tistel olarak azalir. D1s manyetik alanin derinlikle

degisimi denklem (2.3) ile;
H(x) = Hye=X/M (2.3)

seklinde verilir. Buradaki A sizma derinligidir. Bu formiil ilk olarak 1935 yilinda

London kardesler tarafindan bulunmustur (London 1935).

Sizma derinliginin sicaklikla degisimi ise denklem (2.4) bagintisina gore verilmektedir;

AT) = 2, (1 - (%)2 ) : (2.4)
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Sekil 2.6 H alaninin, numune yiizeyinden X uzakligi ile degisimi (Rose-Innes ve
Rhoderick 1994)
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2.6 Uyum Uzunlugu

Stiperiletken bir malzeme, kritik sicakligin altina sogutuldugunda malzeme kendi i¢inde
iletim elektronlar1 i¢in ekstra bir diizen sunar. Bu durumda malzeme igerisindeki
elektronlar siiper elekronlar (Cooper c¢iftleri) ve normal elektronlar olmak tizere iki
gruba ayrilirlar. Siiperiletken durumdaki malzemede bulunan siiper elektronlar ¢iftler
halinde malzeme iginde hareket eder ve iki ayri elektron beraber hareket ettiklerinden
dolay: artik bir bozon halini alirlar. Bu elektronlara Cooper ¢iftleri denir. Malzeme
normal durumda iken siiper elektron yogunlugu sifirdir, mutlak sifirda ise super elektron

yogunlugu maksimuma ulagir

WBCS teorisine gore uyum uzunlugu, Cooper ciftine ait her iki elektronun bir arada ¢ift
olarak kalabildikleri mesafe ile ilgilidir. Ginzburg-Landau’ya gore ise, siiperiletken
durumdan normal duruma faz gecisinin gerceklesmesinden hemen 6nce siiperiletkenlik
elektronlarinin siiperelektron 6zelliklerini koruyabildikleri mesafedir. Pippard’a gore de,
Fermi enerjisi civarindaki stiperiletkenlik durumuna ait elektron yogunlugunun

degisebilecegi uzunluktur (Pippard 1953).

2.7 Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenleri

Bednorz ve Miiller La-Ba-Cu-O elementlerinden olusan bakir oksit bilesiginin 36 K’ de
stiperiletkenlik 6zelligi gosterdigini 1986 yilinda kesfetmislerdir (Bednorz ve Miiller
1986). Bednorz ve Miillerin bu kesfinden hemen sonra Wu ve arkadaslar1 YBa,Cuz0,
sisteminde 92 K’de siiperiletkenligi bulmuslardir (Wu vd. 1987). Bu 92 K sicakligi,
helyum ile saglanan sogutma yerine, kaynama noktast 77 K olan sivi azot ile
calisabilmeyi saglamistir. Sivi azot sivi helyum ile karsilastirildiginda daha ucuz ve bol
oldugu icin bu tarz siiperiletkenler lizerine yapilan bilimsel ¢alismalar ivme kazanmastir.
Genel olarak sivi azot sicakliginda calisilabilen siiperiletkenlere ‘yiiksek sicaklik

stiperiletkenleri’ denilmistir.
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2.8 Yiiksek Sicakhk Siiperiletkenlerinin Ozellikleri

Yiiksek kritik sicaklik degerine sahip siiperiletken yapilarin birgogu bakir oksit
tabakalarina sahiptir. Siiperiletken faz durumunda Cooper c¢iftleri bu tabakalardan
direngsiz bir sekilde akar. Sivi azot sicakliginda (77 K) siiperiletken durumda olduklari
icin yliksek sicaklik siiperiletkenleri denilmistir. Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri sifir
diren¢ ve mikemmel diyamanyetizma O&zelliklerinin yaninda kendilerine ait daha

spesifik 6zellikleri agsagida verilmistir.

1. Bu malzemelerin kristal yapilar1 ile malzemeye ait siiperiletkenlik 6zellikleri arasinda
dogrudan bir iligki vardir. Siiperiletken faz durumunda Cooper ciftleri bakir oksit
tabakalarindan aktigi igin Kristal yapidaki herhangi bir kusur ya da bakir oksit
diizlemlerindeki atomlarin yerine safsizlik atomlarmmin gelmesi siiperiletkenligi

bozmakta ya da yok etmektedir.

2. Bu tiir malzemeler I1. tip siiperiletkenlere ait 6zellik gosterirler.

3. Tanecikli ve seramik yapidadirlar. Bu durum beraberinde kirilganhig: getirir.

4. Yoéne bagli (anizotropik) olarak ozellikleri degisir. Uzerlerine dis manyetik alan
uygulandiginda uygulanan alanin uygulanma ydniine bagli olarak kritik akimlari

farklilik gosterir.

5. Kolay oksitlenirler.

6. Sicaklik degisikliklerine karsi hassastirlar. Sicaklik degisimleri esnasinda mekanik

hasarlar meydanagelebilir.
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2.9 Yiiksek Sicaklik Siiperiletken Tiirleri

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri kristal yapilarinda bakir oksit tabakalar1 icerirler. Bu
siiperiletken yapilar1 olusturan elementler, atom numaralar1 Oksiyen (8) ve Bizmut (83)’

u kapsayacak sekilde ¢ok genis bir sikalaya yayilmis durumdadir.

Yiksek sicaklik siiperiletkenleri isimlendirilirken stokiyometrileri géz oniine alinarak
ve yapilarindaki elementlerin bas harfleri kullanilarak adlandirilirlar. Bazi yiiksek

sicaklik stiperiletkenlerinin adlandirilma ornekleri ¢izelge 2.1°de verilmistir.

Cizelge 2.1 Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerine ait isimlendirme 6rnekleri

Yiiksek Sicaklik Siiperiletkeni Kisaltmasi
LaBaCuO4-x La-111
YBa,Cu307., Y-123

Bi,Sr,Ca;Cu,0g, Bi-2212
Bi,Sr,Ca,Cu30;0.y Bi-2223
TIBa,Ca,Cuz0q,y TI-1223
TI,Ba,Ca,Cu30q, TI-2223
HgBa,Ca,Cu;04, Hg-1223

2.10 BSCCO Sistemi

Michel vd. (1987) yilinda Bi-Sr-Cu-O sisteminin siiperiletkenlik  &zelligini
kesfetmislerdir. Bi,O3, SrCO; ve CuO bilesiklerini baslangig tozlari olarak
kullanmiglardir. Elde edilen baslangic tozuna 800°C sicaklikta 12 saat kalsinasyon
islemi uygulamislar ve ardindan 900°C sicaklikta 2 saat 1s1l isleme maruz
birakmislardir. Sicakligin bir fonksiyonu olarak alman elektriksel diren¢ olgilimleri
sonucunda, 22 K’de siiperiletkenlik fazina gecis gozlemlemisler ancak direncin sifira
diistisii (R=0) 14 K’de gergeklesmistir (Michel vd. 1987).
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Maeda vd. ise, Michel ve arkadaslarinin {izerinde ¢alistigi Bizmut sistemine Kalsiyum
ilave etmislerdir. Elde ettikleri BiSrCaCu,O, baslangi¢ karisimli toz bilesigine 800 °C
sicaklikta 8 saat 1sil islem uygulamiglar ve 83 K’de siiperiletken &zellik
gozlemlemislerdir. Bu bilesigin elektriksel direncinin 75 K’de sifira distiigiinii

gozlemlemislerdir (Maeda vd. 1988).

Tarascon ve arkadaslar1 1988 yilinda, kristal yapisinda Bizmut bulunduran siiperiletken
bilesiklere ait kristal yapmin Bi,Sr,Can1Cu,O, seklindeki bir faz serisi halinde
olustugunu gostermisler ve n=1 i¢in 2201 fazina sahip ve n=2 i¢in 2212 fazina sahip
siiperiletken malzemeyi iirettmislerdir (Tarascon vd. 1988). Urettikleri bu numunelere
ait kritik sicakliklari sirasiyla 6 K ve 75 K olarak 6l¢gmiislerdir. Tarascon ve arkadaslari
devam eden galismalarinda, yapi igerisinde elde ettikleri n=3 fazi i¢in 110 K’ de
stiperiletkenlige gegisi gozlemlemislerdir ancak gecisin 80 K’ e kadar uzanan genisligini

ortadan kaldiramamuslardir.

Mazaki ve arkadaslar ise Bi-Sr-Ca-Cu-O sistemine belirli bir miktarda Kursun (Pb)
ilave etmislerdir. Elektriksel direng Olglimlerinde gozlemlenen 110 K ile 80 K
araligindaki n=3 fazina ait kuyrugu ortadan kaldirmislardir. Mazaki ve arkadaslarina
gore, n=3 fazi icin baslangic tozuna bir miktar kursun katilmasi, yapi igerisindeki 2223
faz orani artmakta, daha kararli bir yapinin elde edilmesini saglamaktadir (Mazaki vd.
1988)

@000

o ppo% e

Sekil 2.7 Bi,Sr,Can-1Cu,Oy bilesiginin (2201), (2212) ve (2223) fazlarina ait kristal
yapilar1 sirasiyla gosterilmistir
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3. MATERYAL VE YONTEM

II. tip siiperiletken malzemelerde, numune i¢ine sizan manyetik aki ¢izgilerinin hareket
etmesi sonucunda sifirdan farkli bir direng ortaya cikar. II. tip siiperiletken malzeme
karisik faz durumunda iken yeterince yiiksek akim, numune igine giren dis manyetik aki
girdaplarini hareket ettirebilir. Bunun sonucunda belirli bir direng, dolayistyla da kayip
ortaya cikar. IL. tip siiperiletkenlerde bu durumun 6niine gegebilmek amaciyla malzeme
igerisine belirli ol¢iide safsizliklar eklenir. Yapilan bu safsizlik eklemesi karisik faz
durumda bulunan siiperiletken malzeme igerisindeki aki girdaplarinin hareketini
engelleyerek malzemenin direngsiz, dolayisiyla kayipsiz bir sekilde tasiyabilecegi akim
yogunlugunu arttirabilir. Katkilama yapilacak malzemenin nano boyutta olmasi
durumunda kritik akim yogunlugunun artisin1 sagladigina dair alinan patent ve nano
boyutta katkilamanin yiiksek sicaklik siiperiletkenleri iizerine etkisini inceleyen birgok
bilimsel ¢alisma bulunmaktadir (Kenneth vd. 1999, Jannah vd. 2013, Amir vd. 2014,
Yavuz vd. 2016).

Yukarida bahsedildigi iizere nano boyutlu parcaciklar ile yiliksek sicaklik
stiperiletkenleri iizerine sadece yi1gin formda degil ayn1 zamanda tel, serit ve ince film
gibi ¢esitli uygulama alanlarinda da yapilmis bir ¢ok calisma mevcuttur. BSCCO
siiperiletken tel ve seritlerde yapilan bu caligmalarda ortak amag, kritik sicaklik
degerinin diismesine ragmen teknolojik uygulamalar acisindan 6nemli olan kritik akim
yogunlugunun artirilmast hedeflenmistir. Ancak karbon kapli nano bor katkilamasinin
BSCCO malzemesi iizerine etkisi daha once hi¢ ¢alisiimamistir. Bu sebeple bu tez
calismasinda karbon kapli nanobor katkilamasinin BSCCO malzemesi igerisinde aki
civileme mekanizmasi gibi davranarak kritik akim yogunlugunu artiracagi 6ngoriisii ile

etkileri incelenmistir.

Bu boliimde ilk olarak Bi-2223 malzemesine karbon kapli nanobor katkilamasinin

malzeme icerisinde safsizlik gorevi iistlenerek malzemenin diger fiziksel ve manyetik

Ozelliklerine etkisinin ~ yaninda, kritik akim yogunlugu iizerindeki etkilerini de

incelemek amaciyla BSCCO yi1g8in malzemesinin hazirlanis1 ve {iretimi anlatilacaktir.

Bi-2223 faz1 i¢in katihal reaksiyon metodu ile hazirlanan stokiyometrik tozun ve bu toz
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ile yapilan nano bor katkili ve katkisiz siiperiletken yigm numunelerin fiziksel

ozellikleri incelenecektir.

Ikinci olarak yine Bi-2223 faz1 igin katihal reaksiyon metodu ile hazirlanan
stokiyometrik toz kullanilarak farkli kilifli tellerin iiretimi anlatilacaktir. Giimiis ve
giimiig-bakir alasimindan olusan farkli kiliflarin Bi-2223 fazi {izerindeki etkileri

incelenecektir.

3.1 BSCCO Siiperiletken Yigin Numunelerin Uretimi

3.1.1 BSCCO toz hazirlama

Bi,Sr,Can1CunOones (N = 1, 2, 3) serisine uygun sekilde kristallenen, Bi bazli
stiperiletkenlerden n=3 faz1 olarak bilinen Bi,Sr,Ca,CuzOyp (Bi-2223 faz1 olarak
adlandirilmistir) siiperiletkeninde bir miktar Bi yerine Pb katki yapilmasinin, keskin bir
normal-stiperiletken faz doniisimii sagladigi, kritik akim siperiletken parametre
degerlerini (J¢) arttirdigi, erime noktasii diistirdiigii, stiperiletken durum-normal durum
aras1 faz gecisini keskinlestirdigi, siiperiletken oOzellikleri daha kararli hale getirdigi

yapilan ¢aligmalarla kanitlanmistir (Bruno 1991).

Bizmut bazli siiperiletken toz hazirlamak i¢in kullanilan bir¢ok ydntem vardir. Bu
yontemlerin en ¢ok kullanilanlar1 sunlardir: Katihal reaksiyon yontemi, sol-gel yontemi,
stvi amonyum nitrat yontemi, piiskiirtmeli proliz yontemi vb. Bu tez c¢aligmasinda
Bi1 gsPbo 355r1 9Caz 1Cu3 1010 stokiyometrisine sahip olacak sekilde baslangi¢ tozlari
hazirlanmis ve katihal reaksiyonu yontemi ile BSCCO yi1gin numuneleri iiretilmistir.
Uygun miktarlarda Bi,O3 (99,99%), PbO (99,9995%), SrCO;3; (99,994%), CaCOs
(99,9+%) ve CuO (99,9995%) tozlar1 Bi:Pb:Sr:Ca:Cu = 1,85:0,35:1,9:2,1:3,1
stokiyometrisine sahip olacak sekilde tartilarak karistirilmistir. Numune hazirlamada
kullanilan elementlerin agirliklart ve bilesiklerin safliklart ve atomik agirliklar

asagidaki cizelge 3.1°de verilmektedir.
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Cizelge 3.1 Elementler ve agirliklar ile bilesiklerin safliklar1 ve atomik agirliklar

Element Atomik agirlig1 (au) Bilesik Saflik Atomik agirhgi Rengi Ergime
Bi 208,98 (%) (mol gram) sicakligi
Pb 207,19 Bi,O; | 99,999 465,96 Acik sart | 860 °C
S 87,62 PbO | 99,9995 223,19 Koyugri | 200°C
Ca 1008 Srco 99,994 147,6282 B 1497 °C
Cu 63,54 — ! ! eyaz
c 12,01 CaCO; | 99,997 56,08 Beyaz | 1339°C
0 15.99 CuO0 | 99,9995 79,5454 Siyah | 1362°C

Bu iiretimlerde (BijgsPboss Sry19Caz1Cu31010) Stokiyometrisi i¢in kimyasal formiil su

sekilde yazilabilir;

(0.925)Bi,03+(0.35)PbO+(1,9)SrCOs+(2,1)CaCO3+(3,1)Cu0 —>

Bi1.85Pbo.358r1,9C3.2,1CU3,1010 + Gazlar

Uretilecek numunenin 1 moliiniin a.k.b. (atomik kiitle birimi) cinsinden mol grami T
olarak hesaplanir. Reaksiyona gore bir oranti kurulacak olursa ve A, 1 mol baslangi¢
maddesinin a.k.b. cinsinden miktari, X ise numune hazirlig1 i¢in baslangic madde
miktar1 (Denklem 3.1) ve N hazirlanacak numunenin gram cinsinden miktar1 olmak

lizere;

__ N(gram).A(a.k.b.)

X T(a.k.b.)

(3.1)

(Biy gsPbg 35 Sr1.9Caz1Cus1010) Stokiyometrisi i¢in baslangi¢ toz miktarlar1 hesaplanirsa;

Oncelikle iiretilecek numunenin 1 moliiniin atomik kiitle birimi (a.k.b.) cinsinden mol

grami T’ nin hesabi;

[(208,98)*1,85]+[(207,19)*0,35]+[(87,62)*1,9]+[(40,08)*2,1]+[(63,54)*3,1] +[(15,99)*
10] = 1066,6495 mol gram
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(0,925)Bi,03 + (0,35)PbO + (1,9)SrCO3 + (2,1)CaCO3 + (3,1)CuO Stokiyometrisine

uygun olarak hazirlanacak 10 gram baslangi¢ tozu i¢in;

Bi;0s igin;

1 mol Bi,O; — 465,96 g ise (10*431,013)/1066,6495 = 4,0408 g Bi,0O3

0,925 mol Bi,O; —» 431,013 g

PbO i¢in;

1 mol PbO — 223,19¢ (10*78,1165)/1066,6495 = 0,7323 g PbO

0,35 mol PbO —> 78,1165

SrCO; igin;

1 mol SICO; —»> 147,6282 g (10*280,497)/1066,6495 = 2,6297 g SICO5

1,9 mol SrCO; —> 280,497 ¢

CaCO; igin;

1mol CaCO; —> 56.08 g (10*210,1852)/1066,6495 = 1,9705 g CaCOs

2,1 mol CaCO; — 210,1852 g

CuO igin;

1mol Cu0 — 79,54 g (10%246,574)/1066,6495 = 2,3116 g CuO
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3,1 mol CuO — 246,574 ¢

Cizelge 3.2 10 gram numune hazirligl icin baslangicta reaksiyona girecek madde

miktarlari
Bilesik Bi1 gs5Pbo 35511 9Caz 1Cusz 1010
Bi,03 4,0408 g
PbO 0,7323 g
SrCO; 2,6297 g
CaCOs 1,9705 g
CuO 2,3116 ¢
Toplam 11,6849 g

10 gram numune hazirlamak i¢in toplamda 10 gramdan fazla madde girisi vardir ¢linkii
Biy gsPbg 35511 9Caz 1Cu3 1019 malzemesini elde etmek i¢in kullanilan baslangi¢ tozlar
karbonlu ve oksitli bilesiklerdir. Arta kalan madde miktar1 yapilan kalsinasyon islemleri

ile reaksiyondan gaz olarak ¢ikar.

3.1.2 BSCCO tozunun homojen karistirilma katkilama ve kalsinasyon islemleri

BSCCO iiretimi i¢in gerekli olan bilesikler ¢izelge 3.2’deki agirliklarda hassas terazi ile
tartilmistir. Hazirlanan stokiyometrik tozdan y1gin numune iiretim ve katkilama agamasi

basamaklar1 asagidaki gibi yapilmstir;

1. Stokiyometrik oranda hazirlanan baslangi¢ toz karigimi ilk olarak agat havan igine
konularak 1 saat homojen bir karisim elde edinceye kadar sekil 3.1” deki agat havan ile

ogltiilmiistiir.
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Sekil 3.1 Agat havan

2. 3 saat boyunca 75 devir/dak. hiz ile tungsten karbid (WC) jar icerisinde toplar (WC)
ile beraber karistirma cihazi (Sekil 3.2) ile 6gitiildi (agirlikga toz-top orani 1-3).

Sekil 3.2.a. Sirastyla tungsten-karbid jar, b.c. ball-milling cihazi

3. Birinci 6gilitmesi tamamlanan toz %99,9 safliga sahip 0,127 mm kalinligindaki glimiis

plakadan yapilmis potaya koyulmustur (Sekil 3.3).

Sekil 3.3.a. Giimiis plaka, b. glimiis plakadan yapilmis pota igerisinde BSCCO toz
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4. Glimiis plakaya konulan toz, kiil firinda 12 saat boyunca 800 °C’ da kalsinasyona tabi

tutulmustur. Kalsinayon isleminin sematik gosterimi Sekil 3.4” de verilmistir.

5. Birinci kalsinasyonu tamamlanip ¢ikan tozlar agat havanda 1 saat el ile tekrar

ogutilmiistir.

6. Ikinci 6giitmesi tamamlanan tozlar tekrar giimiis potaya konulmustur.

7. Gumiis potadaki tozlar ikinci kalsinasyon islemi igin 12 saat 820 °C’de kiil firma

yerlestirilmistir.
Sicaklik (°C)
1 Kalsinasyon Siresi
820 -1- (12 ve 12 saat)
800 - "
(@)
Oda Sicaklig

t_(zaman)

Sekil 3.4.a. Tozlara ait kalsinasyon islemi sematik gdsterimi, b. kalsinasyonun yapildigi
programlanabilir kiil firin

8. 1 gramlik dort adet toz tartilmistir.

9. 1 gram tartilan tozlardan birincisine katkilama yapilmaksizin kalsinasyondan ¢iktigi
gibi korundu. Tartilan ikinci, {igiingli ve dordiincii tozlara sirasiyla agirliklariyla

orantilanarak % 0,1; % 0,2 ve % 0,5 oraninda hava ortaminda karbon kapli nano-bor
eklendi.
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10. Katkilama yapilan her bir toz ayri ayri agat havanda karistirildi. Bu iglem ile
BSCCO toz ve katkilamada kullanilan karbon kapli nano-bor tozunun homojen

karigsmasi saglanmustir.

11. 1 gramlik tozlar Sekil 3.5 de verilen 13 mm ¢apindaki Specac marka kalip igine

dokiilmiistir.

Sekil 3.5 Specac marka kalip

12. Kalip i¢indeki 1 gramlik toz hidrolik pres altinda (Sekil 3.6) 375 MPa basing altinda

preslenerek y1gin seklini almasi saglanmigtir.

Sekil 3.6 Hidrolik pres

Katkilama yapilan y1gin numuneler i¢in numunelerin adlandirilmasi su sekildedir;
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Karbon kapli nano bor katkis1 yapilmayan BSCCO yi1gin numune = HOO
% 0,1 Oraninda kKarbon kapli nano bor katkist yapilan BSCCO yigin numune = HO1
% 0,2 Oraninda karbon kapli nano bor katkist yapilan BSCCO yigin numune = HO02

% 0,5 Oraninda karbon kapli nano bor katkisi yapilan BSCCO yigin numune = H05

% 0 Bor 9/50,4 Bos

Sekil 3.7 Kalsinasyon ve katkilama islemlerinin ardindan preslenerek yigin hale
getirilen BSCCO y18in numuneler

Karbon kapli nano bor katkilamast % 0,1; % 0,2; % 0,5; % 1.0 ve % 2.0 seklinde ikiser
kat artarak yapilmasi planlanmistir. Ancak Sekil 3.8 de gosterildigi gibi % 1.0
oraninda katkili numune erimis, yigin numunenin aliimina potaya temas ettigi kisim
yesil renkli ve potaya yapismis bir durumda oldugu gozlemlenmistir. Bu nedenle

maksimum katkilama oran1 % 0,5 olarak belirlenmistir.

Sekil 3.8.a % 1.0 oraninda katkili numune tstten goriiniim, b. numunenin alt kisminda
eriyip potaya yapismis yesil tabaka
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3.1.3 Yigin numuneler i¢in 1s1l islem prosediirii

Y18in numunelerin 1s1l islem prosediirii birbirini takip eden iki asamadan olusmaktadir

ve yigmnumunelerin 1s1l igslemleri tiip firinda gerceklestirilmistir.

Birinci asama icin:

Y1gin numuneler aliimina pota igerisinde oda sicakliginda tiip firina konulduktan sonra;

1. Oda sicakligindan 600°C’ye kadar 5°C/dakika ile,
2. 600°C’den 835°C’a kadar 1°C/dakika ile 1sitilmustir.

3. 835°C’de 1s1l islem siiresi kadar (40 saat) bekledikten sonra 600°C’a kadar 1

°C/dakika ile sogutma islemine geg¢ilmistir.
4, 600°C’dan 480°C’a kadar 3 °C /dakika ile,

5. 480 °C’dan 200 °C’a kadar da 5 °C/dakika ile sogutulmus akabinde ise kontrollii
sogutma iglemi bitirilmistir (Sekil 3.7).

Bu islemlerden sonra yigin malzemeye ait birinci 1s1l islem tamamlanmistir. Bu
asamada birinci 1s1l islemi tamamlanan numunerin XRD ol¢iimleri alinmistir. Isil islem
siiresinin  malzeme igerisindeki faz oranlar1 {izerindeki etkisinin incelenmesi
amaglanmistir. XRD ol¢iimiinden sonra yigin numunelere ait izlenen ikinci 1s1l islem

prosediirii ikinci asamada ayrintili agiklanacaktir.
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Sicaklik 4 (°C)
40 saat

835°C >
1°C/dk 1°C/dk
600 °C
/ 3 °C/dl

480 °C
/5 °C/dk 5°C/dk

200 °C / = -

»

{ (zaman)

Sekil 3.9.a. Yigin numunelere ait birinci 1s1l islem sematik gosterimi, b. 1s1l islemin
yapildig1 programlanabilir tiip firin

ikinci asama icin:

Birinci 1s1] iglem prosediiriinii tamamlayan yi1§in numuneler firindan ¢ikarildi. Bi-2223
fazin1 artirmak i¢in y18in malzeme agat havanda ezilip tekrar 6giitiiliir. Bu islem daha
keskin bir faz gecisi ve daha yiiksek bir Bi-2223 faz eldesi igin gereklidir (Lera vd.
1993). Agat havanda el ile 10 - 15 dakika boyunca ezilip 6giitiilerek toz haline getirilen
numuneler yine 13 mm c¢apindaki kaliba dokiiliir ve 650 MPa hidrolik pres altinda
preslenip sonrasinda kaliptan ¢ikarilir. Birinci 1s1l islemi tamamlanan ve tekrar agat
havanda 6giitliliip preslenen y1gin numuneler ikinci 1s1l islem i¢in artik hazir haldedir.
Y18in numune i¢in ikinci 1s1l islem prosediirii birinci 1s1l islem prosediiriicile aynidir.
Ayni sicaklik degerlerinde ve ayni 1sitma ve sogutma hizlarina sahip olarak ve ayni 1s1l
islem siiresine sahip olacak sekilde (835 °C’da 40 saat) aymi kosullar altinda alumina

pota icerisinde tiip firina konulurlar.

Yigmn numunelerin hazirlanig1 ve iiretimi esnasinda ne kalsinasyon ne de birinci ve
ikinci 1s1l islem siireglerinde oksijen yada bagka herhangi bir gaz kullanilmamig biitiin

islemler hava ortaminda gerceklestirilmistir.
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3.2 BSCCO Siiperiletken Tel Numune Uretimi

3.2.1 BSCCO siiperiletken tel i¢cin toz hazirlama

Farkli kilifi BSCCO siiperiletken tel numuneler icin baglangi¢ tozu stokiyometrisi
olarak  BiygsPbg3sSroCa,CuszOy  stokiyometrisi  ile  ¢alisildi.  Bu  iretimlerde

Bi1 65Pbo 35Ca,SroCusOx stokiyometrisi i¢in kimyasal formiil su sekilde yazilabilir;

(0.825)Bi,05+(0.35)PhO+(2)SrCO4+(2)CaCOs+(3)Cu0 —»
Bi1 65Pbg.35Sr2Ca,CusOy + Gazlar

Uretilecek numunenin 1 moliiniin a.k.b. (atomik kiitle birimi) cinsinden mol grami T
olarak hesaplanir. Reaksiyona gore bir orant1 kurulacak olursa ve A, 1 mol baslangi¢
maddesinin a.k.b. cinsinden miktari, X ise numune hazirligi i¢in baslangic madde
miktar1 ve N hazirlanacak numunenin gram cinsinden miktar1 olmak iizere yigin
numuneler i¢in tretilen toz hesabinda kullanilan Denklem 3.1 kullanilarak, baslangic
toz hesab1 yapilmistir. Buna gore 10 cm uzunlugunda 5 farkli giimiis boru toz ile
doldurulacag: i¢in 20 gram toz hazirlanmistir. 20 gram toz hazirligi i¢in baslangigta
hesaplanarak belirlenen reaksiyona girecek madde miktarlar1 ¢izelge 3.3’de

verilmektedir.

Cizelge 3.3 Bij g5Pbg 35Ca,Sr,CusOx stokiyometrisi igin hesaplanan kullanilacak madde

miktarlari

Bilesik Bi1’65Pb0‘35C8.28r2CU3OX
Bi203 7,5136 g

PbO 1,5268 g

SrCOs3 57710 ¢

CaCOs 3,9124 ¢

CuO 4,6638 ¢

Toplam 23,3876 g
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3.2.2 BSCCO siiperiletken tel icin hazirlanan tozun homojen olarak karistirilmasi

ve kalsinasyon islemleri

BSCCO iiretimi igin gerekli olan bilesikler Cizelge 3.3’ deki agirliklarda hassas terazi

ile tartilmistir. Toz iiretim asamasi basamaklar1 asagidaki gibi yapilmistir;

1. Toz karistimi ilk olarak agat havan icine konularak 1 saat homojen bir karisim

olusuncaya kadar ogiittilmiistiir.

2. Daha sonra agat havanda el ile karistirilan toz Tungsten Karbid (WC) jarlara
konularak toz top-orani 1’¢ 3 olacak sekilde (10 g toz igin toplam 30 g top) yine
Tungsten-Karbid (WC) toplar araciligi ile 3 saat boyunca 75 devir/dak. hiz ile bilyeli

degirmen cihazi ile 6giitilmuistir.

3. Birinci 6giitmesi tamamlanan tozlara 10 °C/dak. 1sitma, 3 °C/dak. sogutma hiz1 ile

775 °C de 12 saat siire ile kiil firinda birinci kalsinasyon islemi yapilmistir.

4. Tozlar ayn1 kosullar altinda tekrar ogiitiicliye konularak 3 saat boyunca 75 devir/dak.

hiz ile karistirilmstir.
5. Ikinci dgiitmesi tamamlanan tozlara 10 °C/dak. 1s1tma, 3 °C/dak. sogutma hiz1 ile 810
°C de 24 saat siire ile kiil firinda ikinci kalsinasyon iglemi yapilmistir. Tel numuneler

icin hazirlanan tozlarin kalsinasyon islemleri sematik olarak sekil 3.8’de verilmistir.

6. Ikinci kalsinasyon islemi de tamamlanmis olan tozlar son kez agat havanda 1 saat

stireyle ogiitiilmiistiir.
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Sicaklik (°C)
F 3

810 -f- Kalsinasyon Siiresi
(12 ve 24 saat)

775 -
3 (°C/dak.)
10 (oC/dk)

Oda Sicaklifi

-

t (zaman)

Sekil 3.10 Tel numuneler i¢in hazirlanan tozlarin kalsinasyon prosediirii sematik
gosterimi

3.2.3 PIT yontemiyle BSCCO siiperiletken telin hazirlanmasi

Tel numunelerin hazirlanmasinda tlip icinde toz — "powder in tube (PIT)" yOntemi
kullanilmistir. 10 cm uzunlugunda alinan borularin i¢ ve dislar1 aseton ile temizlenmis,
daha sonra bir ucu Al folyo ile kapatilmistir. Bir ucu Al folyo ile kapatilan 10 cm
uzunlugundaki tiiplerin i¢ine kalsinasyonu tamamlanmis tozlar konulmustur. Boruya toz
doldurulurken her 5 kasik toz ilavesinin ardindan boru igerisine doldurulan toz bir metal
cubuk ve ¢eki¢ yardimiyla sikistirilmistir. Bu isleme borunun agik olan u¢ kisminda 1-2
cm bosluk kalincaya kadar devam edilerek boru toz ile doldurulduktan sonra tiipiin

diger ucu da aliiminyum folyo pargalar ile kapatilmistir.

Bu boru haddelerden gegirilip inceltilerek ¢ap1 1,15 mm ye ulasincaya kadar ¢ekilmeye
devam edilmis, 2,63 m nihayi uzunluga ulasilmistir. Bu sekilde hazirlanan glimiis ve
bakir katkili giimiis tiip borular, istenen ¢apa kadar (yaklasik 1,15 mm) Sekil 3.9’ da

gosterilen tel cekme cihazi ve haddeler ile ¢ekilmistir.
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Sekil 3.11.a. Tasarimi ve iiretimi tamamen yerli olan tel gekme cihazi, b. haddeler

Tel ¢ekme igslemi her adimda % 5’lik cap kiigiiltiilerek, konik seklindeki haddelerden
gecirilerek yapilmustir.

Bi1 5P 35Sr,Ca,CusOx stokiyometrik oran kullanilarak 20 gram olarak hazirlanan
baslangi¢ tozu ile doldurularak elde edilen 10’ar santimlik farkli kilifli borularin
isimlendirmeleri asagidaki sekildedir;

Ag kilifli tel numune = AgT/845/120

% 1 Cu-% 99 Ag kilifl1 tel numune = CulT/845/120

% 2 Cu - % 98 Ag kilifli tel numune = Cu2T/845/120

% 3 Cu-% 97 Ag kilifli tel numune = Cu3T/845/120

% 4 Cu - % 96 Ag kilifli tel numune = Cu4T/845/120

3.2.4 Tel numuneler icin 1s1l islem prosediirii

Genel olarak 2.60 m uzunluga erisilen bu farkli kilifli tellerden 5 cm lik Ornekler
kesilerek alinmis ve bu 6rnekler tiip firinda 120 saat boyunda 845°C sicaklikta 1sil
isleme tabi tutulmustur. Tel numunelerin 1s1l islem prosediirii sekil 3.10°de sematik

olarak gosterildigi gibi sirasiyla asagidaki sekildedir;
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1. Oda sicakligindan 845 °C’ye kadar 1 °C/dakika 1sitma hizi ile ¢ikilmustir.
2. 845 °C’da 120 saat bekletilmistir.
3. 845 °C’ den 600 °C’ a kadar 1 °C/dakika sogutma hiz1 ile sogutulmustur.

4. 600 °C’ dan sonra kontrollii sogutma islemi sonlandirilarak firinin oda sicakligina

inmesi beklenmistir.

SicaKlik (° C)
F 3
(120 saat)
845 >
/ 1 (ocxdm
600

1 (°C/dK)

Oda Sicakligi

-

t (zama'n)

Sekil 3.12 Tel numunelere ait 1s1l islem prosediiriiniin sematik gdsterimi
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1 BSCCO Y1gin Numuneye Ait Ol¢iimler

Uretilen BSCCO y1gin vet el malzemelerine ait siiperiletken 6zelliklerini incelemek
amaciyla elektriksel, manyetik ve mekanik 6l¢iimler alinmistir. Herbir 6lgiime ait 6l¢lim
kosullar1 ve dl¢lim sonuglar1 ayrintili bir sekilde verilmis, yigin numuneler i¢in yapilan
katkilamanin ve tel numuneler icin ise kullanilan farkli kiliflarin siiperiletkenlik

Ozellikleri tlizerine etkisi agiklanmustir.

4.1.1 BSCCO yigin numunelerin XRD analizleri

Numunelerin kristal yapisini incelemek ve ana fazin yaninda olusabilecek safsizliklari
belirlemek i¢in X-151m1 kirmimi yontemi kullanilmistir. XRD 6l¢timleri Rigaku marka
D/Max-I1IC model difraktometre ile CuK, (A = 1,5418 A) radyasyonu kullanilarak
yapilmustir. Tiim 6lgiimler oda sicakliginda, 20 = 3°- 60° aralifinda 0,02 derece/dakika
tarama hiziyla alinmistir. Elde edilen desenlerde piklerin indislenmesi ve yapi

parametrelerinin belirlenmesi igcin XRD PDXL programi kullanilmistir.

—— HOO|

1 2%10° — N ;:_‘ * Yoksek T, (2223)
— H01 e o> - ** DosOk T, (2212)
=3 < = 4
11— HO2: > Z 8 : *** Ca,Po0,
— HO:! Lo o + Biinmeyen Faz
. : f >8, 8 o ¢
1.0x10" - : ! o i s 83 r :
;. : o 2= "L : | & R§ 2 i,
=l = - o=~
] 8 e =) <= MH i L 5
oo Wl ﬁ Ny }.\j,'. A M A A
= el B e MWWV M AN Mo aiian g
<
e
4
-~
D
g 6.0x10° ‘\A_’_’J\MMMW
=
U

4,0x10"

|
13 th’b*ﬂb W

0,0 T . T T T T T d T
10 20 30 40 50 60

20 (derece)

Sekil 4.1 40 saat 151l islemin ardindan alinan XRD grafigi
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— Hooy % * Yoksek Tc (2223)
5x10° — HO1| = ; ** Dusdk Tc (2212)
— H02] 8 o 3 *** Ca2Pb04
P HOSZ 8 8 + Bilinmeyen Faz
‘§ : © ' k : .
c : tat | o - : & :
w0’ | e Sly ||x2gld . Emc P o=
(I IR W7, 4 SRy § et | ¥ I A S M S I, L1 A
—t
= 3x10" A
«
p—
pree)
©
=
. 4 =
(;"}‘ 2x10 '
1x10° H H
J
1 V—_— N VR | GO "y, | N S A W
0 A . ]
1 T T T T
10 20 30 40 50 60

20 (derece)

Sekil 4.2 ikinci 40 saat 1s1l islemin ardindan alman XRD grafigi

Bu XRD desenlerindeki piklerin siddetlerinden yararlanilarak numuneler i¢in 2223 ve

2212 fazlarimin hacimsel orani sirasiyla denklem (4.1) ve (4.2) yardimi ile

hesaplanmistir;
Yy
= 4.1
faz2s) Yy 2 IL(ary (4.1)
Y IL(nky
= 4.2
f(2212) YIamen X Lk (4.2)

Burada Iy Ve Iy strastyla Bi-2223 ve Bi-2212 fazlarin kirmim desenindeki piklerin

siddeti olarak verilmektedir.

Numunelere ait XRD ol¢iimleri hem 40 saatlik 1s1l islem siirecinin ardindan hem de
ikinci 40 saatlik 1s1l islem siirecinin ardindan alinmistir. Artan 1s1l islem siiresinin ve
katkilamanin yap1 igerisindeki faz oranlar1 ve tetragonal yapiya sahip yapinin orgii
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parametreleri iizerine etkisi incelenmistir. Hem 40 saatlik 1s1l isleme sahip hem de
40+40 saatlik 1s1] isleme tabi tutulan numuneler iizerinden alinan XRD Odlgiimleri
sonucunda faz oranlarina ait degerler ¢izelge 4.1 - 4.2°de ayrintili olarak verilmistir.
Artan 1s1l islem siiresi ara presleme islemi ile yapi igerisindeki Bi-2223 faz orani tiim
numunelerde artmig, en yiiksek orandaki artis % 33’liikk degerle HO1 numunesinde

gbzlemlenmistir.

Cizelge 4.1 40 saat 1s1l islemin ardindan katkilama miktarlarina goére hacimsel faz

oranlar1
Numune Adi Katkilama Bi-2223Fazi Bi-2212 Fazi Bilinmeyen Faz
(40 saat) Miktar1 (%) Hacimsel Orani (%) | Hacimsel Orani (%) | Hacimsel Orani (%)
H00 0 (Kontrol) 47.38 46.18 6.44
HO1 0.1 46.23 49.12 4.65 Cizelge 4.2
+
HO2 0.2 40.19 55.43 4.38 40 + 40
saat 1s1l
|| Numune Adi | Katkilama Bi-2223 Faz1 Bi-2212 Faz1 Bilinmeyen Faz islemin
(40+40 saat) | Miktar1 (%) [ Hacimsel Orani (%) | Hacimsel Orani (%) | Hacimsel Orani (%) ardindan
HOO 0 (Kontrol) 71.25 21.83 6.92 katkilam
a
HO1 0.1 79.87 13.60 6.53 miktarlar
H02 0.2 67.53 26.78 5.69 mna gore
HO5 05 70.14 24.66 5.18 hacimsel
faz
oranlar1

Yapilan katkilamanin 6rgili parametreleri iizerine etkisini gozlemleyebilmek i¢in katkisiz
numune ile katkili diger biitiin numunelere ait a ve ¢ degerlerinin belirlenmesi UnitCell
yazilimi yardimi ile XRD 6l¢tim verileri kullanilarak yapilmistir. Artan 1s1l iglem siireci
biitiin numunelere ait ¢ uzunlugunu az da olsa arttirmistir. Yapilan katkilamanin etkisi
hem 40 saat hemde 40+40 saat 1sil iglemleri {izerinden c¢izelge 4.3 araciligiyla
incelendiginde a parametresinin ¢ok biiyiik degisikliklere sebebiyet vermeden
degistirdigi gozlemlenmistir. HO1 ve HO02 numunelerinde HO0 numunesine gore a
parametresinde giderek diisiis gézlemlenmekle beraber HO5 numunesi incelendiginde
ise HOO numunesine gore ¢ok az da olsa a parametresinde bir artis gézlemlenmistir.
Katkilamanin ¢ parametreleri {izerinde etkin rol oynadig1 ve sistematik degisiklige sebep

oldugu soOylenemez. Kristal yapir parametrelerinin sistematik ve oOnemli Olglide
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degismemesinin bir diger nedeni de BSCCO malzemesinin yapisin1 olusturan
elementlerin herhangi birisi ile katkilama malzemesi olarak kullanilan bor elementinin
iyonik caplarinin birbirlerine yakin olmamasidir. Dolayis1 ile katkilama malzemesi olan
bor BSCCO yapisin1 olusturan herangi bir element ile yerdegistiremeyecegi ve kristal
yapt igerisinde yer alamayacagi gergegidir. BSCCO kristal yapisinda yer alan
elementler ve iyonik c¢aplart ¢izelge 4.3 de verilmistir (Shannon 1976’dan

yararlanilmustir).

Cizelge 4.3 BSCCO kristal yapisinda yer alan elementler ve iyonik ¢aplari

Atom No Element Iyonik Cap (pm)

5 B 27

83 Bi 103

38 Sr 118

20 Ca 100

29 Cu 77

82 Pb 133
8 0] 126

Cizelge 4.4 Is1l islem ve katkilamanin 6rgli parametreleri tizerine etkisi

Numune Ad1 40 saat Is1l Islem 40 + 40 Saat Is1l Islem

(tetragonal) ™5 = (&) c (A) a=b (A) c(A)
HOO 5.33219 34.67053 5.36637 35.69586
HO1 5.32734 34.30662 5.32169 35.60451
HO2 5.30985 35.00056 5.31422 36.07424
HO5 5.33696 35.10862 5.37240 35.28219

Sekil 4.1 - 4.2°de verilen XRD grafikleri incelendiginde iiretilen biitiin yigmn
numunelerde Bi-2223 ve Bi-2212 fazinin yaninda ¢ok az miktarda Ca,PbO,4 pikinin
varlig1 da tespit edilmistir. Alinan XRD o6l¢iimleri neticesinde Bi-2223 fazi ile birlikte
Bi-2212 fazinin olustugu goriilmektedir. BSCCQO’ya ait fazlarin yani sira Ca;PbO4’e ait
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bir adet pik 19°°de gozlenmistir. Katkilama miktarlarina gére numunelere ait hacimsel
faz oranlar1 karsilastirildiginda ikinci 40 saatlik 1s1l islem ve ara preslemenin Bi-2223
faz oranini biitiin numunelerde arttirdigi gorilmektedir. 40+40 saatlik 1s1l isleme tabi
tutulan malzemeler incelendiginde % 0,1 karbon kapli nano bor katkilanmasinin Bi-
2212 fazim azaltarak aymi oranda Bi-2223 faz oranini arttirdigi XRD Olglimleriyle
belirlendi. Yine 0,2 ve 0,5 oraninda karbon kapli nano bor katkilanmasina sahip
numunelerin XRD 6l¢iim sonuglar1 ise katkisiz yigin numuneye gore Bi-2212 faz
oranini arttirarak Bi-2223 faz oranini hacimsel oran olarak ¢ok biiyiikk oranda olmasa da
azalttig1 gézlemlenmistir. Kristal yapinin karakteristik piklerine ait konumlar OriginPro-
8 programi ile pikin bulundugu a¢i degeri iizerinden incelenmis ve katkilamanin
karakteristik pik konumlarin1 degistirmedigi goézlemlenmistir. Yapi icerisinde ekstra
herhangi bir pik gézlemlenmemistir. Dolayisiyla katkilama malzemesi yap1 igerisinde
yapiy1 olusturan diger element ve bilesiklerle reaksiyona girerek yeni ve farkli bir kristal

yap1 olusturmamustir.

4.1.2 BSCCO yigimm numunelerin AC alinganhk ol¢iimleri

AC alinganlik 6l¢timleri malzemenin siiperiletkenlik 6zelliklerinin incelenmesi, kritik
sicakligin belirlenmesi, yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin tane-i¢i ve taneler arasi
Ozelliklerinin karakterizasyonu gibi siiperiletken faz durumuna ve faz gegisine ait belirli
karakteristik Ozelliklerini gozlemlemek amaciyla yaygin olarak kullanilan bir
yontemdir. Bu tez calismasinda AC alinganlik Ol¢limleri “Lake Shore 7130 AC
Susceptometer” sistemi kullanilarak yapilmistir. Bu sistem manyetik alinganligi
sicakligin, uygulanan AC alanin genliginin ve frekansiin fonksiyonu olarak 6l¢en bir

sistemdir.

Kritik sicakligin altinda yani malzeme siiperiletken faz durumunda iken malzemeye
uygulanan dis manyetik alana malzeme tarafindan olusturulan yiizey akimlar
araciligiyla karsi konulur. Siiperiletken malzemelerde manyetizasyon (M) disaridan
uygulanan manyetik alan ile orantili fakat ters isaretlidir. Malzemenin alinganligr bu
durumda x = M / H seklindedir. Siiperiletken malzemelerin Ac manyetik alinganlik
Ol¢iimii ile ilgili olarak alinganlik ifadesi y = y’'—i y"” seklinde iki farkli parametreden
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Olusur. y' ifadesi alinganligin gergel kismini temsil ederken, y” ifadeside alinganligin
sanal kismini ifade eder. Alinganligin gercel kismini temsil eden y' ifadesi malzemeye
ait diyamanyetik ge¢isi temsil ederken, alinganligin sanal kismini temsil eden y" ifadesi
de diyamanyetik gecis sirasinda sogurulan enerji ile orantilidir. Karsilikli indiiktans
yontemi ile yapilan 6l¢iim sisteminde ikincil algilayici bobinden gelen sinyal ile
numune iizerine uygulanan ac alan sinyali arasinda 0 derece faz farki olacak sekilde faz
duyarli dedektor araciligiyla alinan sinyal alinganhigin ' ifadesini temsil ederken, 90
derece faz farki ile alinan sinyal alinganligin " ifadesini olusturur. Miknatislanma (M)
birim hacimdeki manyetik moment sayisi iken, malzemeye ac dig manyetik alan
uygulandigl i¢in malzemenin manyetik momenti zamanla degisir. Bu durumda Ac

alinganlik;

am

e 4.3

seklinde olur. Malzemeye uygulanan H alan1 agsagidaki sekilde olursa;

H= Hyc sin(wt) 4.4
bu durumda miknatislanma;

M () = Hac . (X'n sin(nwt) — x", cos(nwt) 45
olur. Bu durumda alinganligin bilesenleri ise;

2 == M (t) sin(wt) d(wt) 4.6

7' == J." M (t) cos(wt) d(wt) 4.7
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seklinde olacaktir. n = 1 degerine temel alinganlik, n > 1 i¢in ise harmonikler elde edilir.

Cift harmonikler simetriden dolay1 sifirdir.

Ac alinganlik 6l¢iim sistemi ayni simetri merkezine sahip i¢ ige ge¢mis bobinlerden
olusur. Malzeme lizerine dis bir manyetik alan uygulamak ic¢in kullanilan dis kisimdaki
birincil bobin ve malzemeden kaynaklanan akiyir algilamak igin i¢ kisimda bulunan
ikincil bobinler bulunur. ikincil bobinler bir birine gére ters baglanmis 6zdes iki
bobinden olusur. Sadece malzemeden kaynaklanan aki nedeniyle olusan indiiklenmis
gerilimi 6lgmek i¢in adim motoru araciligiyla ikincil {ist bobinin merkezinde ve ikincil
alt bobinin merkezinde ayr1 ayri iki farkli 6l¢iim alinir. Her iki ikincil bobinin
merkezinde aliman gerilim degerlerine sirastyla v; ve v, denilip ve numune yokken

okunan voltaj degerine Vo, sadece numuneden gelen katkiya da v denilirse;
Vi=V+V 4.8
Vo= -V +V 49

Bu durumda sadece malzemeden kaynaklanan gerilim;
1
v=- (V1 + V) 4.10

seklinde bulunur. Bu durumda AC manyetik alinganlik y asagida verildigi sekilde

yazilabilir;

- 411
X VrH '

Burada v ifadesi gerilim, V malzemenin hacmi, H uygulanan ac alan, f frekans ve «
sisteme ait kalibrasyon sabitidir. N sarim sayis1 L bobinin uzunlugu ve d bobinlerin ¢ap1

olmak tizere kalibrasyon sabiti a asagidaki gibi verilir (LakeShore 7300, 1996).
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AC alinganlik 6l¢iimlerinde birincil bobine uygulanan AC alan ile algilayici ikincil
bobinler araciligiyla alinan sinyal arasinda bobinlerin diren¢ ve indiiktansindan
kaynaklanan faz farki olusur. Bu faz farki dikkate alinarak alinganligin faz i¢i bilesenine
ait gerilim v' ve faz dis1 bilesenine ait gerilim de v" ile temsil edilirken, 0° lock-in

voltajina v ve 90° lock-in voltajima vgo denilirse;
V' = Vg C0SH + Vgo SING 4.13
V" = Vg COSO - Vo Sing 4.14

burada v ifadesi faz farki 0 derece iken Olgiilen gerilim Vg ise faz farki 90 derece iken

oOl¢iilen gerilimdir.

Bu durumda alinganligin gergel ve sanal degerleri asagidaki gibi verilebilir;

aviy
g =— 4.15
VHunw
av
y"= n_ 4.16
VHunw

Uretimi gergeklestirilen her bir yigm numune icin 125 Hz frekans ve 20 A/m, 80 A/m,
160 A/m, 320 A/m, 640 A/m, 1280 A/m AC manyetik alan altinda alinganlik 6l¢timleri
alinmistir. Numunelerin farkli manyetik alan altindaki davraniglarini inceleyebilmek ve
her bir numuneyi kendi i¢inde degerlendirebilmek amaciyla numunelerin 6 farkl
manyetik alan altindaki 6l¢tim sonuglart OriginPro 8.0 bilgisayar programi araciligiyla
cizdirilmis ve sekil 4.3-4.6° da verilmistir. Biitiin Ac alinganlik grafikleri, numunelere

ait faz i¢i bilesenin alinganlik degerlerine gore normalize edilerek ¢izilmistir.
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Sekil 4.6 HO5 numunesine ait 6 farkli manyetik alan altindaki Ac alinganlik grafigi

BSCCO yigin numunelere karbon kapli nano bor katkilamanin etkisi Ac alinganlik
Olclimlerinde direkt olarak acgikca goriilebilmesi i¢in HOO, HO1, H02, HO5 numunelerine
ait 125 Hz frekans ve 80A/m manyetik alan altindaki alinganlik dl¢iimleri ayn1 grafikte

cizdirilmis ve sekil 4.7’ de gosterilmistir.
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Sekil 4.7 Biitiin numunelerin 80 A/m alan altinda Ac alinganlik grafigi

Her bir numuneye ait farkli alanlar altinda alinan Ac alinganlik 6lgiimlerinin gergel
kismi iizerinden her bir alana ait gecisin keskinligini karsilastirmak ve katkilamanin
gecis sicaklik araligina etkisini gormek amaciyla AT degerleri ¢izelge 4.4° de
verilmistir. AT degeri % 10 - % 90 kriterine gore denklem 4.17” de verildigi sekilde

hesaplanmuistir.

AT = Tc baslangi¢ (% 10) - T bitis (% 90) (4.17)

Cizelge 4.5 Numunelerin farkli alanlardaki AT degisimi

HOO Numunesi HO1 Numunesi HO2 Numunesi HO5 Numunesi
Alan AT (K) Alan AT (K) Alan AT (K) Alan AT (K)
(A/m) (A/m) (A/m) (A/m)

20 3,96 20 4,66 20 12,06 20 14,28

80 7,37 80 8,85 80 19,38 80 19,93

160 10,006 | 160 12,11 160 24,72 160 24,33

320 13,97 320 17,47 320 30,52 320 32,28

640 20,33 640 24,24 640 45,03 640 42,65

1280 30,08 1280 34,54 1280 58,14 1280 62,19
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Cizelge 4.4’ de agikga goriildiigii gibi her bir numuneye uygulanan alanin artmasiyla AT
degeri artmis yani geg¢is yayvan bir davranig sergilemistir. Yine ¢izelge 4.4 ile agikca
gorllebilecegi gibi katkili ve katkisiz numuneler aynmi alan altindaki davraniglar
incelendiginde katkilamanin artmasiyla AT degerinde artis gézlemlenmistir. Burada da
gbzlemlendigi gibi ayni alan altinda incelenen numuneler arasinda AT degerinin artmasi

yaptya ait safsizliklarin arttiginin da bir dlgtistidiir.

Cizelge 4.5°te ise Ac alinganlik Olgiimiiniin sanal kismini temsil eden y" grafigi
kullanilarak " pik degeri belirlenmis ve Tp olarak nitelendirilmisdir. Tp degeri dis
manyetik akinin malzemenin tam ortasina ulastig1 sicaklik degerini temsil eder. Tp’nin
farkli alanlar altindaki degisimi ve katkilamanin bu Tp degeri iizerine etkisini

gozlemlemek amaciyla listelenmis ve ¢izelge 4.5’te gosterilmistir.

Cizelge 4.6 Farkl alanlarin ve katkilama miktariin Tp degeri lizerine etksi

HOO Numunesi HO1 Numunesi HO02 Numunesi HO5 Numunesi
Alan Tp (K) Alan Tp (K) Alan Tp (K) Alan Tp (K)
(A/m) (A/m) (A/m) (A/m)

20 102,859 | 20 99,425 |20 93,247 |20 84,035

80 101,143 | 80 97,576 |80 90,481 |80 78,606

160 100,281 | 160 96,732 | 160 88,567 160 75,903

320 98,501 | 320 94,812 | 320 84,732 | 320 73,187

640 95,736 | 640 92,052 | 640 78,677 | 640 70,426

1280 92,130 | 1280 87,812 | 1280 73,417 1280 64,962

Cizelge 4.6’da ayn1 numuneye ait farkli alan altinda Tp degeri, alanin artmasiyla diisiik
sicakliklara kaymis, ayni zamanda katkilama miktariin artmasiyla da ayni alan

altindaki farkli numunelerin Tp degerleri diisiik sicakliklara kaydigi gézlemlenmistir.

Biitlin numunelerin 80 A/m alan altinda ¢izdirilen alinganlik grafigi {izerinden her bir
numuneye ait taneler ici ve taneler arasi kritik sicakligi belirlemek amaciyla d y'/dT’ nin
sicakliga gore degisim grafigi sekil 4.8°de verildigi gibi ¢izdirilmistir. d ¥'/dT’ nin T” ye

gore grafiginde her bir numune igin iki farkli pik gézlemlenmistir. Her bir numuneye ait
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yiiksek sicaklikta gozlemlenen ilk pik taneler i¢i gegis sicakligini temsil ederken yine

ayni numuneye ait daha disiik sicaklikta gozlemlenen ikinci pik ise taneler arasi gegis

sicakligini gosterir.
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Sekil 4.8 Numunelerin 80 A/m alan altindaki d ¢'/dT’ nin T ye gore grafigi
d x'/dT grafigi aracilifiyla her bir numunenin 80 A/m alan altindaki alinganlik grafigi
araciliiyla tane i¢i ve taneler arasi bolgelerin siiperiletkenlige gecis sicakliklar: gizelge

halinde 6zetlenmis ve ¢izelge 4.6’da verilmistir.

Cizelge 4.7 Numunelerin 80 A/m alan altindaki gecis sicakliklar

Numune Adi1 | Tane ici (K) | Taneler arasi (K)
HOO 106 101
HO1 105 98
HO2 107 88
HOS5 102 80

Cizelge 4.6 incelendiginde agikga goriilebilir ki artan katkilama miktar: ile tane igi
bolgelerine ait stiperiletkenlige gecis sicakliginda sistematik  bir  davranig

gozlemlenemezken taneler arasi bdlgenin siiperiletkelige gecis sicaklifi sistematik

olarak diigsmiistiir.
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4.1.3 BSCCO yigin numunelere ait R-T o6l¢iimleri

BSCCO yigin numunelere yapilan katkilamanin siiperiletken yigin numunelere ait T,
gecis sicakligi lizerindeki etkilerini incelemek amaciyla sicakliga bagh direng ol¢iimii
(R-T) &lgiimleri ODTU Merkez Laboratuvari’ nda bulunan elektriksel ve manyetik
karakterizasyon yapabilen Cryogenic Limited PPMS cihazi ile alinmistir. Bu 6lgiimler
10 K ile 300 K sicaklik degerleri aralifinda standart dort nokta kontak yontemi ile
numune tizerinden 50 mA DC akim uygulanarak sicakligin fonksiyonu olarak

alimmustir. R-T 6l¢iimii i¢in kontaklar giimiis pasta yardimi ile yapilmistir.

2,8x10°
] =——H00
2,4x10°4 [——H01
| f—H02
= 20x10°4 ¢ HOS
3] ]
g 1,6x10°
2 R
a  1,2x107°4
8,0x10™ 4
4,0x10™
0-0 y T T 1 T T T T i T ¥
0 50 100 150 200 250 300

Sicaklik (K)

Sekil 4.9 BSCCO y18in numunelere ait sicaklia bagl elektriksel dire¢ grafigi

Sekil 4.9°da HOO, HO1, HO2, HO5 yigmm numunelerina ait sicakligin fonksiyonu olarak
elektriksel direng Ol¢limlerinin (R-T) grafigi verilmistir. Katkilama miktarinin
stiperiletkenlige gecis sicaklig iizerindeki etkisi incelenmistir. HOO numunesi en yiiksek
stiperiletkenlige gecis sicakligina sahiptir ve sifir direng gegis sicakligi yaklagik 109 K
olarak belirlenmistir. Cizelge 4.7°de belirtildigi gibi HO0; HO1; HO2 ve HO5 numuneleri
icin ise sifir diren¢ gegis sicakligi sirasiyla 108,77; 101,57; 98,63 ve 94,02 K olarak
Ol¢iilmiistiir. Ac alinganlik Olgtimleriyle de bire bir ortiisecek sekilde buradaki R-T
elektriksel dire¢ Ol¢iimlerinde de katkilama miktar1 arttik¢a siiperiletkenlige gegis

sicakligr diigmiistiir.
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Cizelge 4.8 Numunelere ait sifir direng bolgelerinin baslangic sicakliklari

Numune Ad1 | Tggr direne (K)
H00 108,77
HO1 101,57
H02 98,63
H05 94,02

Bu serideki numunelerin siiperiletkenlik gecisi oldukca dar ve keskindir. Siiperiletkenlik
gecisinin bagladig1 sicakligin lizerinde metalik davranis sergilemektedir. Oda sicakligi
300 K’de katkili numunelerin hepsinin elektriksel direnci katkisiz numuneye gore

yiiksek oldugu R-T grafiginde goriilmektedir.

4.1.4 BSCCO yigin numunelere ait manyetizasyon M-H él¢iimleri

Stiperiletken malzemelerin manyetik alan altindaki davranislarin1 karakterize edebilmek
i¢cin alian M-H 6l¢iimleri hem malzemenin farkli manyetik alanlar altindaki davranisini
gozlemlemede hem de bu M-H egrileri aracilifiyla malzemenin tasiyabilecegi kritik
akim yogunlugunun ampirik formiillerle belirlenebilmesi agisindan 6nemlidir. BSCCO
yigin malzemelerinin +2 Tesla araliginda degisen dis manyetik alan altindaki

manyetizasyon egrileri manyetizasyon birimi (emu/cm®) olacak sekilde alinmustur.

Hazirlanan BSCCO yigin numunelerin alana bagli manyetizasyon (M-H) &lgimleri
ODTU Merkez Laboratuvari’nda bulunan elektriksel ve manyetik karakterizasyon
yapabilen Cryogenic Limited PPMS cihazi ile alinmistir. Cryogenic Limited PPMS
cihaz1 2 Kelvin’e kadar diisiik sicakliklara inebilen kapali devre He sistemine ve NbTi

stiperiletken miknatisa sahiptir.

Uretilen BSCCO y1gm numunelerin M-H &lgiimleri 10 K sabit sicakliginda £2 Tesla
manyetik alan araliginda alindi. BSCCO yigin malzemenin alan altindaki

manyetizasyonu alanin bir fonksiyonu olarak sekil 4.10” da gosterilmistir.
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Sekil 4.10 Numunelere ait 10 K sicaklikta manyetizasyon egrileri

Elde edilen M-H egrileri iizerinden Bean kritik durum modeli kullanilarak kritik akim

yogunlugu (J;) belirlenmistir. Bean kritik durum modeli iizerinden Jg;

20AM

a 4.18
a5 (4.18)

Je=

seklinde tanimlanir. Burada AM ifadesi M. pozitif manyetizasyonu ve M. negatif
manyetizasyonu gosterirken AM = (M,) - (M.) seklindedir. a ve b terimleri ise
malzemenin genisligi ve uzunlugudur. Numunelerin fakli alan altinda sahip olduklar1

kritik akim yogunlugu degerleri sekil 4.11’de verilmistir.
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Manyetik Alan (Tesla)

Sekil 4.11 Numunelerin alan altindaki kritik akim degerleri (Jc) degisimleri

Sekil 4.12’de BSCCO yigin malzemelerine yapilan katkilama miktarlarina gore J¢’nin
degisim grafigi verilmistir. 10 K de alinan M-H 6l¢iimii sonucu Bean kritik durum
modeli lizerinden yapilan hesaplamaya gore % 0,1 karbon kapli nano-bor katkilamasina
sahip HO1 numunesinin kritik akim yogunlugu katkilama yapilmayan HOO numunesine
gore 2 kat artmistir. % 0,2 katkilamaya sahip HO2 numunesinin kritik akim yogunlugu
ise katkilama yapilmayan HOO numunesine goére yaklasik 1,5 kat artmustir. HO5
Numunesinin sahip oldugu % 0,5 oranindaki katkilama da numunenin kritik akim
yogunlugunu katkilama yapilmayan HOO numunesinin daha kiiciik oldugu

belirlenmistir.
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Sekil 4.12 Numunelere ait katkilama miktarina gore kritik akim yogunlugunun degisimi

4.1.5 BSCCO y181n numunelere ait SEM ve EDS ol¢iimleri

SEM ve EDS olgiimleri Kastamonu Universitesinde bulunan FEI- Quanta FEG 250
taramal1 elektron mikroskobu ile gergeklestirilmistir. Olciimler her bir numune igin
5000 ve 20000 biiyiitme orani altinda yapilmistir (Sekil 4.13-4.20). SEM analizi sonucu
numunelerde yaygin olarak katmanli yapida tanelerin olustugu goriilmektedir. Taneler
gelisigiizel bir dagilim gostermektedir. En yiiksek katkilama miktarina sahip HOS
numunesinin 20000 biiyiitme altinda alinan SEM goriintiisiinde diger numunelerde
goriilmeyen topaklanmalar gozlemlenmistir. EDS dlglimleri ile de katkilama
yapilmayan HOO numunesinde BSCCO yapisini olusturan atomik bilesenler disinda
baska herhangi bir safsizlik atomu ile karsilasilmamistir. Katkilama yapilan numunelere
ait EDS ol¢iimlerinin hepsinde de katkilama malzemesi olarak kullanilan karbon kaplh
nano bor’a ait karbon ve bor elementlerinin pikleri gézlemlenmistir (Sekil 4.21, Cizelge

4.9; Sekil 4.22, Cizelge 4.10; Sekil 4.23, Cizelge 4.11; Sekil 4.24, Cizelge 4.12)
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Sekil 4.14 HOO numunesine ait 5000 biiyiitme orani ile alinan SEM goriintiisii
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pm -

MONU UNI

Sekil 4.16 HO1 numunesine ait 5000 biiylitme orani ile alinan SEM goriintiisii
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20 pm
KASTAMONU UNI

Sekil 4.18 HO2 numunesine ait 5000 biiylitme orani ile alinan SEM goriintiisii
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Sekil 4.20 HO5 numunesine ait 5000 biiyiitme orani ile alinan SEM goriintiisii
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Sekil 4.21 HOO numunesine ait EDS 6l¢timiiniin grafigi

Cizelge 4.9 HOO numunesine ait EDS 6l¢limii verileri

HOO Numunesi EDS

Element | oiiko% | Atomik% | Net Siddet (a.u.)
oK 16.26 51.33 399.36
SrL 16.13 9.30 719.00
Pb M 485 118 16357
Bi M 30.05 727 978.73
caK 10.57 13.32 496.27
CuK 22.14 17.60 218.12
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Sekil 4.22 HO1 numunesine ait EDS 6l¢limiiniin grafigi

Cizelge 4.10 HO1 numunesine ait EDS 6l¢timii verileri

HO1 Numunesi EDS
Element |\ sk % | Atomik% | Net Siddet (au.)
BK 3.69 11.13 12.10
CK 11.96 32.46 189.34
oK 14.97 30.51 403.21
SrL 13.00 4.84 683.57
Pb M 3.28 0.52 131.59
Bi M 25.90 4.04 991.10
CaK 8.45 6.87 458.78
CuK 18.77 9.63 204.60
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Siddet (a.u.)

HO2

Enerji ( keV)

Sekil 4.23 HO2 numunesine ait EDS 6l¢timiiniin grafigi

Cizelge 4.11 HO2 numunesine ait EDS 6lgtimii verileri

HO02 Numunesi EDS

Element | xsrik % | Atomik% | Net Siddet (a.u.)
BK 3.98 14.44 12.10
CK 422 13.77 60.20
oK 15.20 37.23 410.41
Sri 14.26 6.38 712.48
Pb M 298 0.56 114.86
Bi M 28.81 5.40 1,054.21
CaK 9.36 9.15 489.16
CuK 21.19 13.07 227.06
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Siddet (a.u.)

HO5

Sekil 4.24 HOS numunesine ait EDS 6l¢limiiniin grafigi

Enerji ( keV)

Cizelge 4.12 HO5 numunesine ait EDS 6l¢timii verileri

HO05 Numunesi EDS

Element | ) -ik% | Atomik% | Net Siddet (au.)
BK 4.46 13.97 14.10
CK 9.02 25.43 134.97
oK 15.45 32.71 417.10
SrL 13.17 5.09 678.25
Pb M 297 0.48 117.42
Bi M 26.30 426 989.83
caK 8.89 752 47588
CuK 19.74 10.53 212.74
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4.1.6 BSCCO y18in numunelere ait mikro sertlik ol¢iimleri

Malzemelerin mekanik 06zelliklerinin karakterizasyonu i¢in Vickers Mikrosertlik
dlgiimleri Kastamonu Universitesi’ nde gerceklestirildi. Vickers sertlik dl¢iimiinde kare
tabanli piramit bigiminde numuneye batirilan bir elmas ug kullanilir. Kullanilan bu ucun
tepe agis1 136 ° dir. Numune yiizeyine batirilan bu u¢ nedeniyle numune yiizeyinde
olusan seklin kdsegen uzunlunlar1 d; ve d; olarak Slgiiliir. F uygulanan yiikk ve dj , d
degerleri kdsegen uzunluklart olmak tizere Vickers sertlik degeri (H,) denklem 4.19
araciligiyla bulunur. Sekil 4.25’de batic1 elmas u¢ ve numune yiizeyine ¢ikan sekle ait

kosegen uzunluklar verilmistir.

Kare tabanl piramut
genticy =

Numune

Sekil 4.25 Vickers mikrosertlik dl¢iimiine ait elmas ug¢ yapisinin sematik gosterimi

Olgiimler Shimadzu HVM-2 model mikrosertlik cihazi ile oda sicakliginda alindimustir.
Elmastan yapilmis kare piramit seklindeki Vickers batici ucu malzemenin parlak
yiizeyine farkli yiikler (0.245, 0.490, 0.980, 1.960 ve 2.940 N) altinda 10 s siire ile
batirilmis ve olusan izin kdsegen uzunluklar ol¢ililmiistiir. Her bir yiik degeri i¢in 10’ar
Ol¢lim alimmis ve bunlarin ortalamalariyla d; ve d; kdsegen uzunluklari hesaplanmistir,

Vickers Mikrosertlik degeri denklem araciligryla hesaplanmistir.

F

(d1 +d2)
2

H, = 18544

2 (4.19)

Centik boyutu etkisi (CBE) ve ters ¢entik boyutu etkisi (TCBE) Sekil 4.26° da sematik

olarak gosterilmistir. Uygulanan yiikiin artmasiyla sertligin azalmasi ve daha sonra
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sertlik degerinin plato bdlgesine ulasmast Centik boyutu etkisi (CBE) olarak
adlandirilir. Uygulanan yiikiin artmasiyla sertligin artmasi ve belli bir degerden sonra

sertligin ylikten bagimsiz olarak plato bolgesine ulasmasina da ters ¢entik boyutu etkisi
denir (Gong vd 2004).

Ters Centik Boyutu Etkisi

LY
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Sn Centik Boyutu Etkisi
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e

=

= = =
Yiilke Bagimhi - Yikten Bagimsiz
+ Mikrosertlik Bolgesi . Mikrosertlik Bolgesi

Uygulanan yilk F (N)

Sekil 4.26 CBE ve TCBE sematik gosterimi

BSCCO yigin numune grubuna ait sertlik dlgtimleri sekil 4.27°de verilmis ve 6l¢iim
verileri ¢izelge halinde ¢izelge 4.12°de sunulmustur. Sertlik 6l¢iim grafigi sekil 4.27°de
gortldiigi gibi farklh katkilama miktarlarina gore numunelere ait sertlikler farklilik
gostermis artan katkilama ile sertlikler de artmistir. Bu durum nano boyutta olan
katkilama malzemesi borun boyutunun ¢ok kiiciik olmasi nedeniyle gozenekliligin
azalmasi ve dolayisiyla sertligin artmasi seklinde yorumlanabilir. Tiim numunelerin
sertlikleri yaklasik 2,5 N civarinda plato boélgesine ulasmistir. Numuneler ait sertlik
Olgtimleri  sekil 4.27°de verildigi tlizere ters ¢entik boyutu etkisi (TCBE)

gbzlemlenmistir.
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Sekil 4.27 Numunelere ait mikro sertlik grafigi
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Cizelge 4.13 Numunelere ait mikro sertlik 6l¢im verileri

Numune adi F(N) H, (GPa)

0.245 0.324

0.49 0.358

HOO 0.98 0.368
1.96 0.393

2.94 0.403

0.245 0.363

0.49 0.375

0.98 0.404

HO1 1.96 0.418
2.94 0.425

0.245 0.428

0.49 0.454

0.98 0.499

Al 1.96 0.552
2.94 0.561

0.245 0.453

0.49 0.478

HO05 0.98 0.563
1.96 0.583

2.94 0.608
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4.2 Farkh Kilifi BSCCO Tel Numuneler

Farkli kilifli BSCCO siiperiletken tel numuneler i¢in baslangi¢c tozu stokiyometrisi
olarak BiygsPbo35SrCa,CusOx  stokiyometrisi ile c¢alisildi. BiggsPbo 35Sr2CayCuzOx
stokiyometrisine sahip katihal reaksiyonu yontemi ile glmiis kilif kullanilarak
hazirlanan, 845 °C’de, 72 saat ve 120 saat 1s1l isleme tabi tutulmus numunelere ait Ac
alinganliginin gergel kismmin sicakliga karsi grafigi sekil 4.28’de verilmistir. Bu
Ol¢timlerde Ac manyetik alan H,c = 160 A/m ve frekans =125 Hz olarak se¢ilmistir.
AgT84572 seklinde adlandirilan giimiis kilifli tel numune 845 °C’de 72 saat 1s1l islem
stiresine sahipken, AgT845120 seklinde adlandirilan giimiis kilifli tel numune ise 845
°C’de 120 saat 1s1l islem siiresine sahiptir. Bu grafiklerden de anlasilacag: iizere tel
numunelerin  1s1l  islem siirelerinin  siiperiletken Ozellikleri iizerindeki etkisi
arastirllmistir. Her iki numune i¢in siiperiletkenlige gegis baslangi¢ sicakligt (Te pasiangc),
yaklasik 108 K’dir. 72 ve 120 saat olarak belirlenen 1s1l islem siirelerinin T¢ pugiangic
tizerinde kayda deger bir etkisi olmamustir. 72 saat 1sil islem siiresine sahip
numunelerde Bi-2212 fazi baskin iken 120 saat 1s1l islem siiresine sahip numunelerde
Bi-2223 fazinin baskin oldugu degerlendirilmektedir. Bu nedenle bundan sonraki Ag ve

Ag-Cu kiliflh teller i¢in calisma sicakligr siiresi 120 saat olarak belirlenmistir.

0,2
1 |—=—AgT84572
0,04 |—e—AgT845120
1 125Hz
-0,24 160 A/m

-0,4 -
-0,6 -
-0,8

-1,0 -

Ac Almganlik Gergel Kisim ¢’ (a. u.)

—
40 50 60 70 80 90 100 110 120

Sicaklik (K)

Sekil 4.28 845 °C sicaklikta 72 ve 120 saat 1s1l isleme tabi tutulmus Ag kilifli tellere ait
ac alinganligin reel kisminin sicakliga gore grafigi
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4.2.1 Farkh kilifli BSCCO tel numunelerin AC alinganlhik 6l¢iimleri

Ag kilif kullanilarak hazirlanan numunenin T pagang degeri 107 K iken, Ag-Cu alasimli
kilif kullanilan tellerin Te¢, pagange degeri yaklasik 109 K civarindadir. Ag-Cu alasim
kiliflr teller Ag kilifli tele gore daha yiliksek Tc pagiange degerine sahiptir. Bu serideki
numuneler karsilastirildiginda en keskin siiperiletkenlige gecisin Cul T numunesine ait
oldugu goriilmektedir. Ancak orta sicaklik bolgesinde (77 K) Ag ve % 1Cu-% 99Ag
kilifli teller benzer davranis sergilemektedir. Diisiik sicaklik bolgesinde ise Ag-Cu
alasim kiliflr tellerin Ag kilifli tele gore daha yiiksek akim tasima kapasitesine sahip
oldugu degerlendirilmektedir.

0,2

= AgT
—e— CulT
004 | ——cu2t
—— Cu3T
—+— CudT

125 Hz, 160 A/m

1 845°C, 120 h
-0,4 -

-0,2 4

-0,6 -

Ac Alinganlik Gergel Kisim ¢ (a. u.)

I * 1 y I L) 1 d T

- —r————
40 50 60 70 80 90 100 110 120

Sicaklik (K)

Sekil 4.29 845 °C’de 1s1l isleme tabi tutulan, 120 saat 1s1l islem siiresine sahip numune
serisinin ac alinganlhiginin reel kisminin sicakliga kars1 grafigi
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Cizelge 4.14 Farkli kilifl1 tel numunelerin gecis sicakliklar

Numune Adi Tc bastangse (K)
AgT 107
CulT 110
Cu2T 109
Cu3T 109
CudT 108

BSCCO yapisi icerisinde CuO diizlemleri siiperiletkenlikten sorumlu diizlemlerdir. CuO
diizlem sayis1i n = 1 den n = 3’¢ arttikga kritik sicaklik degeri artmakta ve Bi-2201
fazindan Bi-2223 fazina dogru ge¢is olmaktadir. n=3 degeri BSCCO yap1 i¢in bulunmus
optimum degerdir. n > 3 oldugu durumda ise Cu-O diizlemleri artmasi ragmen
stiperiletkenlik ozelliklerinin kotiilestigi bilinmektedir. Cu’nun fazlasi siiperiletkenlik
ozelliklerini kotiilestirmektedir. Bu tez ¢alismasinda kilif malzemesi olarak kullanilan
Ag-Cu alasimli tiiplerdeki Cu orani arttik¢a siiperiletkenlik 6zelliklerde bozulma
goriilmektedir. Bunun sebebi ise kilif malzemesi igerisinde yer alan bakirin yilizdesinin
arttikga, Cu’ nun 1sil islem sicakliklarinda oksitli bilesik olusturmak egiminden
kaynaklanan mobilitesinin yiiksek olmasi nedeni ile siiperiletken ¢ekirdek ile etkilesime

girerek stokiyometride bozulmaya sebep oldugu diistintilmiistiir.

4.2.2 Farkh kilifli BSCCO tel numunelerin R-T ol¢iimleri

BSCCO tel numunelerin iiretiminde kullanilan farkli kilif malzemelerinin tellere ait
stiperiletken Gzellikleri iizerindeki etkisini aragtirmak amaciyla 50 ile 130 K araliginda
standart dort nokta kontak yontemi ile numune iizerinden 50 mA DC akim uygulanarak
sicakligin fonksiyonu olacak sekilde elektriksel direng¢ olgtimleri alinmistir. CulT adli
tel numune en yiiksek siiperiletkenlie gecis sicakligmma sahiptir. Biitiin seri

stiperiletkenlige gecis sicakligi lizerinde metalik davranis sergilemektedir.
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Sekil 4.30 Ag ve Ag-Cu alasimli farkl kiliflr tellerin R-T grafigi

Ag ve Ag-Cu alasiml kilif kullanilarak 845 °C’de 120 saatlik 1s1l islem siiresine sahip

numunelerin R-T grafigi tizerinden her bir numuneye ait sifir diren¢ baslangig

sicakliklari ¢izelge 4.14’te verilmistir.

Cizelge 4.15 Ag ve Ag-Cu alasimli kilifl1 tellerin sifir direng baslangi¢ sicaklig

Numune adi T sir direng (K)
AgT 102
CulT 106
Cu2T 95
Cu3T 103
Cu4T 101

Cizelge 4.14 incelendiginde, farkli kilifli tellere ait sifir diren¢ baslangic sicaklik
degerlerinde sistematik bir degisim goézlenmemektedir. Ancak sifir direng baglangic

sicakliginin en yiiksek degerde olmasindan dolayr CulT telinde en iyi sonug

gozlemlendigi sOylenebilir.
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4.2.3 Farkh kilifli BSCCO tel numunelerin SEM analizleri

Farkli kilifi BSCCO tel numunelerin mikroyap1 analizleri yine yigin malzemelerde
oldugu gibi Abant Izzet Baysal Universitesi biinyesinde bulunan JEOL 6390LV
taramal1 elektron mikroskobu ile gergeklestirilmistir. Numuneler 20kV, 3000 biiyilitme
uygulanarak incelenmistir. Numune analizleri yapilmadan O6nce numuneler yatay
sekilde bakalite alinarak parlatilmistir. Parlatma islemi igin gerekli olan zimparalardaki
ara gegislerin yeterince olmamasi nedeni ile parlatma islemlerinde istenilen basariya
ulagilamamustir. Numunelerin gézenekli bir yapiya sahip oldugu, yapilarda bosluklar ve
catlaklar oldugu goézlenmistir. Bu sonug, kritik akim degerlerinin diisiik olmasi ile

uyumludur.

20kv  X3,000 Spm 0000 AIBU

Sekil 4.31 AgT numunesine ait SEM goriintiisii
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20KV X3,000 Spm 0oog  AIBL

20KV X3,000 Spm oood  AIBU

Sekil 4.33 Cu2T numunesine ait SEM goriintiisii
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20kY  X3,000 Spm 000G AIBL

Sekil 4.34 Cu3T numunesine ait SEM goriintiisii

= TR N s £ e i,

20KV X3,000 Spm 000d  AIBU

Sekil 4.35 Cud4T numunesine ait SEM goriintiisii
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5. SONUC

Tez kapsaminda Bi-2223 faz stokiyometrisine uygun olarak BSCCO yigin malzeme
tiretilmistir. Pavezyum firmasindan temin edilen karbon kapli nano boyuttaki bor (% 2
C - % 98 B)’un BSCCO yigin malzemesinin sahip oldugu Bi-2223 faz1 iizerindeki
etkileri ve teknolojik uygulamalar acisindan 6nem arzeden kritik akim degerine olan

etkileri arastirilmistir.

Karbon kapli nano-bor (% 2 C - % 98 B)’un BSCCO yi1gin malzemesine % 0,1 ; % 0,2 ;
% 0,5 oraninda katkilanmas1 sonucunda malzemeye ait Bi-2223 fazi ve malzemenin
sahip oldugu diger fazlar iizerindeki etkisi XRD Ol¢timleri ile incelenmistir. Malzeme
igerisindeki hacimsel faz oranlar1 karsilagtirilmistir. BSCCO yi1gin malzemesine % 0,1
oraninda eklenen karbon kapl nano-bor katkisiz y1gin malzemesine gore Bi-2223 fazini
yaklasik olarak % 9 oraninda arttig1 belirlenmistir. Yine malzemeye ait Bi-2212 fazinin
da ayn1 oranda azaldig1 goriilmiistiir. Buradan da anlasilacagi gibi malzeme igerisinde
Bi-2223 fazinin artig1 Bi-2212 fazina ait ayn1 orandaki azalmadan kaynaklanmaktadir.
Malzemeye yapilan karbon kapli nano-bor (% 2 C - % 98 B)’un BSCCO yigmn
malzemesinin Bi-2212 fazin1 azalttigi oranda Bi-2223 fazimi arttirdigi sonucuna
ulagilmistir. % 0,2 ve % 0,5 oraninda katkilanan karbon kapli nano-bor malzemeye ait
Bi-2223 hacimsel faz oranini diislirmiis ve malzeme igindeki Bi-2212 faz oranmi ise

katkisiz numuneye gore arttirmistir.

Yapilan katkilamanin yi1gin malzemelerin kritik sicaklik (T¢) degerleri tizerindeki etkisi
Ac alinganlik ve elektriksel diren¢ (R-T) ol¢limleri birbirleriyle uyumlu olacak sekilde
acikca goOstermistir ki yapilan katkilamanin miktar1 arttikg¢a, kritik sicaklik degeri
katkilama yapilmayan numuneye gore giderek azalmistir. Bunun yaninda yigin
numuneler i¢in 6 farkli manyetik alan altinda Ac alinganlik olgtimleri alinmis ve
malzemelerin alan bagimliliklart incelenmistir. Manyetik alan arttik¢a sistematik olarak
x" pik degerinin (Tp) daha diisiik sicakliklara dogru kaydigi, ayni zamanda ge¢isin Kritik
sicaklik baglangic ve bitis araligi olarak tabir edilen AT sicaklik farki araliginin da

arttig1 gézlemlenmistir.
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Alinan M-H olgiimleri ile y1igin malzemelerin histeresis egrileri ve bu egriler araciliiyla
da Bean kritik durum modeli kullanilarak kritik akim yogunlugu (J;) degerleri
hesaplanmistir. Bean kritik durum modeli kullanilarak elde edilen kritik akim
yogunlugu degerlerinin de katkilama miktarlarina gore degisimi karsilagtirilmistir. M-H
Olgtimleri araciligiyla BSCCO malzemesine yapilan karbon kapli nano-bor (%2 C-%98
B) katkilamasinin, iiretilen BSCCO yi1gin numunelerin kritik akim degerleri {izerinde
ciddi sekilde etkisi oldugu belirlendi. Katkilama yapilmayan BSCCO yigin
malzemesinin sahip oldugu kritik akim degerine gore % 0,1 oraninda katkilama yapilan
malzemenin (HO1) kritik akiminin yaklasik olarak 2 kat arttig1 hesaplanmistir. Yine %
0,2 oraninda yapilan katkilamanin da kritik akim degerini katkilama yapilmayan
numunenin kritik akim degerine gore 1,3 kat artirdigi aym sekilde M-H egrileri
tizerinden hesaplanmistir. Yapilan % 0,5 katkilamanin ise malzemenin kritik akim
degerini katkisiz olan malzemeye gore diislirdigii belirlenmistir. Kritik akim
yogunlugundaki bu artis i¢in HO1 numunesi ele alindiginda nano-bor malzemesinin
sahip oldugu yiizey oksitlerinin yaklasik olarak 490 °C sicaklik degerinde erimeye
baslamas1 sonucu yapi igerisinde sivi faz olusturup malzemenin 1s1l islemi esnasindaki
Bi-2212 fazinin Bi-2223 fazina doniisiimiinii hizlandirdig: diistintilmektedir. Ancak H02
numunesi ile HO0 numunesinin sahip olduklar1 Bi-2223 faz oran1 hemen hemen ayni
olmasina ragmen H02’ nin kritik akim yogunlugunun daha yiiksek olmasinin, malzeme
icerisinde nano-bor malzemesinin aki ¢ivileme merkezi gibi davranmasindan

kaynaklandig: disiiniilmektedir.

XRD ol¢timleriyle gozlemlenen katkilama sayesinde Bi-2223 fazinin artis1 ve M-H
Olctimleri araciligiyla da hesaplanan kritik akimdaki artisin nedeni, yapilan katkilamanin
malzemenin erime sicakligini diisirmesidir. Ciinkii bu tez c¢alismasinda y18in
malzemelerin 1s1l islem optimizasyonu 845°C olarak belirlenmistir. Ancak katkilama
yapilan malzemenin sahip oldugu katkilama nedeniyle bu sicaklikta biitiin malzemeler
erimistir. Bu nedenle katkilamanin malzeme iizerindeki etkisi incelenecegi i¢in sicaklik
835°C olarak tekrardan optimize edilmistir. Maksimum kristallenmenin erime
sicakliginin hemen altinda gerceklestigi bilinmektedir. Malzeme igerisinde sirayla
olusan 6nce Bi-2212 ve sonrasinda 2212 fazinin 2223 fazina doniisiimiini hizlandirmas,

malzeme igerisinde hacimsel anlamda yaklasik % 9’ luk bir Bi-2223 faz artis1 sayesinde
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kritik akim degerinin % 0,1 katkili malzeme i¢in 2 kat artmasini saglamistir. XRD
Ol¢iimlerinde katkilama malzemesine ait herhangi bir pik gdézlemlenmemistir. XRD
cihazlarinin dedektasyon hassasiyetlerinden dolay1 % 1 orani tizerindeki kristal yapidaki
farkliliklar1 tespit edebilmektedir. Katkilama malzemesi olan nano-bor kristal yapida
olmayip elemental halde oldugu ve ayrica katkilama orani ¢ok kiiclik oldugu igin,
katkisiz malzeme ile karsilastirildiginda katkili malzemelere ait ekstra bir pik
gozlemlenmemistir.  XRD Ol¢iimiinde, yalnmizca elemetel bora ait karakteristik
spektrumu temsil eden herhangi bir ana pik siddeti gézlemlenmez eger sadece elemental
bora ait XRD 6l¢limii alinirsa siirekli spektrumun bir sonucu olarak ¢ok genis bir pik
gozlemlenir. Dolayisiyla XRD 6l¢iimiinde yapi igerisinde bulunan elementel bor tespiti
yapilamaz. Bu nedenle katkilama malzemesi EDS olgtimleri ile tespit edilmistir. Yani
katkilama malzemesi, BSCCO malzemesini olusturan element ve bilesik yapilarla

dogrudan etkilesime girmemis yap1 igerisinde Ca,PbO, gibi bagka herhangi bir bilesik
yada Kristal yap1 olusturmamustir. 20 yansima agis1 ekseni tizerinden kontrolii saglanan

ana piklerin konumlarinda her hangi bir kayma olmadigi OriginPro-8 yazilimi

kullanilarak tespit edilmistir.

Y1gin numunelere ait alinan SEM ol¢iimlerinde her bir numune i¢in 5000 ve 20000
biiyiitme oran1 orani ile 2 farkli goriintii alinmistir ve en yiiksek katkilama malzemesini
iceren HOS numunesinin 5000 biiylitme oraninda bolgesel olarak topaklanma oldugu
goriilmiistiir. Bu durum kritik akim yogunlugunun katkisiz numune olan HOO0
numunesinin de altinda olmasin1 sonucu ile uyum i¢indedir. Alinan EDS 6l¢iimlerinde
katkili numunelerde katkisiz numunelere gére Bor ve Karbon pikleri gézlemlenmistir.
Yapilan katkilamanin EDS 6l¢iimlerinde agik¢a goriilmesine ragmen pik siddetlerinin
degerinin  kesinligi noktasinda EDS oOl¢limlerine dayanarak kesin  bilgiler
sunulamamaktadir. Ciinkii EDS 6l¢iim cihazlar1 daha kesin ve net bilgiyi periyodik
tablodaki Bor elementinden sonraki elementlerde verebilmektedir. Bor elementinin
atom numarasi (5) kii¢iik oldugu icin zor dedekte edilebilmekte ancak pik siddetine ait
degerdeki hata payr % 18 lere g¢ikabilmektedir. Yapilan EDS o6lgiimi ile BSCCO
yapisina ait temel bilesenleri gozlemlemenin yaninda katkilama malzemesininde

tiretilen katkili yigin malzemeler igerisinde yer aldig1 gosterilmistir.
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Yigin numunelere ait alinan sertlik 6l¢iimleri, malzemenin sahip oldugu katkilama
miktarina gore lokal erime noktalarinin olusup olusmadigi yani yapilan katkilamanin
erime nedeniyle gdzenekli yapiya neden olup olmadiginin tespiti i¢in yapilmistir.
Katkilama miktarina gére malzemenin sertliginin artmasi, katkilama malzemesi olarak
kullanilan borun yapisal 6zelliginden kaynaklanmaktadir. Diinya ¢apinda bor kullanim
alanlarina bakildiginda bor kullanim amacmin % 53’lik dilimine sahip kisim, cam
malzemesinin mukavemetinin ve sertliginin artiritlmasinda kullanildigini1 géstermektedir
(Boren 2013). Bu durum tez kapsaminda yapilan ¢alisma ve iiretilen malzemelerin
sertlik Ozellikleriyle uyum igindedir. Katkilama malzemesi olarak kullanilan karbon
kapli nano-bor (% 2 C-% 98 B) BSCCO malzemesinin fiziksel olarak sertligini

arttirmistir.

Tezin tel numuneler kisminda ise dncelikle tel i¢in yapilan 1s1l islem optimizasyonunun
yeralmaktadir. Giimiis kilifli tel numune 72 ve 120 saatlik 1s1l isleme tabi tutulmus ve
Ac alinganlik dl¢iimiiyle 120 saatlik 1s1l islemin daha iyi sonug verdigi gézlemlenmistir.
Gimiis kilif ve diger giimiig-bakir alagimli kilifa sahip tellerde de 1sil islem siiresi 120

saat olarak belirlenmistir.

Tel numunelerin sahip oldugu farkli kilif malzemelerinin kritik sicaklik {izerine
etkilerini gorebilmek amaciyla R-T 6lgtimleri alinmigtir. Bu dlglimlere gore Bi-2223 faz
stokiyometrisine sahip farkli kilifli tellerin iiretiminde kullanmilan kilif malzemeleri
arasinda en iyi sonu¢ CulT telinden yani % 1 Cu - % 99 Ag alasimli kilifa sahip telden
elde edilmistir. Teller arasindaki en yiiksek T bu tele ait oldugu 6l¢iim sonuglara gore

belirlenmistir.

Tellerin alman SEM goriintiileri incelendiginde yiiksek doluluk oranina sahip
olmadiklar1 goriilmiistiir. SEM goriintiileri incelendiginde de yapr igerisinde bosluklar

ve catlaklar tespit edilmistir.
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