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OZET

Doktora Tezi

ORGANIK BILESIK KATKILI MgB, SUPERILETKEN TELLERIN URETIMI VE FiZIKSEL
KARAKTERIZASYONU

Hasan AGIL

Ankara Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Fizik Anabilim Dali

Danisman: Prof. Dr. Ali GENCER

Bu tez ¢aligmasinda katki malzemesi olarak ¢esitli karbon igeren bilesikler kullanilarak MgB; kiilge, tel ve
serit numuneler Uretilmistir. Bu katki malzemelerinin MgB>’nin siiperiletkenlik &zelliklerine etkileri
arastirilmistir.

Hazirlanan numunelerin faz olusumlart x-1511 kiriimi ile incelenmistir. Mikroyapisal 6zellikleri ise
taramali elektron mikroskobu ve enerji dagilimli x-1s11 spektroskopisi ile analiz edilmistir. Uretilen
numunelerin termal davraniglari diferansiyel taramali kalorimetre dl¢timleri ile arastirilmistir. Numunelerin
kritik sicakliklar1 ac alinganlik ve direng dlgiimleri ile belirlenmistir. Uretilen numunelerin manyetik
ozellikleri ise miknatislanma 6l¢iimleri ile incelenmis ve kritik akim yogunluklar1 bu dl¢iimler yardimiyla
hesaplanmistir.

Uretilen tiim numunelerin x- 1311 kirmim deseni analiz edildiginde hegzagonal MgB; yapismin olustugu
ve az miktarda magnezyum ve magnezyum oksit safsizliklarmin bulundugu saptanmustir. Uretilen
numunelerin taramali elektron mikroskobu goriintiileri analiz edildiginde MgB’ye ait karakteristik
tanecikli yapinin olustugu ve olusan yapinin homojen oldugu saptanmistir. Enerji dagilimli x- 1sin1
spektrumlar1 incelendiginde ise yapida magnezyum, bor, karbon ve oksijen elementlerine ait pikler
gozlemlenmigtir. Termal analizler sonucunda tiim numunelerin 1s1 akigina karst sicaklik egrileri
incelendiginde bir endotermik pik ve iki ekzotermik pik goriilmektedir. Ac alinganlik ve direng Slgiim
sonuglar analiz edildiginde karbon katkilamast ile kritik sicakligin azaldig tespit edilmistir. Uretilen tiim
numunelerin miknatislanma egrileri analiz edildiginde bir siiperiletkenin gostermesi gereken tipik
diamanyetik 6zelligi sergiledikleri goriilmektedir. Uretilen numunelerin farkli sicakliklardaki manyetik
kritik akim yogunluklari miknatislanma egrisinin genisliginden Bean modeli kullanilarak hesaplanmistir.
Karbon katkilamasi ile beklendigi gibi kritik akim yogunlugunda artis gozlemlenmistir.

Nisan 2014, 166 sayfa

Anahtar Kelimeler: Siiperiletkenlik, MgB kiilge, tel ve serit, karbon igeren bilesikler, aki per¢inlemesi



ABSTRACT

Ph. D. Thesis

PRODUCTION AND PHYSICAL CHARACTERIZATION OF ORGANIC COMPOUND ADDED IN
MgB. SUPERCONDUCTING WIRES

Hasan AGIL

Ankara University
Graduate School of Nature and Applied Sciences
Department of Physics

Supervisor: Prof. Dr. Ali GENCER

In this thesis, MgB; bulk, wire and tape samples have been fabricated by using the various carbon-
containing compounds as an additive material. The effects of these additives on the superconducting
properties of MgB, were investigated.

The phase formation of the manufactured samples was examined by means of x-ray diffraction. The
microstructural characteristics of these samples were analysed by using scanning electron microscopy and
energy dispersive x-ray spectroscopy. The thermal behaviors of the non-sintered powder samples were also
studied their characteristics via thermal analysis techniques including Thermogravimetry and Differential
Scanning Calorimetry simultaneously. The critical temperatures of pure and doped samples were
determined by ac susceptibility and resisitivity measurements. The magnetic properties of the prepared
samples were examined by magnetization measurements and the magnetic critical current density was
calculated from these measurements.

The x- ray diffraction patterns clearly reveal the presence of the hexagonal crystal structure of MgB; with
a small amount of magnesium and magnesium oxide impurity for all samples. When the scanning electron
microscopy images of the samples were analysed, it is observed that the samples has a granular structure
and homogeneous mixture. When the energy dispersive x- ray spectra of the samples were examined, it is
observed that magnesium, boron, carbon and oxygen peaks have been occured at our sample structure. It is
clear from thermal curves of our samples that there exists one endothermic and two exothermic peaks.
When the ac susceptibility and resistivity measurement results were analysed, it is found that the critical
temperature was depressed with carbon doped. When the magnetization curves of all the samples were
analysed, it is seen to have typical diamagnetic property of a superconductor. The magnetic critical current
densities of all the samples at various temperatures were calculated from the hysteresis loops by using
Bean’s critical state model. Improvements in the critical current density have been observed on carbon
doping in the samples.

April 2014, 166 pages

Key Words: Superconductivity, MgB; bulk, wire and tape, carbon containing compounds, flux pinning



TESEKKUR

Doktora calismalarim sirasinda gosterdigi biiyiik ilgi ve yardimlarini esirgemeyerek
akademik ortamda oldugu kadar insan iliskilerinde de fikirleriyle yetisme ve gelismeme
katkida bulunan danisman hocam Saym Prof. Dr. Ali GENCER’e (Ankara Universitesi
Fen Fakiiltesi Fizik Boliimii), sunduklar1 imkanlar ve gdsterdikleri hassasiyetten dolay1
Hakkari Universitesi eski Rektdrii Saym Prof. Dr. Ibrahim BELENLI’ye ve yeni Rektorii
Sayin Prof. Dr. Ebubekir CEYLAN’a, iiretilen numunelerin miknatislanma 6lgiimleri
sirasindaki katkilarindan dolayr indnii Universitesi Bilimsel ve Teknolojik Arastirma
Merkezi Miidiirii Prof. Dr. M. Eyyliphan YAKINCI’ya, Miidiir Yardimcist Prof. Dr. M.
Ali AKSAN’a ve doktora Ogrencisi Gokhan KIRAT’a, destek ve deneyimlerini
esirgemeyen, numunelerin tiretimi ve karakterizasyonlarina 6nemli katkilarda bulunan ve
yonlendiren Abant Izzet Baysal Universitesi Fizik Boliimii Ogretim Uyelerinden Dog.
Dr. Hakan YETIS ve Dog. Dr. Mustafa AKDOGAN’a, iiretilen numunelerin yapisal ve
termal Kkarakterizasyonlarinda verdigi destekten dolayr Tirkiye Atom Enerjisi
Kurumu’nda gorev yapmakta olan Uzman Dr. Erhan AKSU’ya, kullandigim bazi
kimyasallar1 sentezleyen Abant izzet Baysal Universitesi Kimya Boliimii Ogretim
Uyelerinden Yrd. Dog. Dr. Cevher ALTUG’a, iiretilen numunelerin taramali elektron
mikroskobu analizlerinde yardimlarmi esirgemeyen Mugla Sitk1 Kogman Universitesi
Fizik Boliimii Ogretim Uyelerinden Dog. Dr. Selcuk AKTURK ’e, numune iiretimi ve
karakterizasyonu hakkinda kendisinden ¢ok seyler 6grendigim Wollongong Universitesi
(Avustralya) Stiperiletkenlik ve Elektronik Malzemeler Enstitiisii’nden Dr. Md. Shahriar
Al HOSSAIN’e, iiretilen numunelerin direng Olglimleri sirasinda gosterdikleri
yardimlardan dolay1 Ars. Grv. Sevgi Polat ALTINTAS ve Ars. Grv. Asaf Tolga
ULGEN’e, numune iiretimi sirasinda verdigi destekten dolay1 ¢calisma arkadasim Ozlem
CICEK e ve laboratuarda birlikte ¢alistigim tiim arkadaslarima tesekkiir ederim.

Bu tez calismasi siiresince maddi manevi desteklerini esirgemeyen aileme ve birgok
fedakarlik gostererek beni destekleyen sevgili esim Asli Asiye AGIL’a gosterdikleri sabir
ve hassasiyetten dolay1 en derin duygularla tesekkiir ederim.

Bu tez calismasi, “Siiperiletkenlik Arastrma Merkez Laboratuar1 (2010K12052 —
Kalkimma Bakanlig1)” ve “Nano Boyutta SiC, C ve Aromatik Hidrokarbon Katkili MgB:
Siiperiletken Kiilge, Tel — Serit Uretimi ve Karakterizasyonu (109T 106 — Tiibitak)” isimli
projeler tarafindan desteklenmistir.

Hasan AGIL
Ankara, Nisan 2014
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1. GIRIS

Stiperiletkenlik 1911 yilinda Hollandal fizik¢i Heike Kamerlingh Onnes tarafindan
kesfedilmigstir. Onnes, saf civanin elektriksel direncinin sicakliga bagimliligini
incelerken civanin dogru akim direncinin, helyumun kaynama sicakligmin (4,2 K)
altna sogutuldugunda aniden sifira diistiigiinii gozlemlemistir. Onnes bu yeni olaya
“Siiperiletkenlik” adin1 vermistir (Onnes 1911). Fizikgiler siiperiletkenligin kesfinden
beri bir¢ok farkli malzemede siiperiletkenligi gozlemlemislerdir. Bu malzemeler

arasinda demir igeren bilesikler, C-60 tek kristalleri ve hatta DNA bile bulunmaktadir.

Stiperiletken metaller ve alagimlar normal iletkenlikten siiperiletkenlige gecis
sicaklig1 (T¢) olarak adlandirilan bir karakteristik kritik sicaklifa sahiptir. Bir
malzemenin 6zdirenci siiperiletken gegis sicakliginin altinda hemen hemen sifirdir.
Stiperiletkenler elektrik akimi tagidiginda elektriksel enerjilerinde herhangi bir kayip
olmaz. Bu yiizden siiperiletken malzemelerden yapilan oldukca ince teller ¢cok biiyiik
akimlar tagimak i¢in kullanilabilir. Ancak her malzemenin tagiyabilecegi belirli bir
maksimum akim vardir. Bu akim degerinin {izerinde siiperiletkenlik yok olur. Eger
bir siiperiletken ¢ok fazla akima maruz birakilirsa bu siiperiletken gegis sicakliginin
altindaki bir sicaklikta olsa bile normal direngli durumuna geri donecektir. Kritik
akim yogunlugu (J¢) sicakligin bir fonksiyonudur. Yani bir siiperiletkeni ne kadar ¢ok
soguk tutabilirseniz o siiperiletken daha fazla akim tasiyabilir. Bir teldeki elektrik
akimu tel etrafinda bir manyetik alan iiretir. Teldeki akim artarken manyetik alanin
siddeti de artar. Siiperiletkenler biiyilk akimlar1 enerjilerini kaybetmeden
tastyabildiklerinden gii¢lii elektromiknatislar yapmak i¢in ¢ok uygun malzemelerdir.
Bir siiperiletken gecis sicakligmin altina (T¢) sogutuldugunda ve bu siiperiletken
etrafindaki manyetik alan arttirildiginda siiperiletkenin ¢evresinin bir kismi1 manyetik
alan olusturur. Eger manyetik alan kritik bir noktaya kadar arttirilirsa siiperiletken,

normal direngli durumuna geri donecektir.

Belli bir sicaklikta manyetik alanin maksimum degeri kritik manyetik alan (Hc) olarak
bilinmektedir. Bu parametrelerin her biri diger iki 6zellige ¢ok baghdir. Stiperiletken
durumun siirdiiriilmesi i¢in hem manyetik alan ve akim yogunlugu hem de sicakligin

kritik degerlerinin altinda olmas1 gerekmektedir. Bu degerlerin hepsi malzemeye gore



degismektedir. Tiim stiperiletkenler icin manyetik alan ve sicakligm bir bolgesi
bulunmaktadir. Bu bolge disinda malzeme normal durumdadir. Normal durumdan
stiperiletken duruma gecis meydana geldiginde dis manyetik alanlar siiperiletkene
niifuz etmez. Bu etki Meissner etkisi olarak isimlendirilir. Bu etkiye dayanarak
yiiksek hizli ve manyetik olarak havada giden trenler yapilmistir. Ayrica yine bu
etkiye dayanarak Manyetik Rezonans Goriintiilime (MRG) de kullanilmak iizere

giiclii ve kiiciik siiperiletken miknatislar yapilmistir.

1958’de Abrikosov siiperiletkenleri manyetik alan altindaki davraniglara gore iki
gruba aywrmistir:  Tip-1 ve tip-l1l siiperiletkenler (Abrikosov 1957). Tip-I1l
stiperiletkenlerde alt kritik alan (Hc1) ve tst kritik alan (Hce2) olmak tizere iki kritik
alan degeri vardir. Eger dis manyetik alan Hci’den daha diisiikse manyetik alan
tamamen disarlanir ve malzeme tip-I siiperiletkene benzer bir davranig gosterir.
Manyetik alan Hci’in lizerinde Hco’ye kadar arttirihirsa aki stiperiletkene girdaplar
seklinde kismen niifuz eder. Bu girdaplarin normal elektronlardan olusan ¢ekirdek
bolge ¢apr stiperiletkenin eg-uyum uzunlugu (&) mertebesindedir. Alan He2’ye dogru
artarken aki tiim numuneye tamamen niifuz eder ve numune normal duruma geri
doner. Bir tip-I stiperiletken zayif bir dis manyetik alan igine konulursa bu alan
stiperiletkene sadece kisa bir mesafe i¢in niifuz eder. Bu mesafeye niifuz etme

derinligi (4) ad1 verilir.

Yiiksek akim uygulanan bir siiperiletken iginde manyetik girdaplarmn hareketi, genel
olarak Lorentz kuvveti ve perginleme kuvveti arasindaki hassas denge ile
aciklanabilir. Uygulanan akmmin biyiikliigline bagli olarak malzeme i¢inde
percinleme kuvveti asilabilir. Bu durum sonucunda manyetik girdaplar hareket
etmeye baslar ve direng ortaya ¢ikar. Manyetik girdaplar atomik kusurlarin bulundugu
konumda perginlenirler. Aki perginlemesi siiperiletken malzemenin Kkristal

yapisindaki bu tip ufak kusurlarda olusur.

1962°de Brian Josephson, iki siiperiletken arasinda elektriksel olarak yalitilmis ¢cok
ince bir film (birkag nm kalinlhiginda) varsa beklenenin aksine elektrik akiminin
yalitkan boyunca akmaya devam edecegini gostermistir (Josephson 1962). Bu

stiperiletken akim, sliperakim olarak isimlendirilir. Bu durum kuantum mekaniksel



bir olay olan tiinelleme ile agiklanmaktadir. Bu etki siiperiletken uygulamalari

acisindan ¢ok Onemlidir.

Disiik sicaklik siiperiletken (DSS) malzemeler sahip olduklar kritik sicakliklara gore
ya 10 K civarindakiler ya da 15 ile 23 K arasindakiler olarak siniflandirilir. Bu metalik
malzemeler tiim yonlerde elektrigi iletir. Bu da iletkenin {iretimini
kolaylastirmaktadir. Bu malzemeler agirlikli olarak polikristal bicimde kullanilir ve

cok yiiksek akim yogunluklarina dayanabilirler.

1986°da K. A. Muller ve J. G. Bednorz elektrigi tamamen direngsiz iletebilen yeni bir
malzeme grubu kesfetmislerdir (Bednorz ve Muller 1986). Bu malzemeler o ana kadar
var olanlara gore daha ytiksek kritik sicakliklarina sahip olduklarimdan siiperiletkenlik
acisindan en 6nemli kesiflerden biri olmustur. Yiiksek sicaklik siiperiletkenler (YSS)
disiik sicaklik siiperiletkenler ile karsilastirildiginda oldukca yiiksek kritik
sicakliklara sahip olmalarina ve bazilarmin 77 K’ de siv1 azot igerisine daldirilmasi
ile siiperiletken olmalarina ragmen bir¢cogu zayif-bag problemi yiiziinden pratik
uygulamalar agisindan uygun degillerdir (Ekin vd. 1987). Yiiksek sicaklik
stiperiletkenlerin en onemlilerinden birisi bizmut, stronsiyum, kalsiyum, bakir ve
oksijen igceren BSSCO bilesigidir. BSSCO bilesiginin yiiksek maliyeti onun kullanim1
oniindeki ciddi sorunlardan birisidir. Su anda BSCCO fiireticileri bile bu malzemeye

alternatif olabilecek daha ucuz bir malzeme aramaktadirlar.

Diinyadaki birgok laboratuvarda arastirmacilar bir diger yiiksek sicaklik siiperiletkeni
olan yitriyum baryum bakir oksitten (YBCO) tel yapip 6zelliklerini gelistirmek i¢in
rekabet etmektedirler. YBCO teller BSCCO tellerden daha diisiik maliyetlidir. Ayrica
YBCO tellerin manyetik alan altinda BSCCO tellerden daha yiiksek akim
tastyabilecegi beklenmektedir. Eger YBCO teller kullanima uygun uzunluklarda
uretilebilirse yiiksek sicaklik siiperiletkenligi hem diisiik maliyet hem de yiiksek

performans agisindan 21. ylizyilin teknolojisi haline gelebilir.

YBCO siiperiletkeni oldukca yiiksek akim tasima kapasitesine ve giiclii aki
per¢inleme 6zelliklerine sahip olmasina ragmen polikristal yapismnin ¢ok fazla zayif-

bag icermesinden dolayr kullanilamayabilecegi ¢ok yakin bir zamanda



dogrulanmustir. Tanecikler arasindaki tanecik sinirlari akimm akmasi i¢in saydam

degildir ve akima kars1 gii¢lii bir bariyer gibi etki eder (Dimos vd. 1990).

10 Ocak 2001 tarihinde Jun Akimitsu ve ekibi Japonya’nin Sendai kentinde
diizenlenen “Symposium on Transition Metal Oxides” kongresinde 39 K’de MgB:
bilesiginde siiperiletkenligin kesfini duyurmuslardir. Bilesik magnezyum ve bor
tabakalarin1 igermektedir. Kristal yapist anizotropiktir (Patnaik vd. 2001). Zayif-
baglarin olmayisi tel iiretimi agisindan oldukga 6nemli bir gelismedir (Patnaik vd.
2001, Kambara vd. 2001). NbsSn siiperiletken tellerin performansindan daha iyi
performanslar elde etmek igin tek eksenli yapiya ihtiyag oldugu literatiirde
gosterilmistir (Patnaik vd. 2001).

MgB: nin zayif-bag probleminin olmamasindan dolay: tiip-iginde-toz (TIT) yontemi
ile hazirlanan diisiik maliyetli yiiksek performansa sahip siiperiletken teller
iretilebilir.  MgB> siiperiletken tellerin  diisik sicaklik uygulamalarinda

kullanilabilecegi beklenmektedir.

MgB: siiperiletkeni diger geleneksel metalik siiperiletkenler ile karsilastirildiginda
sahip oldugu 39 K’lik yiiksek gegis sicakligi (Nagamatsu vd. 2001), Mg ve B
tozlarmin diigiik maliyeti ve dogada bol miktarda bulunmalar1 ve bliyiik es-uyum
uzunlugu gibi ozelliklerinden dolay1r olduk¢a avantajli durumdadir. Hem farkh
element veya bilesik katkilamasinin hem de sentezleme kosullarmin iyilestirilmesinin
MgB: kiilce ve tellerin kritik akim ozelliklerini iyilestirmede etkili oldugu
bulunmustur. Bu tip amaglar i¢in C en etkili katki malzemesidir (Larbalestier vd.
2001, Dou vd. 2002, Ribeiro vd. 2003a, Kumakura vd. 2004, , Yamamoto vd. 2005a,
Yamada vd. 2006). Hem iist kritik alanin (Hc2) hem de kritik akim yogunlugunun (J¢)
tyilestirilmesi MgB2’nin 39 K’lik kritik sicakligindan (Tc) tamamen yararlanmak i¢in
gereklidir. Bunu basarmak i¢in bir¢ok teknik denenmistir. Bilyeli ogiitiicii
(Matsumoto vd. , 2005, Xu vd. , 2006) ve kimyasal katkilama (Ueda vd. 2004,
Soltanian vd. 2005, Kim vd. 2006, Yeoh vd. 2006) bu teknikler arasindadir. Bu
tekniklerden kimyasal katkilama, basit ve kolaylikla uygulanabilir bir tekniktir.



MgB:’nin diisiik anizotropisi ve oldukca biiyiik es-uyum uzunlugundan dolay1 aki
cizgileri ip-gibi ve tanecikler iginde ¢okelmeler ile perginlenebilir. Bu, kimyasal
katkilama ile yapilabilir (Ueda vd. 2004). MgB:’ye yapilan kimyasal C katkilamas1
icin kullanilan bir¢ok bilesik arasinda Jc ve tersinmezlik alanini (Hir) iyilestirmede
etkili oldugu i¢in, SiC en etkili olanidir (Dou vd. 2004, Kumakura vd. 2004). Bircok
durumda numuneler kat1 hal tepkime ydntemi ile hazirlanmaktadir. Ozellikle nano
boyutta baslangi¢ tozlar1 kullanildiginda karistirma yontemi kullanilarak homojen
karisim elde edilebilmesinin ¢ok zor oldugunu belirtmek oOnemlidir. Baslangic
tozlarindaki nano katkilarin topaklanmasi yaygin olarak gozlenen bir olaydir. Farkli
tipteki C katkilamalarinda bor ile karbonun yerdegistirmesi MgB2’nin olusma
sicakliginda gergeklesmeyebilir. Bu tez calismasinda, karsilasilan bu giincel
problemleri ¢ozmek i¢in farkli tipte aromatik hidrokarbonlar ve karbon iceren asitler

gibi katk1 malzemeleri kullanilmustir.

Bu tez calismasindaki ana taslak su sekilde verilmistir. Boliim 2°de katki malzemesi
olarak kullanilan karbon iceren bilesiklerin 6nemli avantajlar1 literatiir taramasi ile
kisaca tartisilmistir. B6liim 2°de ayrica karbon katkilamasi sonucu bor ile karbonun
yerdegistirerek Jc, Hirr Ve Heo degerlerinde iyilesmeye yol agtigi tizerinde durulmustur.
Boliim 3’de ise kullanilan deneysel yontemler ile ilgili ayrmntilar yer almaktadir. 4.
boliimde ise karbon igeren farkli organik bilesiklerin katkilanmasi ile tiretilen MgB:
kiilge, tel ve seritlere iliskin deneysel sonuglar tartisilmistir. Son boliimde ise elde

edilen sonuglar degerlendirilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER ve KAYNAK OZETLERI

2.1 Giris

MgB: yaklagik 50 yildir bilim insanlar1 tarafindan bilinen bir malzemedir. Ancak daha

once hi¢ kimse bu malzemedeki siiperiletkenligi incelememistir.

Ocak 2001°de Tokyo’daki Aoyama Gaukin Universitesi’'nden Jun Akimitsu ve arastirma
grubu 39 K’de MgB2’nin nasil siiperiletken oldugunu yayinladiginda her sey degismistir.
Bu sicaklik su anda var olan ikili bilesiklerin sahip oldugu kritik sicaklik degerinin

neredeyse 2 katidur.

MgB:2’nin yiiksek kritik sicakligi (Tc), basit kristal yapisi, biiyiikk es uyum uzunlugu,
yiiksek kritik akim yogunlugu (Jc), yiiksek tist kritik alan1 (Hc2) ve de tanecik siirlarmin
saydamhigi bu malzemenin hem biiyiik 6lgekli uygulamalar hem de elektronik cihazlar
icin yliksek kalitede bir malzeme olacagini1 gostermektedir. MgB>; kiilge, tek kristal, ince
film, serit ve tel seklinde farkli bigimlerde iiretilmistir. Yayinlanmis arastirma sonuglari
yeni kesfedilen bu malzemenin arastirma camiasinda biiyiik ilgi uyandirdigini1 ortaya
koymaktadir. Bu boliimde MgB: siiperiletkeninin temel 6zellikleri tizerinde durulacak ve

yapilan arastirmalara genel bir bakis yapilacaktir.

2.2 Neden MgB: Cok Ozel?

MgB:’yi 6nemli bir arastirma konusu haline getiren nedir?

e Su ana kadar MgB’nin kritik sicaklig1 (T¢) tiim metalik bilesiklerin siiperiletken
gecis sicakliklar1 arasinda en yiiksek olanidir;

e Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinden daha diisiik anizotropiye sahiptir;

e Bilyiik es uyum uzunlugu (§ = 50 A);

e Tanecik smirlarinda zayif bag probleminin olmayisi,

e Kiilce numunede 4,2 K’den 25 K’e kadar olan sicaklik araliginda 10°® A/cm?
mertebesinde yiiksek tasima kritik akim yogunlugu (Jc) ve yiiksek {iist kritik
manyetik alani1 (Hc2) (Larbalestier vd. 2001, Kambara vd. 2001);



e 30 K’nin altindaki sicakliklarda endiistriyel uygulamalar agisindan MgB2’nin
avantajli bir malzeme olmasmm diger bir 6énemli sebebi de yiiksek sicaklik
stiperiletken serit ve tellerin aksine dig kilif malzemesi olarak giimiis (AQ)
gerektirmeden ekonomik olarak iretilmesidir. Yiiksek sicaklik siiperiletken
tellerin % 70’1 giimiis kiliflidir (Grant 2001). Bundan dolayr tiretim maliyeti
yiiksektir.

2.3 MgB2’nin Kristal ve Elektronik Yapisi

MgB: basit hegzagonal AlB-tipi yapiya (P6/mmm uzay grubu) sahiptir. MgB> yapisi
sekil 2.1 - 2.2’de gosterilmektedir. Yap1 siki paketlenmis hegzagonal magnezyum
tabakalar1 ile ayrilmis grafit-tipi bor tabakalarmi igerir. Oda sicakliginda Grgii
parametreleria=b =3,0851 A ve ¢ = 3,5201 A olarak rapor edilmistir (Lee vd. 2001).
Magnezyum atomlari, bor atomlarindan olugsmus altigenin  merkezinde

konumlanmistir ve elektronlarmi bor diizlemlerine vermistir.

Grafite benzer olarak MgB., B-B uzunluklarinda giiclii bir anizotropiye sahiptir: bor
diizlemleri arasindaki mesafe diizlem-i¢i B-B mesafesinden 6nemli 6l¢iide uzundur.
MgB:2’nin gecis sicakligi ikili bilesikler arasinda en yiiksek T¢’ye sahip olan NbsGe
(Te = 23 K)’nin neredeyse 2 kati kadar yiiksektir. Diger siiperiletkenler ile bir
karsilastirma yapildiginda (Sekil 2.2) MgB2’nin en yiiksek kritik sicaklikli diisiik

sicaklik siiperiletkeni olabilecegine dikkat edilmelidir (Buzea ve Yamashita 2001).

Sekil 2.1 MgB2’nin birim hiicre yapis1



1. Simple matals
(Nb, Tc=BK)

2, Alloys
(Nb3Ge, Tc=23K)

3, Crganlc superconductors
(Te=12K)

4, Molacular suparcenductors

(Cgg , Tc=52K charge Injected)
5. HTSC
(Hg-1223, Te=134K)

6. MgB,, Tc=38K

Bi;Sr;CazCus D

Sekil 2.2 MgB: ile farkli tipteki siiperiletkenlerin kristal yapilar1 arasindaki karsilastirma

2.4 MgB:’de Siiperiletkenlik Mekanizmasi

MgB:>’de siiperiletkenligin kesfinin duyurulmasinin hemen ardindan en 6nemli soru
stiperiletkenlikten sorumlu mekanizmanin geleneksel BCS teorisi ile mi yoksa daha
degisik bir teori ile agiklanip agiklanamayacagi olmustur. Bu soruya cevap verebilmek
icin bir¢ok deneysel ve kuramsal ¢aligmalar yapilmistir. Su ana kadar bu bilesikteki
stiperiletkenlik mekanizmasi ¢gogunlukla bor izotop etkisi ve enerji aralig1 caligmalarina

dayanak BCS-tipi fononlar araciligiyla ¢iftlenme agisindan yorumlanmustir.

2.4.1 izotop etKisi

Ik olarak Canfield ve grubu biiyiik bir bor izotop etkisinin varligm iddia etmislerdir
(Bud’ko vd. 2001, Canfield vd. 2003). Onlar sekil 2.3’te gosterildigi gibi Mg'°B; ve
Mg!'B, numunelerinde sicaklik bagimli miknatislanma, direng ve 6z 1s1y1 gézlemleyerek
bu bulgulara ulasmiglardir. Biiyiik bor izotop etkisinin MgBz’de siiperiletkenlikten
sorumlu mekanizma oldugu ve bor atomlarmin titresimlerinin ¢ok 6nemli oldugu

anlasilmaktadir.
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Sekil 2.3.a. Izotop etkisi: iist grafik miknatislanma ve alt grafik 6zdireng, b. Sifir (dolu
cemberler) ve 90 kG (acik iicgenler) uygulanan alanlarda Mg°B (iist) ve
Mg!!B; (alt)’nin sicaklik bagimli 6z 1s1s1



2.4.2 Siiperiletken enerji arahg

BCS teorisine gore siiperiletken enerji araliginin degeri 4 = 1,76 kgTc ile verilir (Wolf
1985). T¢ degerinin 39 K oldugu g6z oniine alinirsa MgB5 siiperiletkeni i¢in 4 = 5,9 meV
degeri elde edilir. MgB: siiperiletkeninin kesfinden bir miiddet sonra Fermi enerjisi
yakininda bu siiperiletkenin enerji bant yapisi teorik olarak hesaplanmistir (Kortus vd.
2001, An ve Pickett 2001, Bohnen vd. 2001, Yildirim vd. 2001, Liu vd. 2001, Kong vd.
2001, Ravindran vd. 2001, Papaconstantopoulos ve Mehl 2001, Choi vd. 2002a, Harima
2002). Bu bilesigin bant yapisi sekil 2.4’te gosterilmistir.

Energy (eV)

Sekil 2.4 B p karakterine sahip MgB: siiperiletkeninin bant yapisi

Karapetrov vd. tarafindan daha 6nce yapilan taramali tiinelleme spektroskopisi dl¢iimleri
ile 4,2 K’de MgB:’deki siiperiletken enerji araligi degerinin 5 meV oldugu gosterilmistir
(Karapetrov vd. 2001).

Rubio-Bollinger vd. de MgB:’nin kii¢iik taneciklerindeki tiinelleme spektroskopisi deney
sonuglarimni bildirmislerdir ve 2 meV’lik bir aralik degeri ile BCS teorisi ile uyumlu bir
deger elde etmislerdir (Rubio-Bollinger vd. 2001).

Oz 1s1 olgiimleri, nokta kontak spektroskopisi, Raman spektroskopisi, tiinelleme
spektroskopisi ve Andreev yansima spektroskopisi yontemleri ile birlikte yapilan detayli

caligmalar MgB2’nin iki farkli o (4 (0) = 7 meV) ve z (4 (0) = 2 meV) enerji araliga
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sahip oldugunu gostermektedir (Bouquet vd. 2001, Wang vd. 2001, Yang vd. 2001,
Szabo vd. 2001, Giubileo vd. 2001, Chen vd. 2001, Tsuda vd. 2002, Uchiyama vd. 2003,
Samuely vd. 2003). Siiperiletken enerji araliklar1 sicaklikla azalmakta olup sekil 2.5°te
gosterildigi gibi T = T¢’de sifir olur. Sekil 2.5’te gosterilen dikey koyu egriler 4 K ile 38
K sicaklik araliginda siiperiletken enerji araligi degerlerinin dagilimini gostermektedir.
Yapilan teorik ¢aligmalar da bu sonuglar1 desteklemektedir (Choi vd. 2002b, Kristoffel
vd. 2003, Ghosh 2003, Choi vd. 2003). MgB: bilesiginin Fermi yiizeyinin dort bant
icerdigi gosterilmistir. Sekil 2.6’da iki tane iki boyutlu ¢ band1 ve iki tane ii¢ boyutlu 7
band1 gosterilmektedir (Kortus vd. 2001, Shulga vd. 2001, Dahm ve Schopohl 2003).
Yesil ve mavi silindirler pxy bantlarindan, mavi boru bigimindeki ag ise p; bandindan ve
kirmiz1 boru bi¢gimindeki ag da baglanmamis p; bandindan gelmektedir. Son iki yiizey K
noktasinda temas etmektedir. Bu Fermi yiizeyi topolojisi de Has-van Alphen sonuglari ile

de ¢ok iyi bir sekilde dogrulanmistir (Carrington vd. 2003a, Carrington vd. 2003b).

verages|---{-1-

B

Sekil 2.6 MgB: siiperiletkeninin Fermi yiizeyi
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2.4.3 Anizotropi

Birgok grup siiperiletkenlerdeki akim tasima kapasitesine etki eden giiclii anizotropi
etkisini aragtrmigtir. MgB2; Mg ve B hegzagonal bolgelerin katmanli yerlesimini
icerdiginden bu anizotropi meydana gelir. Farkli iretim konfigiirasyonlar1 i¢in anizotropi
oranmin degerleri y = He/lab/Heo/lc seklinde degismektedir. Sekil 2.7°de (Buzea ve
Yamashita 2001) 1,2’den 7’ye kadar elde edilen y degerleri gézlemlenmistir. MgB2’de
anizotropinin derecesini tam olarak belirlemek i¢in biiyiik tek kristaller iizerinde birgok

deney yapmak gerekmektedir.

25
Hc2(T) ANISOTROPY
..\Hh’ab
20 T =1.2-7
Hh’ab\\ Y
NS
[ ] @ polycrystal [Fuchs, Finnamars,
— Em LIEENN Handstein, Dhalle, Larbelesie,
= 15 4 o ® Muller, Tekene, Simen]
o o ® \\ I wire [Bucko (a), Canfisld]
iy ® = single crystal [Xu, Lee (8)]
Ll ]
T & .. e .'. \\ i, powsars[Eudka (c)]
[ o® Q
® =

T(K)

Sekil 2.7 MgB: tek kristaller, tel ve tozlar i¢in iist kritik alan anizotropisinin sicaklik
bagimmliligi
Anizotropi, malzemenin ak1 perginleme giicii ve kritik akim degeri {izerinde son derece
etkili oldugu i¢in, anizotropi degerinin belirlenmesi malzemenin temel olarak anlagilmasi
ve pratik uygulamalar1 agisindan olduk¢a 6nemlidir. MgB2’ nin anizotropi degerinin
belirlenmesi lizerindeki celigkiler halen devam etmekte olup, y i¢in 1,1 ile 9 arasinda
degisen degerler rapor edilmistir. Uretilen kiilce ve kismen yonlendirilmis kristaller icin

anizotropi parametresinin y = He//ab/He//c 1,1 ile 1,7 arasinda degerler aldigi rapor
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edilmistir (Handstein vd. 2001, de Lima vd. 2001a, de Lima vd. 2001b). c-ekseninde
yonlendirilmis ince filmler igin ise 1,2 ile 2 arasinda (Jung vd. 2001, Ferdeghini vd. 2001,
Patnaik vd. 2001); tek kristallerde ise (1,7 ile 2,7 arasinda) yonlendirilmis toz veya ince
filmlerden biraz daha biiyiik degerler elde edilmistir (Jung vd. 2001, Xu vd. 2001, Lee
vd. 2001). Tozlar i¢in ise beklenmedik biiyiik degerler (5 ile 9 arasinda) elde edilmistir
(Bud’ko vd. 2001, Simon vd. 2001).

2.4.4 Es uyum uzunlugu

Buzea ve Yamashita ¢izelge 2.1’de goriilebilecegi gibi yonlendirilmis tozlar, ince filmler,
tek kristaller ve gelisigiizel yonlendirilmis tozlardan elde edilen es uyum uzunluklari,
anizotropi parametresi y ve tst kritik alan (Hc2) degerlerini karsilastirmislardir (Buzea ve
Yamashita 2001). Onlar, iist kritik alandan anizotropik es uyum uzunluklarinin
degerlerini ortaya c¢ikarmak icin anizotropik Ginzburg-Landau esitliklerini
kullanmislardir: c-ekseni boyunca uygulanan manyetik alan i¢in Hez // ¢ = ®ol2 7&n° Ve
ab-diizleminde uygulanan manyetik alan i¢in ise Hex // ab = ®ol27éanée esitliklerini
kullanmiglardir. Burada @ manyetik aki kuantumu, &y ve & ise sirasiyla ab diizlemi ve

c-ekseni boyunca es uyum uzunluklaridir.

Sonug olarak onlar ab diizlemi boyunca es uyum uzunlugunu &p(0) = 3,7 ile 12,8 nm
araliginda ve c-ekseni boyunca ise &(0) = 1,6 ile 5 nm araliginda rapor etmislerdir.
Muhtemelen tek kristaller i¢in en giivenilir veriler &pn(0) = 6,1 — 6,5 nm ve &(0) = 2,5 -
3,7 nm’dir.

Cizelge 2.1 Yonlendirilmis tozlar, ince filmler, tek kristaller ve gelisi glizel
yonlendirilmis tozlarin deney sonuglarindan elde edilen {ist kritik alan ve es-
uyum uzunlugunun anizotropisi

Bicim Referans H2 )| H(0) £, (0) [nm] £.(0) [nm] y
[T] ]

Kilge Handstein vd. 2001 12 11 55 50 11

Yonlendirilmis | de Lima vd. 2001b 11 6,5 7,0 41 1,7

Kristaller de Lima vd. 2001a 12,5 7,8 6,5 4.0 1,6
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Cizelge 2.1 Yonlendirilmis tozlar, ince filmler, tek kristaller ve gelisi glizel

yonlendirilmis tozlarin deney sonuglarindan elde edilen iist kritik alan ve es-

uyum uzunlugunun anizotropisi (devam)

Bigim Referans H!% )| HIE(0) £, (0) [nm] £.(0) [nm] y
Tl I

Filmler Jung vd. 2001a 30 24 3,7 3,0 1,25
Ferdeghini vd. 2001 | 26,4 14,6 4,7 2,6 1,8
Patnaik vd. 2001 22,5 12,5 5,0 2,8 1,8
Patnaik vd. 2001 24,1 12,7 5,0 2,6 1,9
Patnaik vd. 2001 39 19,5 4,0 2,0 2

Tek Kristaller | Jung vd. 2001b 14,5 8,6 6,1 3,7 1,7
Xu vd. 2001 25,5 9,2 6,5 2,5 2,6

Tozlar Bud’ko vd. 2001 20 2,5 114 1,7 5-8
Simon vd. 2001 16 2 12,8 1,6 6-9

2.4.5 Zayif baglarin olmamasi

Sekil 2.8 MgB: stiperiletkeninde zayif baglarin olmadigini kanitlayan deneysel sonuglar1

icermektedir (Buzea ve Yamashita 2001). Yogun kiilge numunelerin yiiksek manyetik

alan altinda gergeklestirilen transport Olgtimleri, indiiktif 6l¢iimlerden elde edilen J¢

degerlerine ¢ok benzer degerler vermektedir (Dhalle vd. 2001, Kim vd. 2001). Bu sonug

indiiktif akimm malzeme boyunca tamamen aktigini dogrular. Sonug olarak aki hareketi

Je’nin alan ve sicaklik bagimliligini belirleyecektir. Jin vd. tiip-i¢inde toz yonteminde tiip

veya kilif olarak kullanilan bazi malzemelerin MgB2’nin kritik akimin1 6nemli 6l¢iide

azalttigin1 bulmuslardir (Jin vd. 2001). Normal sartlarda MgB> zayif bag yapisina sahip

olmadig1 halde tel yapiminda kullanilan dig kilif malzemesinin kontaminasyon etkisi

zayif bag probleminin olusmasima yol agmaktadir (Buzea ve Yamashita 2001).
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Sekil 2.8 Kritik akim yogunlugunun manyetik alan ve sicaklik bagimliligi

2.5 MgB; Siiperiletkenlerin Uretimi/ Hazirlanmasi

Polikristal MgB: ticari olarak hali hazirda var olmasma ragmen siiperiletken elektronik
cihazlarin {iretimi igin gerekli yiiksek kalitede stiperiletken MgB2 numunelerin
hazirlanmasinin Oniinde halen bazi teknik sorunlar bulunmaktadir. Bazi malzeme
hazirlama metodlar1 bu bélimde tartisilacaktir: 6rnegin in-situ, ex-situ, mekanik
alasimlama, sicak ve soguk presleme, tel ve seritler i¢in tiip-icinde-toz yontemi ve sivi
filtreleme yontemi vb. Bu iiretim tekniklerinde karsilasilan ciddi problemlerden biri
yiiksek 1s1l islem sicakligma duyulan gereksinimdir. Bu durum magnezyumun yaklasik
600 °C’de erimesinden kaynaklanmaktadir. Bu sicakligin istiindeki sicakliklarda ise hem
magnezyum oksit hem de bor oksit olusabilir. B6lim 4’te en uygun 1s1l iglem sicaklik
arahigmi belirlemek i¢in katkisiz MgB2’nin diferansiyel termal analiz (DTA) sonuglar1
rapor edilmektedir. Daha sonraki boliimde tartisilacak olan MgO ve B2Os olusumu
MgB2’nin siiperiletkenlik 6zellikleri tizerindeki olumsuz etkisi birgok arastirmaci

tarafindan da kabul gérmektedir.

2.5.1 Kiilge numuneler

Kiilge MgB: siiperiletkenlerin yapisal ve elektriksel ozelliklerini belirlemek biiytik

olcekli teknolojik uygulamalar (kablo, manyetik enerji depolayici, hatali akim simirlayici,
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magnet gibi) acisindan son derece Onemlidir. Tablet seklinde bi¢imlendirilen kiilge
numuneler MgBz’nin diger formlar1 (ince film, tek kristal vb.) ile karsilastirildiginda
hazirlanmasi1 daha kolaydir ve bu tabletler uygulamaya yonelik arastirmalar igin daha
faydali olmaktadir. Asagidaki boliimlerde farkli kiilge numune {iiretim yontemleri

aciklanmaktadir.

2.5.1.1 In-situ ve ex-situ yontemleri

MgB: iiretiminin avantajlarindan biri 1950’lerin basindan beri sentezlendigi i¢cin hazir
MgB: tozun kimyasal iireten firmalar tarafindan temin edilebilir olmasidir. Ancak bazi
pratik uygulamalar agisindan ticari olarak elde edilen MgB> tozun kalitesi istenilen
diizeyde olmamaktadir. Ornegin, MgB, hazir toz stokiyometrik oranda Mg ve B
tozlarinin laboratuarda birlesimi ile elde edilen malzemeye kiyasla daha genis bir
stiperiletkenlige gecis araligma (Tsindlekht ve Felner 2001) ve daha diisiik Tc’ye sahiptir
(Buzea ve Yamashita 2001). Zhao vd. in-situ yontemi ile hazirlanan ince filmin Je-H
davraniginin ex-situ yontemi ile hazirlanan filminkine oranla daha zayif bir alan
bagimliligi gosterdigini rapor etmislerdir (Zhao vd. 2004). Bu durum in-situ olarak
hazirlanan ince film i¢inde daha gii¢lii ak1 per¢inlenme merkezlerinin meydana geldigi
seklinde yorumlanabilir. Sekil 2.9°daki kiiglik-tanecik 6zelligi ve in-situ MgB: filmde
goriilen yiiksek oksijen seviyesi Je, Hir V& Hc2’nin 6nemli Slgiide iyilestirilmesi i¢in

belirleyici olabilir (Sekil 2.10 - 2.11).

W 00 s 05 o IS5 um
Sekil 2.9 In-situ ve ex-situ yontemleri ile hazirlanan MgB: ince filmlerin AFM
goriintiileri

a. 500 x 500 nm? alanindaki in-situ film, b. 2 x 2 um? alanindaki ex-situ film
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Sekil 2.10 Iki farkli yontem ile hazirlanan MgB ince filmlerin M-H egrisinden
hesaplanan kritik akim yogunluklari

Dolu semboller: ex-situ film ve agik semboller: in-situ filmi gostermektedir.

10 Cxygen alloyed ex situ film (Ref. 2)
8 \ —a— oy situ film
\ —e— in situ film
— B
=
T 4
=
Ex situ film (Ref. 2)
2- N a
Hlplane .i _
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8 \ ) ‘C:-. —o— in situ film
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Sekil 2.11.a. In-situ ve ex-situ filmler i¢in tersinmezlik cizgisi, b. Iki film icin iist kritik
alana kars1 sicaklik egrileri
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Chen vd. MgB: kiilge numunelere in-situ ve ex-situ olarak eklenen Cu katkisinin etkilerini
gostermislerdir. Bu ¢calismada 1s1l islem sicakligini 600 °C ile 900 °C arasinda degistirerek
etkilerini aragtirmuglardir (Chen vd. 2005a). In-situ numunelerde MgO fazi bulunmustur
ve hazir MgB; tozunda da bir miktar MgO go6zlenmistir. CuBo4, sadece Cu ve B’nin
reaksiyonu ile olusan bir bilesiktir ve bu bilesige tiim in-situ numunelerde rastlanirken
ex-situ numunelerin sadece bazilarinda rastlanmistir. In-Situ numunelerde diisiik 1s1l islem
sicakliklarinda bile bir¢ok faz gdzlemlenmistir (Cizelge 2.2). MgB2, magnezyumun erime

sicakliginim altinda olan 600 °C’de olusmustur.

Kumakura vd. in-situ yonteminde Mg baslangi¢ tozunun mikrondan daha kii¢iik
olmasinin J¢’yi arttirmak i¢in oldukga etkili oldugunu rapor etmislerdir (Kumakura vd.
2007). Baz1 karbon bilesiklerinin baslangi¢ tozuna ilavesi MgB> kristalinde bor ile
karbonun yerdegistirmesine ve Hi’in artmasina sebep olur. Genellikle ex-situ yontemiyle
hazirlanan MgB; seritler, in-situ yontemiyle hazirlanan seritlerden daha disik Jc
gosterirler. Bir ex-situ seritte yiiksek bir Jc elde etmenin yolu MgB: baslangi¢ tozunun

yiiksek kalitesidir.

Cizelge 2.2 Farkli 1s1l islem sicakliklarinda in-situ ve ex-situ malzemelerdeki faz olusumu

Isil islem Sicakhig In situ Ex situ

600 °C MgB2, Mg.Cu, CuBa4, MgB:, Cu, MgO
MgO, MgCu>

700 °C MgB2, MgCuz, CuB24, MgB2, Cu, MgO
MgO

800 °C MgB2, MgCu,, CuBa4, MgB2, MgCug, CuB24,
MgO MgB4, MgO

900 °C MgB2, MgCu,, CuBa4, MgB2, MgCug, CuB24,
MgB4, MgBes, MgO MgB4, MgO

2.5.1.2 Mekanik alasimlama (MA)

Mekanik alasimlama, nanopargagik ve/veya nanokristallerin liretiminde su anda kullanim

acisindan pratik, basit ve yararli bir iiretim teknigidir. Mekanik alagimlama cihazlarinin
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birgok ¢esidi olmasina ragmen yiiksek enerjili bilyeli 6giitiicii nano boyutta pargacik iiretmek i¢in
kullanlir. Yiiksek enerjili bilyeli 6giitiiciide pargacik boyutunun kiigiiltiilmesi zaman igerisinde
gergeklesir. Standart X-i1gin1 kirinim tekniklerinden belirlenen tanecik biiyiikliikleri tipik olarak
Ogiitme siiresinin bir fonksiyonu olarak sunulur. Mekanik alagimlamanmin performansi bilye ve
jarn tipi, bilye bliylikliigi, bilye-toz orani, 6giitme siiresi ve hizi, ortam ¢esidi vb. farkli faktorlere
baghdir. Pargacik topaklanmasi uzun 6giitme siireleri i¢in ciddi bir sorundur. Sonug¢ olarak
ogiitme ortamindan kaynaklanan (6rnegin paslanmaz gelik bilye ve jar) kirliligin (kontaminasyon)
etkileri heniiz tam olarak arastirillmamis ciddi bir problemdir. Biitiin bu en uygun sartlari saglamak
acisindan yasanan zorluklara ragmen mekanik alagimlama ¢ok yaygin olarak kullanilmaktadir

(http://cbe.tulane.edu/faculty/mitchell/Journal Articles/Nanoparticles%20Review.pdf ).

Xu vd. % 96 safliga sahip B tozu kullanarak kuru karistirma yontemi ile hazirlanan MgB»
malzemeyi ayni bor tozu ile toluen ortaminda 12 saat 6giitme ile hazirlanan malzemeyle
karsilastirmiglardir (Xu vd. 2006). Kii¢iik tanecik biiyiikliigiinden dolay1 yiiksek alan
Jc’de 6nemli bir artis goriilmistiir (Sekil 2.13°de kirmizi renk). Bu durum FWHM
degerleri ile de dogrulanmistir (Sekil 2.12.c). MgBz’de ¢ok sayidaki tanecik sinirlari
giiclii per¢cinleme merkezleri olarak davrandiklari i¢in kismen daha iyi reaksiyona girdigi
gozlemlenmistir. Onlar deneysel yontemlerinde C igeren bir ortam kullanmalarma
ragmen numuneler arasinda C ilavesinin etkilerine rastlamamislardir (Sekil 2.12.a’da a-
ekseni parametresi ile gosterildigi gibi). C’nin katkilanma seviyesi 12 saat 6giitme siiresi
icinde hemen hemen aynidir fakat 6rgli zorlanmasi artan 6giitme stirelerinde ortaya ¢ikan

kusurlardan dolay1 artar (Sekil 2.12.d).
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Sekil 2.12.a. a- ve c-ekseni orgii parametreleri, b. ¢/a, c. (110) pikinin FWHM, d. Farkli
B kullanilarak tiretilen MgB2 numunelerinin 6rgii zorlanmasi
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Sekil 2.13 Tiim MgB; numunelerinin 5 ve 20 K’de manyetik kritik akim yogunlugunun
dis manyetik alana bagimliligi

Numune isminde ikinci B’den 6nce gelen say1 6giitme siiresini vermektedir.

Herrmann vd. nano-yapidaki karbon katkili MgB2xCx kiilge numunelerin
stiperiletkenligini sistematik olarak arastirmislardir (Herrmann vd. 2007). Bu deneyde
kiilge numuneler mekanik olarak alasimlanmis baslangi¢c tozlarmin basing altinda
sinterlenmesi ile hazirlanmistir. Mekanik olarak alasimlanmig baslangi¢ tozlarmin ¢ok
kiigiik tanecik biiyiikliiglinden dolayr (Sekil 2.14) kiilce numuneler ayni zamanda

nanokristal bir mikro yap1 gostermislerdir. Per¢inleme merkezleri gibi davranan tanecik
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smirlarinm fazla olmasindan dolay: kritik akim yogunluklar: 8 T ve 4,2 K’de 1 x 10*
Alcm?’den biiyiiktiir (Sekil 2.15). Mekanik alasimlama ile baslangi¢ tozunun yiiksek-
enerji ile islenmesi MgB>’nin siiperiletkenlik 6zelliklerini iyilestirebilecegi daha 6nce de

gosterilmistir (Guembel vd. 2002, Senkowicz vd. 2007, Haessler vd. 2007).

tanecik kesri

02t
01 I
0 i Illll-

n .
o 5 10 15 20 25 30 35 4
tanecik biyiikligi (nm)

Sekil 2.14 Karanlik alan modunda istatistiksel TEM verilerinden elde edilen mekanik
olarak alagimlanmis baslangi¢ tozunun tanecik biiytikligii dagilimi

o x=0

i x =0.033
1078 A x=0.127 I
x=0.221

* x=0316

kritik akim yogunlugu (A/’cm:)

L L L L X L L L L
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9
uygulanan alan (T)

Sekil 2.15 4,2 K ve 20 K’de katkisiz ve karbon katkili MgB> kiilge numunelerin kritik
akim yogunluguna kars1 uygulanan manyetik alan egrisi

2.5.2 Tel ve serit numuneler

MgB2’nin 39 K’lik bir gegis sicakligina sahip oldugu ilk kez bildirildigi 2001 yilindan
beri iletken gelisimi ilerlemistir. Kilometre uzunlugunda MgB: siiperiletken tel yapilarak

magnet ve bobinlerde kullanilmistir. Son zamanlarda ticari olarakta temin edilebilen
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MgB: tellerin siiperiletken cihazlarda kullanildig1 goriilmektedir. MgB: siiperiletken tel
ve bobinler manyetik rezonans goriintiileme (MRG), hatali akim sinirlayicilar1 (HAS),
trafolar, motorlar, jeneratorler, adiyabatik demanyetizasyon sogutucular, manyetik
ayrigtiricilar, manyetik kaldirma uygulamalari, enerji depolama ve yiiksek enerji fizigi
gibi bir¢ok uygulamada kullanim agisindan olaganiistii bir potansiyele sahiptir. Bu
boliimde son birka¢ yil icinde MgB: iletken ve bobin gelisimindeki ilerleme

tartisilacaktir.

2.5.2.1 Mg difiizyon yontemi

MgB: c¢ekirdek yogunlugunu arttirmak i¢in kullanilan en ilging yontemlerden biri
difiizyon teknigidir (Ueda vd. 2005, Togano vd. 2006). Canfield tungsten-¢ekirdek B
damarlarm1 Mg buharina maruz birakarak ilk kez tel tiretmistir (Canfield vd. 2001).
Togano vd. B/Fe-Mg kompozit bir serit tiretmislerdir ve B tabakasi ve Fe-Mg alasim
tabakas1 arasindaki difiizyon reaksiyonu ile yiiksek yogunluklu bir MgB: tabakasi elde
etmiglerdir (Togano vd. 2006). Bu kompozit serit i¢cin elde edilen Jc degerleri biiyiik
olasilikla Mg’nin oksitlenmesinden dolay tiip- i¢inde- t0z yontemiyle {iretilen seritlerin
Jc degerlerinin altinda olmasima ragmen bu difiizyon yonteminin Je degerlerini arttirmak

icin anahtar tekniklerden biri oldugu goriilmektedir.

2.5.2.2 Tiip- i¢inde -toz (TiT) yontemi

Biiyiik uzunluklarda siiperiletken tel iiretmek icin cogunlukla tiip-icinde-toz (TIT)

yontemi kullanilmaktadir.

Serit ve tel liretiminin yaygmn yontemi tiip-i¢cinde-toz yontemidir (Soltanian vd. 2001,
Glowacki vd. 2001, Dhalle vd. 2001, Jin vd. 2001, Grasso vd. 2001, Kumakura vd. 2001,
Matsumoto vd. 2002). Bu yontem metal borularin tozla doldurulmas: daha sonra tel
seklinde ¢ekilmesi ve son olarak serit haline getirilmesiyle karakterize edilir (Sekil 2.16).
Tel tiretimi i¢in simdiye kadar literatiirde birgok yontem rapor edilmistir. In-situ tiip-
icinde-toz yontemi bu tekniklerden birisidir. Bu yontem elementel Mg ve B tozlar1 ile

metal borularin doldurulmasini daha sonra bu borularin deformasyona ugramasini ve son
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olarak 1s1l islem uygulanmasini igerir (Dhalle vd. 2001, Glowacki vd. 2001, Suo vd.
2001).

b Mz Putting into Fe tubes
(In-Situ)
- P )
X0 -
Me+B Mixed
MgbB, Powder
(Ex-Situ)
Heat Treatment Cold rolling into
(Ar Gas Flow) tapes

Sekil 2.16 Tel ve seritler i¢in tiip-iginde-toz yontemi
2.5.2.3 SiireKli tiipii toz ile doldurma (STTD) yontemi

Hypertech Research sirketi, patentli bir yontem olan STTD teknigini kullanmaktadir
(Sekil 2.17). Asagidaki gosterim yontemin kavramsal bir diyagramini gostermektedir. Bu
teknikte bir serit i¢cine siirekli toz doldurularak serit kapatilir ve daha sonra tel ¢ekme

islemi gerceklestirilir.

Magnesium
diboride
powder

N

Iren strip ‘*
N\

'’
/"%

Pawder feed
Shaping dies’

Unlitorm powder fliing

Sekil 2.17 Siirekli tiipii toz ile doldurma yontemi
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2.5.3 TIT yontemi icin kihf malzemeleri

Bir¢ok grup kilif malzemelerinin MgB: tel ve sertilerin siiperiletkenlik 6zellikleri izerine
etkilerini arastirmistir (Buzea ve Yamashita 2001, An ve Pickett 2001, Glowacki vd.
2001, Jin vd. 2001, Grasso vd. 2001, Kumakura vd. 2001, Suo vd. 2001, Song vd. 2001,
Matsumoto vd. 2002, Kovac vd. 2002, Goldacker ve Schlachter 2002a Liao vd. 2003a,
Giunchi vd. 2003, Flukiger vd. 2003a). Kovac vd. Fe, Nb ve Ta kilifli tek ¢ekirdek MgB>

telleri in-situ ve ex-situ TIT yontemi ile hazirlayarak rapor etmislerdir (Kovac vd. 2006).
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Sekil 2.18 Jc(B) bagimliliklar1

a. 500 °C’den 750 °C’ye kadar olan sicakliklarda 1sil isleme tabi tutulmus in-situ MgB; teller i¢in, b. 950
°C’de 1s1l isleme tabi tutulmus ex-situ teller igin

Fe, Nb ve Ta kilifli in-situ teller i¢in karsilastirilabilir Jc(B) karakteristikleri elde
edilmistir. Nb ve Ta kilifl1 ex-situ teller Fe kilifli ex-situ tel ile karsilagtirildiginda ¢ok
daha diisiik Jc’ye sahip oldugu goriilmiistiir. En iyi Jo(B) performansini Nb kilifli in-situ
tel igin bulmuslardir. En kétii Jo(B) performansi (biiyiikliik olarak 2 mertebe daha diisiik)
ise ex-situ tel i¢in elde edilmistir. Onlar bu farklihigin Nb kilifli ex-situ MgB:’de tel
iretimi siiresince meydana gelen catlaklara bagli olabilecegini diisiinmiislerdir. Bu
hasarm son 1s1l islem ile de giderilemeyecegini ongdérmiislerdir. Su ana kadar yapilan
deneyler en iyi T¢ ve J¢’nin demir kilifli ex-situ tellerde elde edildigini fakat en yiiksek

Jo’ye ise Nb kilifli in-situ tellerde ulasildigini ortaya koymustur. In-situ teller ig¢in en
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yiksek T¢ Ta kilifta bulunmustur. En iyi MgB2 homojenligine demir kilifli in-situ tellerde

ulasilmistir.

2.5.4 Baslangi¢c malzemelerinin siiperiletkenlige etkisi
2.5.4.1 Mg baslangi¢ tozu

2.5.4.1.1 Mg’nin ozellikleri

Mg grimsi-beyaz oldukga sert bir metaldir. Dogada Mg bir¢ok formda bulunmaktadir.
Mg havada ¢ok az kararir ve 1sitildiginda hemen tutusur. Normal olarak Mg bir oksit

tabakas1 (MgO) ile kaplanir. Bu tabaka Mg’yi havadan ve sudan korur.
2.5.4.1.2 Mg tozunun biiyiikliigii

Baslangictaki Mg tozunun kalitesinin (safligi ve parcacik bilyiikligli) MgB2’nin
stiperiletkenlik 6zelliklerini belirlemede 6nemli bir rol oynadigi gozlemlenmistir. En ince
veya nano boyutta Mg tozu kullanimimin kritik akimmi attrmak igin etkili oldugu
bulunmustur. Yamada vd. ticari Mg tozu ile nano boyuttaki Mg tozunu kullanarak Mg ve
B arasindaki reaksiyonun daha etkili oldugunu dogrulamustir (Yamada vd. 2004, Yamada
vd. 2005). Bundan dolay1 daha iyi tanecik bagliligi saglanmis ve bu da Jc’nin artmasma
yol agmistir. Yamada nano boyutta Mg tozu kullanilarak {iretilen katkisiz ve % 10 mol
SiC katkili seritlerin transport Jc degerlerinin 4,2 K ve 10 T’da sirasiyla 90 ve 250
A/mm?’ye ulastigmi gdstermistir. Ancak nano boyutta Mg tozu ticari olarak satilan Mg
tozu ile karsilastirildiginda daha pahalidir. Bilyeli 6giitiicti ile hazirlanan olduk¢a ince Mg
ve B tozu karisiminin kullaniminin da tanecikler arasi baglantilar1 iyilestirdigi ve J¢

degerlerini arttirdig1 gdzlemlenmistir (Fischer vd. 2003, Fang vd. 2003).
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Sekil 2.19 10 um biiytikliglinde Mg ve yiiksek safliktaki bor tozu ile hazirlanan
MgB:/Fe seritlerin 20 K’de transport kritik akim yogunluguna kars1
manyetik alan egrisi

Isil islem sicaklig1 700 °C’dir

MgB: iiretimi i¢in daha ucuz ve daha ince herhangi bir Mg tozu bulunabilirse toplam
iiretim maliyeti 6nemli 6lcilide azaltilabilir. Ma ve grubu baslangic tozu olarak biraz daha
ucuz fakat 10 um biiyiikliiglinde Mg tozu kullanmistir. Mg, B tozu ile daha diizgiin ve
hizli reaksiyona girmistir. Bu yiizden liretilen MgB2’nin tanecik bliyiikliigli azalmistir. Bu
yiizden sekil 2.19°da goriildiigii gibi Jc artmistir. Yamada’nin elde etttigi sonuclardan
daha iyi sonuglar elde edilmistir (Wang vd. 2007).

2.5.4.1.3 Mg eksikligi

Isil islemden sonra (> 650 °C) tiim MgB; numunelerde dogal olarak Mg eksilir. Ciinkii
yiiksek sicakliklarda Mg’nin ¢ok ucucu oldugu iyi bilinmektedir. Bu yiizden numune
tretimi siiresince bir miktar Mg’nin kolaylikla kaybolacagi basit olarak ongoriilebilir.
Baska bir ifadeyle hazirlanan numunelerde genellikle Mg eksikligi olur. Buna ragmen
Mg malzeme icgerisindeki diger elementler kadar ¢ok reaktif bir elementtir. Mg tozu
biiylik bir yiizey alanina sahiptir ve toz liretimi, saklama ve kullanma siiresince kolaylikla
oksitlenir. Bu yiizden bor tozu ile karigmadan dnce bile hava ile temas1 sonucunda MgO
olusur. Bir sonraki boliimde MgB2’nin siiperiletkenlik ozellikleri iizerine MgO’nun

etkileri tartisilacaktir.
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Hemen hemen tiim Mg baslangi¢ tozu ile ilgili makalelerde Mg stokiyometri etkisine
dikkat edilmesi soylenmektedir. Fakat Mg’ nin safliginin kritik akim yogunlugu ve gecis
sicakligi tizerine etkileri hakkinda ayrintili bilgi verilmemistir (Ribeiro vd. 2002, Ribeiro
vd. 2003b, Xiao vd. 2003, Franco vd. 2004, Zhou vd. 2004). Ancak simdiye kadar kritik
sicaklik iizerine etkilerin yer aldig1 tiim raporlar cogunlukla farkliliklar gdstermektedir.
Bunun sebebi muhtemelen farkli iiretim kosullar1 ve baslangi¢ tozlaridir. Genellikle Mg
eksikligi kritik sicakhigr azaltir. X. Z. Liao vd. Mg eksikliginin MgB2’nin kristal
orgiisiinde 6nemli bir zorlanmaya yol actigini rapor etmislerdir (Liao vd. 2004). Jiang vd.
ise Mg eksikliginin MgB/Fe in-situ tel i¢in yiiksek alan altinda J¢’yi gelistirdigini
bulmuslardir (Jiang vd. 2005a).

2.5.4.1.4 Mg fazlahihg

Lezza vd. MgB: tozuna % 5 Mg ilavesi ile ne Jc de ne He tizerinde herhangi bir etki
gozlemlememislerdir (Lezza vd. 2004). Ancak son zamanlarda yiiksek-alan uygulamalar1
icin gelistirilen cihazlarin sonuglar1 bir miktar fazla Mg ile hazirlanan MgB>
numunelerinin yararli olamayacagmi isaret eder (Fujii vd. 2002). Bununla birlikte fazla
Mg’nin, Mg eksikligi problemini o6nledigi ve mikro-gatlaklar1 da yok ettigi rapor
edilmistir. Bundan dolay1 MgB: tellerde baglhiligida iyilestirmistir (Serquis vd. 2003a).
Biraz fazla Mg ve mekanik alasimlama ile hazirlanan numuneler yiiksek bir kritik sicaklik
(Te), yiiksek Je (7,5 K’de sifir alanda 1,53 x 10° A/cm?) ve homojen ve diizgiin bir
mikroyap1 gostermistir (Perner vd. 2005a). Son zamanlarda Zeng vd. fazla Mg’nin,
MgB2’nin kristal yapisi, manyetik ve transport siiperiletkenlik o6zellikleri iizerine
etkilerini normal MgB: numunelerle karsilagtirarak arastirmistir (Zeng vd. 2007).
Baslangi¢c tozundaki fazla Mg sistemdeki zararli MgO miktarin1 azaltir ve baglihigi
tyilestirir ve bundan dolay1 kritik akim yogunlugu ve iist kritik alan 6nemli dlciide artar.
Je, Hirr Ve Heo’deki artiglar 1s1l islem sicakligina giiglii bir sekilde baglidir. 650 °C’de
sinterlenen % 10 fazla Mg bulunan numuneler en iyi Hir ve He2’ye sahipken 750 °C’de
sinterlenen % 10 fazla Mg bulunan numunelerde diisiik-alan J.’de maksimum artiga
ulagilmistir. Susner vd. hem katkilama hem de fazla Mg’nin, MgB2’nin siiperiletkenlik
ozellikleri iizerine etkilerini aragtirmislardir. Onlar 20 K’nin altindaki sicakliklarda fazla

Mg+SiC katkilamasmin en iyi transport Ozelliklerini vermesine ragmen 20 K’nin
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iizerindeki sicakliklarda sadece fazla Mg ile hazirlanan numunelerin en kotii transport

ozellikleri vermesini rapor etmislerdir (Susner vd. 2007).

2.5.4.1.5 Mg’nin yerine MgH>

Kumakura ve grubu magnezyumun siiperiletkenlik ozellikler tizerindeki etkilerini
sistematik olarak caligmiglardir. MgH. (Mg yerine) kullanilarak iiretilen numunelerin,
Mg+B toz karisimi kullanilarak hazirlanan numunelere kiyasla iki kat daha biiyiik J¢’ye
ulagtigini rapor etmislerdir (Fujii vd. 2002, Matsumoto vd. 2004, Kitaguchi vd. 2004,
Nakane vd. 2005a, Kumakura vd. 2005, Nakane vd. 2006a, Hata vd. 2006, Nakane vd.
2006b, Jiang vd. 2007, Kitaguchi vd. 2007, Nakane vd. 2007, Yamada vd. 2007, Zhu vd.
2007, Kumakura vd. 2007,).

2.5.4.2 B baslangi¢ tozu

2.5.4.2.1 Bor tozunun ozellikleri

Bor metalik olmayan bir elementtir ve dogada % 19,9 °B izotopu ve % 80,1 B izotopu
bulunmaktadir. Yiiksek saflikta kristal bor BCls veya BBrs’iin hidrojenle buhar fazina
indirgenmesi ile hazirlanabilir. Saf olmayan veya amorf bor kahverengimsi-siyah bir tozdur. Bu
toz Mg ile B,Os sitilarak elde edilebilir. % 99,9999 safliktaki bor iiretilmistir ve ticari olarak
bulunmaktadir. Standart sicakliklarda bor zayif bir elektriksel iletken olmasina ragmen yiiksek

sicakliklarda iyi bir iletkendir (http://www.speclab.com/elements/boron.htm ).

2.5.4.2.2 Bor baslangi¢c tozunun safhig:

Son zamanlarda W. HaBler vd. MgB: seritlerin Tc ve mikroyapisinin oksijen safligi ve B
baslangi¢ tozunun tanecik biyiikliigi ile iligkili oldugunu ortaya koymustur (HaBler vd.
2006). Onlar firmalar tarafindan saglanan diisiik safliktaki borun karakterizasyon igin
yeterli olmadigmi gostermislerdir. Jiang vd. boru saflagtirma siirecinde B2O3’li ortadan

kaldirarak MgB2’deki MgO fazmin 6nemli dlgiide azaltilabilecegini kanitlamiglardir
(Jiang vd. 2006).
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Birgok grup kristal bor tozundan hazirlanan numunelerin amorf bor tozundan
hazirlananlara gore daha diisiik J¢’ye sahip oldugunu rapor etmislerdir (Chen vd. 2005b,
Cavallin vd. 2007,). Amorf bor daha ¢ok B203 igermesine ragmen bu bordan yapilan
numuneler kristal bordan yapilan numunelere gore ¢ok daha az Mg(B)-O igerir (Chen vd.
2005). Xu vd. amorf bor tozunun siiperiletkenlik ozellikleri iizerine etkilerini
calismiglardir (Xu vd. 2007); MgB> kiilge numuneler % 96, %99 ve bir saflastirma
isleminden sonra % 92 safliktaki ticari bor tozlar1 kullanilarak hazirlanmistir. Sonuglar
orjinal % 96 ve saflastirilmis % 92 safliktaki tozlarin % 99 safliktaki bor tozuna gore daha
biiyiik pargacik biiyiikliigiine sahip oldugunu gostermistir. Bu nedenle manyetik kritik
akim yogunluklar1 azalmistir (Sekil 2.20). Fakat onlar en azindan saflastirilmis % 92
safliktaki bor tozu kullanilarak hazirlanan numunelerin orjinal % 96 safliktaki bor tozu

ile hazirlananlara gore kritik akim degerlerini iyilestirmislerdir.
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Sekil 2.20 Farkli numuneler i¢in manyetik alanin fonksiyonu olarak a. 5 K, b. 20
K’de normalize hacim perginleme kuvveti (Fp)
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Diisiik kalitedeki % 96 safliktaki bor tozu kullanarak hazirlanan MgBg, diisiik malzeme
maliyetinden dolay1 endiistriyel uygulamalar agisindan kismen faydali olabilir (Xu vd.
2008). % 99 safliktaki bor ¢ok pahalidir. Bu yiizden arastirmacilar hala daha ucuz

alternatifler bulmak i¢in ¢aligmaktadirlar.

2.6 MgB: Siiperiletkenlerinin Temel Ozellikleri
2.6.1 Kritik parametreler

2.6.1.1 Kritik sicakhk (T¢)

Kritik bir sicakligin (T¢) altinda bir malzemenin elektriksel direncini kaybetmesi
anlamina gelen siiperiletkenlik, yogun madde biliminde hala en etkileyici olaylardan biri
durumundadir. Ancak bir literatiir arastirmas1 MgB2’de 39 K’deki siiperiletkenligin diger
bor-tabanli  bilesikler ile karsilastirildiginda tamamen beklenmedik oldugunu
gostermistir. Ancak simdiye kadar MgB:’nin siiperiletken oldugu sicakliklarda diger
herhangi bir bor-tabanli malzemenin siiperiletken 6zelligi gostermedigi rapor edilmistir.
Malzeme sentezleme kosullar, kristal yapi, kristal kusurlari, zorlanma, kimyasal bilesim,
katkilama, dig basing, bir manyetik alanin varligi vb. birgok faktor bir siiperiletkenin
kritik sicaklhigini etkileyebilir. Vinod vd. T¢’ye karsi farkli parametrelerin davranisini

rapor etmislerdir. Bunlardan bazilar1 sekil 2.21 - 2.22’de gosterilmistir (Vinod vd. 2007a).

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
dopant
—m—Cal[173]
—a—Sc [168]
Al[212]
Al

T, (K)

——C[191]
—— AlLi [176]
(magnetic)
—O—AILi [176]
(resistive)
—&— AlLi [230]
—&— AlAg [229]
—u— Fe [244]
—O— Mn [245]

—0— Mn [248]
PR NNRN IR UNN NN SAN NS RSN ST S B S
0.0 0.1 0.2 0.3 04 05 06 0.7 08 0.9

doping level (x)

Sekil 2.21 Farkl katki malzemeleri igin katki diizeyi ile MgB2’nin T¢ nin degigimi

Grafikteki veriler Vinod vd. tarafindan yapilan yayindan alinmistir. Grafikte goriilen referans
numaralari ayni yayma gore yazilmustir.
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a0 r —&— neutron irradiated [135]

—®— Under pressure [117]

—&— neutron irradiated L series [134]

—%— neutron irradiated P series [134]
Ca doped [173]

- —4— Fe doped [244]

Aghl doped [229]

7 —®— AlLi doped [176] (magnetic)

—%— AlLi doped [176] (resistive)

/ \ —#— C doped [186]

—@— C doped [190]

—®— C doped [191]
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cle, VIV,

Sekil 2.22 MgB: i¢in T¢’nin: a. a-ekseni, b. c-ekseni, . 1sinlama, basing veya katkilama
altinda hacimdeki degisimle degisimi

Grafikteki veriler Vinod vd. tarafindan yapilan yayindan alimmistir. Grafikte goriilen referans numaralar
ayni yayina gore yazilmustir.

2.6.1.2 Kritik akim yogunlugu (Jc)

Arastirmacilar bir siiperiletkenin elektriksel direngsiz akim tagiyabildigi nokta olan kritik
akim yakininda bir siiperiletken malzemenin ilk mikroskobik goriintiisiinii tiretmiglerdir.
Uygulanan manyetik alan bir siiperiletken igine “manyetik girdaplar” bigiminde yogun
bir dizi olusturacak sekilde niifuz edebilir. Kritik akim degerinde ve lizerinde bu girdaplar
hareket edebilir ve geometrik desenler olustururlar. Manyetik girdap desenlerinin
dogasmi anlamak ¢ok 6nemlidir. Ciinkii onlar siiperiletken boyunca akimin akmasini

kontrol ederler.

MgB2’deki kritik akim yogunlugu geometri, iiretim teknigi, 1si1l-islem asamasi, kalite ve

pargacik bliytlikliigli gibi birgok faktdre baghdir (http:/garnet.acns.fsu.edu/~dnn9636/hwi5.pdf ).

Bu durum MgB: serit, tel ve ince film igin farkli gruplar tarafindan 20 K ve 4,2 K’de elde

edilen J¢’nin bir karsilagtirilmasmin verildigi ¢izelge 2.3’te gosterilmistir (Flukiger vd.
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2003a). MgB: film i¢cin Moon vd. tarafindan rapor edilen sifir alanda ve 20 K’de en
yiiksek Jc degeri 7x10° A/cm?’dir (Moon vd. 2001). Bu denli yiiksek akim tasima
kapasitesi atmosferik basingta hidrojenin kaynama noktasinda (20,3 K) endiistriyel
uygulamalar icin MgB>’nin yiiksek potansiyele sahip oldugunu isaret eder. Film ile
karsilastirildiginda serit ve teldeki kritik akim yogunluklar1 daha kiigtiktiir fakat hala ¢ok
yiiksektir. 0 T ve 20 K’de Jc ~ 5x10° A/cm?’dir (Suo vd. 2001).

Cizelge 2.3 Farkli manyetik alanlar ve sicakliklar i¢in ¢esitli MgB: serit, tel ve filmlerdeki
kritik akim yogunluklari

Kilif/Altlik | Hazirlama | Tip Olgiim | 8 T’daki 6 T’daki 2 T’daki Referans
Yontemi Je (Alcm?) | Je (AJem?) | I (Alem?)

4,2/5K

Fe Ex-situ Serit R 3x10° - - Suo vd. 2001.

Fe Ex-situ Serit R ~3x10% | 10* - Goldacker vd.
2002b.

TaCu In-situ Tel R&I 10? (R) - >10* (l ) Canfield vd.
2001.

Cu In-situ Tel I - - 2x10? Glowacki vd.
2001.

Ta In-situ Tel R&I - 10% (R) 104 (1) Pradhan vd.
2001.

Cu In-situ Tel R > 2x10% | 10 6x10% Eisterer vd.
2002.

Yumusak In-situ Tel R - 104 4x10° Giunchi vd.

Celik 2003.

SS Ex-situ Tel R - ~2x10% | >10° Serquis vd.
2003b.

Fe In-situ Tel R 9x103 >2x10* | >10° Dou vd. 2003a.

SITiOs Film I - 10° 2x10° Eom vd. 2001.

@)
SITiOs Film | 1,6x10° 2,7x10° 7,3x10° Eom vd. 2001.
)
Al;,03 Film I - - 5x10° Kang vd. 2002.

32



Cizelge 2.3 Farkli manyetik alanlar ve sicakliklar i¢in ¢esitli MgB» serit, tel ve filmlerdeki
kritik akim yogunluklar1 (devam)

YSZ Film R >10° ~2x10° | = 2x10° | Komori vd.
2002.

Al,O3 Film I ~5x10% | >10° 2x10° Bu vd. 2002.

Kilif/Altlik Hazirlama | Tip Olgiim | 4 T’daki 2 T’daki 0 T’daki Referans

Yontemi Je (A/lcm?) | Je (AJem?) | I (Alem?)
20K
Fe Ex-situ Serit R&I > 2x10% | 5x10* (1) 5x10° (1) Suo vd. 2001.
(R)
Ta In-situ Tel R&I ~2x102 |- 2x10° Canfield vd.
(R) 2001.

TaCu In-situ Tel R&I - 3x10? >3x10* Pradhan vd.
2001.

Fe In-situ Tel | - > 4x10% | >3x10° Wang vd. 2001.

Yumusak In-situ Tel R - >10° - Giunchi vd.

Celik 2003.

Fe In-situ Tel R 6x10° ~10° - Dou vd. 2003a.

SITiOs Film I - 1,7x10° ~2x10° | Eom vd. 2001.

®)
SITiOs Film I 1,5x10* 5,3x10* > 3x10° Eom vd. 2001.
)

Al,03 Film R 4x10? 6x10% ~ 2x10° | Paranthaman
vd. 2001.

Al;O5 Film I 3x103 4x10° 4x10° Bu vd. 2002.

Al;Os5 Film R - - 7x106 Moon vd. 2001.

Cizelge 2.3’teki sonuglar Buzea ve Yamashita’nin 2001°deki yaymlarindan ¢ikarilabilir.

YSS’den farkli olarak MgB: igin Jc (T, B) degeri perginleme 6zelliklerinden belirlenebilir.

Fakat zayif bag etkileri ile belirlenemez. Bu perginleme 6zellikleri giiclii bir sekilde

manyetik alana bagimlidir. Ancak diisiik manyetik alanlarda bu etki oldukca zayif olur.

Yogun kiilce numunelerde mikroskobik akim yogunlugu yapida dagilmis tozlarda dlciilen

tanecikler-i¢i Jc degerine pratik olarak 6zdestir (Dhalle vd. 2001). Bundan dolay1 akim

tanecik simirlar1 tarafindan sinirlandirilmamistir (Kawano vd. 2001).

33




Son zamanlarda Dresden grubu yiiksek enerjili bilyeli égiitiicii ile hazirlanan bir TiT

seritte yiiksek alanda en yiiksek J¢’yi (14 T°da 10000 A/cm?) olarak rapor etmislerdir.
2.6.1.3 Ust kritik alan (Hc,)

MgB: tip-II bir siiperiletkendir. Bu nedenle hem Hci hem de Hc ile analiz edilmesi
gereklidir. Ust kritik alan degeri (Hc) siiperiletken uygulamalarinda énemli bir rol
oynamaktadir ve genellikle manyetodireng 6lglimlerinden belirlenmektedir. Jc’de oldugu
gibi MgB: i¢cin Heo degeri de birgok faktore baghdir. Sekil 2.23 farkli geometrilerde
hazirlanmis MgB2 numuneler i¢in elde edilen en yiiksek degerleri gostermektedir. Jung
vd. ince MgB: film igin 1 K’den daha diisiik sicakliklarda 32 T’ya kadar varan yiiksek bir
Hco degerini deneysel olarak gozlemlemislerdir (Jung vd. 2001). Ayrica Patnaik ¢ok
diistik sicakliklarda Heo(T) egrisinden elde edilen 40 T’lik bir Hez degerini rapor etmistir
(Patnaik vd. 2001).

30
28 H !" —&— M. Dhallé, hot-forged
26 s —&— A. Gumbel, Nanocrystalline
N . = =M. Eisterer, Irradiated
241 o M, DUk ~4—Y Zhao, Ti doped
221 \ —o—Y X Wang, Muli - irradiated
20} \
= 18} B —+—§. Patnalk, MgB, film
T 16} B
= 14} .
Y12
T 10
L e
8 N ﬁl‘.!"\:\:"- 'lA 5
6 | MgB tapes N A "\.-{\\_
4 = R, Flukiger, Fe/MgB, 0 N4 BN
g [ —&— K. Koman, HastelloyMgB, () \Q:“;z;\:y%\
0 5 10 15 20 25 30 35 40

Temperature (K)

Sekil 2.23 Farkli numuneler i¢in sicakligin fonksiyonu olarak iist kritik alan (Hcz)

Gurevich yiiksek direncli MgB: ince film i¢in 50 T’ya kadar varan ¢ok yiiksek bir iist
kritik alan degerini rapor etmistir (Gurevich 2003). Bu ¢alismada direng ve Heo arasinda
bir iliski oldugu bulunmus ve Hc’nin arttirilmasmin MgB2’deki ¢ift enerji banth

stiperiletkenlik ¢ercevesinde agiklanabilecegini gdstermistir.

34



2.6.1.4 Alt kritik alan (Hcy)

MgB: icin alt kritik alan degerleri 25 ile 48 mT arasindadir. Tek kristaller kullanilarak
Olgiilen anizotropik Hci//ab ve Hci/lc tizerindeki veri (Xu vd. 2001) kiilge i¢in alinan
degerleri kapsamamaktadir (Joshi vd. 2001, Sharoni vd. 2001). Alt kritik alan verisinden
elde edilen niifuz etme derinligi degerleri 85 ve 203 nm araligindadir. Yiiksek saflikta tek
kristal numune icin alman Olglimlere gore Hci degerleri 120 ile 250 mT arasinda

degismektedir (Caplin vd. 2003).

2.6.1.5 Tersinmezlik alani (Hirr)

Hir akim yogunlugunun sifira gittigi alandir. Sifirdan farkl kritik akimlar bu alanin
altindaki manyetik alanlar ile smirlandirildigindan bu alanin bilinmesi siiperiletken
uygulamalar agisindan onemlidir. Grasso vd. MgB> serit yapmak igin ex-Situ toz
yontemini kullanarak seride dik olarak uygulanan bir alan i¢inde 12 T’dan biraz daha
yiiksek Hir degeri bulmuslardir (Grasso vd. 2003). Seritlerde belirlenen Hir degeri igin
yaklasik 1,4 lik bir anizotropi faktorii seritler i¢cin rapor edilmistir (paralel yonelim, dik
yonelimden daha yiiksektir (Grasso vd. 2002)). Ex-situ teknigini kullanarak Flukiger vd.
H, ve Hy i¢in 4 K’de sirasiyla 11,9 ve 15,1 T lik Heo degerleri bulmuslardir (Flukiger vd.
2003b). H, ve Hy i¢in 4 K’de Hirr sirasiyla 8 ve 10,4 T olarak 6lgiilmiistiir. MgB2’nin
bilyeli 6giitiiciide ogiitiilmesi ile Hir Ve Jc’nin arttigi goriilmistir (Flukiger vd. 2003a).
Kumakura ve grubu in-situ yonteminde SiO2 ve SiC’nin kullanimini arastirmiglar ve bu
malzemelerin hem J¢’yi hem de Hir’yi oldukga iyilestirdigini bulmuslardir (Matsumoto
vd. 2003). Sumption vd. SiC katkil1 ve katkisiz MgB2’de Hirr ve aki per¢inlenmesini rapor
etmislerdir (Sumption vd. 2004).

Yamamoto vd. diisikk sicaklikta kati-kati1 reaksiyonundan dolay1 kristallenmenin
kotiilesmesi ile Hir’in iyilestirilebilecegini rapor etmislerdir (Yamamoto vd. 2005b). Eom
vd. FWHM > 1° olan safsizliklarin oldugu bir film yapmislar ve bunun sonucu olarak
Hc2’yi yaklagik 50 T ye gelistirmislerdir (Eom vd. 2001). Lee vd. FWHM degeri yaklasik
0,06° olan temiz bir tek kristal icin oldukc¢a diisiik Hco (yaklasik 20 T) degerini rapor
etmislerdir (Lee vd. 2003).
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MgB: kiilge, film, tel, serit ve tozlar icin sifir sicaklikta 6 ve 12 T araliginda bulunan Hi
degerleri sekil 2.24’te gosterilmistir (Buzea ve Yamashita 2001). Daha diisiik T¢’ye sahip
MgB: ince filmlerde 4,2 K’de ve 1 T’da 108 ile 10" A/cm? araliginda cok biiyiik bir J¢’nin
eslik ettigi tersinmezlik ¢izgisinin dnemli bir artis1 rapor edilmistir (Patnaik vd. 2001,
Eom vd. 2001, Ferdeghini vd. 2001). Bu sonuglar yiiksek akim uygulamalar1 i¢in MgB:

kullaniminin daha tesvik edici oldugunu gostermektedir.

20

b bulk
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FIEL —#— Flnnamaors, PRLEB 2420
L D . - Hilgt WHBE |k Thompson, SUST14217
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35T
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5 —{1— Zhaa (B) c-m/G1D424R
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‘Wang (c) cam/D108148
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Sekil 2.24 Farkli geometrilerdeki MgB: (kiilge, film, tel ve toz) i¢in tersinmezlik alanina
kars1 sicaklik egrisi

Cizelge 2.4 MgB2 nin siiperiletkenlik parametrelerinin listesi

Parametre Degerler

Kritik sicaklik Tc=39-40K

Hegzagonal 6rgii parametreleri a=0,3086 nm., c=0,3524 nm.

Teorik yogunlugu p =255 g/lcm?

Basing katsayisi dT/dP =-1,1 - 2 K (GPa)*

Tastyic1 yogunlugu ns = 1,7 — 2,8 x10% holes cm™3

Izotop etkisi at = ap + amg = 0,3 + 0,02

T. civarinda 6zdireng p(40K)=0,4-16 uQcm

Ozdireng oran1 RR=p (40 K)/ p (300K) =1-27

Ust kritik alan He |[ab (0)=14-39T
Hellc(0)=2-24T

Alt kritik alan Hei (0) =27 -48 mT
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Cizelge 2.4 MgB2’nin siiperiletkenlik parametrelerinin listesi (devam)

Tersinmezlik alani Hir (0)=6-35T

Es-uyum uzunlugu &b (0) =3,7-12 nm.
&(0)=1,6-36nm.

Niifuz etme derinligi 2 (0) = 85— 180 nm.

Enerji aralig1 A(0)=1,8-7,5meV

Debye sicakligi ®p =750-880 K

Kritik Akim Yogunluklar J.(42K,0T)>10" Acm?

Je (42K, 4T)=10° Acm?
Je (42 K, 10 T) > 10° A cm?
Je (25K, 0T) > 5x108 A cm?
Je (25K, 2T)>10° Acm?

2.7 Kimyasal Katki Etkileri

Saf MgB2’nin zayif aki perginlenmesi ve diisiik Jo, He2 ve Hir degerlerinden dolay1
uygulamalar i¢in ¢ok ilgi ¢cekmedigi goriilmektedir. MgB>’de kritik akim yogunlugunun
onemli bir artigia farkl tipteki kimyasal katki malzemeleri ile ulagilabilmistir. MgB2’nin
39 K’lik T¢’den faydalanmak i¢in hem {ist kritik alan1 hem de Jc’yi arttrmak gereklidir.
Bunu basarmak i¢in kimyasal katkilama (Dou vd. 2002, Soltanian vd. 2003, Wilke vd.
2004, Senkowicz vd. 2005, Chen vd. 2005c, Ma vd. 2006a), aydilatma (Bugoslavsky
vd. 2001) ve farkli termo-mekanik isleme tekniklerini (Serquis vd. 2003c, Flukiger vd.
2003a, Glodacker vd. 2003, Glowacki vd. 2003) iceren bir¢cok teknik denenmistir.
Kimyasal katkilama basit ve kolaylikla gerceklestirilebilecek bir tekniktir.

2.7.1 C- kaynag katkilama

MgB2’de kritik akim yogunlugunun (J¢) 6nemli bir artisma SiC, C, B4C, karbon
nanotiipler (KNT), hidrokarbonlar, karbonhidratlar vb. karbon igeren bilesiklerle
kimyasal katkilama araciliiyla ulasilabilmistir. C, bor atomlarmnin yerine gegerek MgB:
yapisina girer ve bundan dolay1 Jc ve He, iki-banth MgB2’de safsizlik sagilmasindan
dolayr 6nemli Olgiide artar. Birkag grup karbon katkisinin MgB2’deki siiperiletkenlige
etkilerini caligmiglardir. Nano-SiC katkis1 MgB2’ye yapilan ilk nano katkilamadir.
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Mickelson vd. uygun bir karbon kaynagi olarak B4C’yi ilk kez kullanmislardir
(Mickelson vd. 2002) ve Ribeiro vd. de bir karbon kaynagi olarak B4C’nin yiiksek
potansiyele sahip oldugunu rapor etmislerdir (Ribeiro vd. 2003a). B4C’nin ayrisma
stirecinden dolay1 oldukga aktif C pargaciklar1 olusmaktadir.

Ancak onlar daha yiiksek 1s1l islem sicakligi ve daha uzun 1s1l islem siiresi gerektigini
gostermisglerdir. Dou vd. bir karbon kaynagi olarak SiC kullanarak karbon katkili
MgB:’nin siiperiletkenlik 6zelliklerini iyilestirdigini rapor etmislerdir (Dou vd. 2003b).
Bu katki malzemesi diigiik bir 1s1l islem sicakligi (650 °C) gerektirir.

Cizelge 2.5 daha once arastirilan ve farkli dergilerde yaymnlanan farkli C-kaynakl katkil
MgB: kiilge, tel ve seritlerde Jc, Hcz, Hirr, aki perginlemesi ve bag olusumunun 6nemli

artisini gostermektedir.

Cizelge 2.5 Katki malzemesi olarak rapor edilen C-kaynaklar1

C-kaynag cesidi Referans
C ve nano-C Takenobu vd. 2001, Ferdeghini vd. 2005
B.C Mickelson vd. 2002, Lezza vd. 2006
SiC Dou vd. 2002, Matsumoto vd. 2006

Karbon nanotiip

Wei vd. 2003, Serquis vd. 2007

Elmas

Zhao vd. 2003, Cheng vd. 2003a

Grafit

Xu vd. 2004, Shekhar vd. 2007a

Polimerler (PCS & PVA)

Vajpayee vd. 2007, Shcberbakova vd. 2007

Hidrokarbonlar

Yamada vd. 2006, Kim vd. 2008

Karbonhidratlar

Zhou vd. 2007, Hossain vd. 2007, Gao vd. 2007

Karbitler Yamamoto vd. 2006, Wilke vd. 2005
Na,COs Ueda vd. 2004
Silikon Yag1 Wang vd. 2007

2.7.2 Tek element katkilar

Hem metal hem de metal olmayan bazi elementler Mg atomu ile yer degistirebilir ve bazi
elementlerde B atomu ile yer degistirebilir. Farkli dergilerde yaymlanmis olan MgB2’de

kullanilmis katki malzemesi olarak metal/metal olmayan elementlerin uzun bir listesi
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vardir. Tiim tek element katki malzemeleri MgB: siiperiletken malzemelerdeki J¢’ye

pozitif etkiler yaratmamaistir.

Cizelge 2.6 Katki malzemesi olarak rapor edilen tek elementler

Metal/Metal olmayan element cesidi Referanslar

Al Pena vd. 2002, Xu vd. 2006a

Li Cimberle vd. 2002, Li vd. 2003

Si Cimberle vd. 2002, Wang vd. 2003
Zn Martinez vd. 2003

Cu Kazakov vd. 2001, Hishinuma vd. 2006
Be Ahn vd. 2002

Mn Cheng vd. 2003b, Xu vd. 2001

Nb Yamamoto vd. 2002

Ti Zhao vd. 2002a

Fe Jin vd 2001, Kuroda vd. 2006

Co Kuhberger ve Gritzner 2002, Kuzmann vd. 2002
Ni Moritomo ve Xu 2001

Zr Feng vd. 2001, Yan vd. 2006

Na Toulemonde vd. 2003, Li vd. 2001
Ag Sun vd. 2002, Shekhar vd. 2007b
Mg Hinks vd. 2002

B Hinks vd. 2002

Sn Kuhberger ve Gritzner 2002
Mo Cheng vd. 2003b

Ca Cheng vd. 2003b, Toulemonde vd. 2003
Y Cheng vd. 2003b

Pb Gu vd. 2003

Ir Sekkina ve Elsabawy 2003

\% Trociewitz vd. 2003

) Eom vd. 2001
Au Xu vd. 2003

Cd Wang vd. 2004

La Kimishima vd. 2004, Shekhar vd. 2005
Ta Prikhna vd. 2002

Hf Goto vd. 2003, Kovac vd. 2004a

w Kovac vd. 2004a
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Cizelge 2.6 Katki malzemesi olarak rapor edilen tek elementler (devam)

F Sekkina ve Elsabawy 2002
In Tachikawa vd. 2003a, Tachikawa vd. 2003b
Bi Zhang vd. 2007

2.7.3 Diger bilesik katkilari

Katki malzemesi olarak MgB>’de kullanilmis olan bir¢ok oksit, silikat, borid ve hidridler

vardir.
2.7.3.1 Oksitler

Cizelge 2.7 Katki malzemesi olarak rapor edilen oksitler

Bilesik Cesidi Referanslar
Al>,O3 Delfany vd. 2004, Rui vd. 2004
C0304 Awana vd. 2006
Dy,03 Chen vd. 2006
Ho,03 Cheng ve Zhao 2006
Fe,0s Prozorov vd. 2003
SiO; Matsumoto vd. 2003, Perner vd. 2005b
MgO Soltanian vd. 2001, Liao vd. 2003b
TiO; Zhao vd. 2002b, Kishan vd. 2007
Zn0; Chen vd. 2004
Y203 Wang vd. 2002
ThsOr Vinod vd. 2008
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2.7.3.2 Silikatlar

Cizelge 2.8 Katki malzemesi olarak rapor edilen silikatlar

Bilesik Cesidi Referanslar
ZrSi Ma vd. 2003, Matsumoto vd. 2004, Ma vd. 2006b
WSi; Ma vd. 2003, Ma vd. 2004
Mg.Si Matsumoto vd. 2004, Jiang vd. 2005b
MoSi; Zhang vd. 2006

2.7.3.3 Boridler ve hidridler

Cizelge 2.9 Katki malzemesi olarak rapor edilen boridler ve hidridler

Bilesik Cesidi Referanslar
ZrB; Bhatia vd. 2005, Zhang vd. 2006, Yamamoto vd. 2002
NbxB: Yamamoto vd. 2002, Nakane vd. 2005b
TiB; Xu vd. 2005, Xu vd. 2006b
wB Fujii vd. 2003
ZrH; Xu vd. 2007

2.8 Diger Katki Malzemeleri ile Karsilastirildiginda Karbonhidratlar Neden
Ozeldir?

Onceki boliimde tartisilmis olan C-igeren katki malzemelerinin farkli tipleri arasinda
MgB:’ye SiC katkisi ile alan altinda yiiksek Jc (H), He2 ve Hirr degerlerine ulagilmistir
(Dou vd. 2002, Dou vd. 2004, Zheng vd. 2004). Bu ulasilan yiiksek degerler bircok
arastirma grubu tarafindan da dogrulanmistir ve simdiye kadar elde edilen bu degerler
heniiz geg¢ilememistir. Yiiksek alanlarda en yiiksek Jc degerlerine SiC katkili MgB:
tellerde ulasildig1 dogrudur. Fakat sifir ve diisiik alanda zayif 6zellikler gostermektedir.
Nano boyutta baslangi¢ tozlar1 pahalidir. Baslangi¢ tozlarindaki nano katkilar her zaman
topaklanmaktadir. Farkl bigimdeki C katkilamasi i¢in borun karbon ile yer degistirmesi
MgB2’nin olugma sicakligindan baslayarak ayni sicakliklarda miimkiin olmayabilir. Bu

yiizden tam bir yer degistirme etkisi i¢in oldukga reaktif taze C iiretmek imkansizdir. C
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yer degistirmesi i¢in benzen gibi hidrokarbonlar kullanilmistir (Yamada vd. 2006). Ancak

C ilave seviyesi bu bilesiklerin yliksek uguculugundan dolay1 sinirhdir.

Bu problemi ¢6zmek igin katki malzemesi olarak ¢esitli karbonhidratlar (DL-malic asit,

DL- tartaric aist vb.) kullanilmistir. Karbonhidrat katkilamasmin 6nemli avantajlart:

(1) Karbonhidratlar, pahali nano katki malzemelerinden daha ucuzdur.

(2) Karbonhidratlar bir ¢6ziicii i¢inde ¢oziilebilir. Bundan dolay1 karisim B tozu ile
camur olusturabilir. Coziicliniin buharlastirilmasindan sonra B tozu yiizeyi
iizerinde karbonhidrat bir kaplama olusturur.

(3) Karisimdaki karbonhidratlar daha diisiik sicakliklarda erir ve MgB2’nin olusma
sicakligmin altindaki sicakliklarda ayrisir. Bundan dolay1 atomik 6lgekte oldukca
reaktif ve taze C tretilmis olur.

(4) Bu sekilde elde edilmis olan C’nin yiiksek reaksiyon vermesinden dolay1 bor
yerine karbon ge¢mesi MgB>’nin olusma sicakligindaki sicakliklarda meydana

gelebilir.

2.9 AKki Percinlemesi

Ak1 percinlemesi MgB, gibi akim-tagiyan bir tip-II siiperiletkendeki manyetik aki
cizgilerine etkiyen Lorentz kuvvetine ragmen bu aki ¢izgilerinin hareket etmedigi
(tuzaklanmis veya “per¢inlenmis” oldugu) yerde gergeklesen bir olaydir. Bu olay, tip-I
stiperiletkenlere manyetik alan niifuz edemedigi i¢in (Meissner-Ochsenfeld etkisi) bu

stiperiletkenlerde meydana gelmeyebilir.

Aki percinlemesi siiperiletkenlik uygulamalarinda 6nemlidir ve oldukga ilgi cekmektedir.
Herhangi bir siiperiletkende var olan atomik veya kristal kusurlari, dislokasyonlar,
tanecik smirlari, bosluklar, nokta kusurlari, zorlanmalar, ikiz diizlemler, safsizliklar ve
ikinci fazlar etkin percinlenme bolgeleridir. Aki perginlemesi siiperiletkenin farkli

parametreleri uygun hale getirilerek J¢’yi maksimize etmek igin iyilestirilebilir.

42



Katsura vd. saf MgB.’de daha kiigiik tanecik biiyiikliigiinden dolay1 daha biiyiik alanli

tanecik sinirlarinin, perginleme merkezlerinin kaynagi olabilecegini rapor etmislerdir

(Katsura vd. 2007).

Katkisiz (Zhu vd. 2001) ve C-katkili (Soltanian vd. 2003) MgB2’deki TEM c¢aligmalar1
percinleme merkezleri olarak davranan &-6lgekteki tanecikler-i¢i safsizliklarin varligini
ortaya koymasina ragmen bu tip safsizliklar sadece oldukca diisiik J¢’ye sahip olan MgB>
kristallerde gozlenmektedir. Bundan dolay1 benzer tanecikler-i¢i mikroyap: uygun Jc
ozellikleri ile polikristal tel ve seritler de beklenmeyebilir. Cilinkii daha kiigiik tanecik
biiyiikliigiine sahiptirler (Flukiger vd. 2003a).

Su ana kadar rapor edilmis olan en iyi katki malzemelerinden biri olan SiC, MgB:
tanecikleri i¢inde ¢ok miktarda nano boyutta (5-30 nm) bozulmalara yol agmistir (Dou
vd. 2002, Dou vd. 2003b) ve bu bozulmalar aki g¢izgilerini giicli bir sekilde
percinleyebilir. SiC, stvi Mg ve amortf bor ile 1s1l islem sicakliginda reaksiyona girdiginde
SiC nanoparcaciklar1t MgB: olusturmak i¢in ¢ekirdek bolgeleri olarak davranacaktir ve
Mg2Si; BC, reaksiyona girmeyen Si ve diger reaksiyon iiriinleri gibi siiperiletken olmayan
fazlar tanecikler i¢inde bulunabilir (Dou vd. 2002, Dou vd. 2003b, Hata vd. 2006).
SiC’deki bazi karbonlar B atomlar1 ile yerdegistirebilir ve bor diizlemlerinde diizensizlik
olusturabilir. Vinod vd. tarafindan rapor edildigi gibi bu durum ¢ bant sagilmasinin

artmasina ve bundan dolay1 da He2’de bir artisa yol agacaktir (Vinod vd. 2007Db).

2.10 MgO Olusumu ve Etkileri

Bir¢cok grup MgB2’nin siiperiletkenlik 6zelliklerine MgO’nun etkilerini ¢aligmiglardir.
Kovac vd. ex-situ MgB: tellerin J. 6zelliklerine ticari MgB> tozlarindaki MgO igeriginin
etkilerini rapor etmislerdir (Kovac vd. 2004b). Onlar MgO miktarmm artmasiyla
tanecikler-aras1 baglantim katiilestigini iddia etmislerdir. Fakat daha iyi dagilmig ve
daha kiiclik tanecik biiyilikligline sahip MgO parcaciklarmin aki perginlemesini
gelistirdigini de rapor etmislerdir. MgO oksijen atmosferindeki filmlerin izotropik
percinlemeye sebep oldugunu gostermektedir (Haruta vd. 2005). Fakat tanecik
smirlarindaki fazla oksit fazlarmin kotii etkisi tanecik baglantisinin kotiilegmesine yol

agar.
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Jiang vd. nano boyuttaki MgO parcaciklarmin MgB2’nin manyetik ve transport Jc
degerlerini arttirmak i¢in etkili oldugunu da dogrulamislardir (Jiang vd. 2005c). Onlar
katkr miktarinin agirlikga % 1,25’den az oldugu durumda kritik sicakligin (T¢) onemli
Olgiide degismedigini gozlemlemislerdir. Fakat nano-MgO miktarmin daha da
arttirllmasinin T¢’de siddetli bir diisise yol ag¢tigini bulmuslardir. Jc artisinin katki
miktarmin agirlik¢a % 5°den daha kiigiikk oldugunda gerceklestigini fakat en uygun
degerin agirlikca % 1,25°de oldugunu gostermislerdir. Bu sonug tanecikler arasindaki
baglantiin ve MgB: siiperiletkeninin aki percinleme yeteneginin MgO fazinin miktarina
cok hassas bir sekilde bagl oldugunu dogrulamaktadir. Transport ve manyetik Jc
sonuglar1 sirasiyla sekil 2.25 - 2.26’da gosterilmistir.
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\%‘g% —A—25% |
N —0— 5%
~ 10° SN 1
g N
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e

42K \g&\

Applied field (T)

Sekil 2.25 Farkli miktarlarda nano boyutta MgO ilaveli MgB./Fe seritlerin transport Jc
Ozelliklerinin alan bagimlilig

Olgiimler 4,2 K’de ve serit yiizeyine paralel alanlarda gergeklestirilmistir (Jiang vd. 2005c).

5.0

#H (T)

Sekil 2.26 Farkli miktarlarda nano boyutta MgO ilaveli MgB2/Fe seritlerin 5,20 ve 30
K’de manyetik Jc 6zelliklerinin alan bagimliligi (Jiang vd. 2005¢)
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Kim vd. MgO olusumunun mekanizmasini Gibss serbest enerjisinin yorumlanmasi ile
aciklamiglardir (Kim vd. 2007). MgB: iginde MgO olusumu igin temel sebep, havadaki
Mg’nin potansiyel bir oksijen tutucu olarak davranmasindan dolayr muhtemeldir. Yani

az miktarda da olsa MgO baslangi¢ malzemelerinde zaten bulunmaktadir.

2.11 MgB: i¢cin Market ve Gelecekteki Beklentiler

MgB: malzemesinin 0Ozellikle medikal alanindaki endiistriyel uygulamalar ig¢in
(stiperiletken MRG magnetlerde kullanilmaktadir) hali hazirda var olan siiperiletkenler

ile yarisma potansiyeline sahip oldugu ispatlanmistir.

MgB: iletkenlerinin kullanimini1 esas alan g¢ok iyi bilinen bir sirket olan “ASG

Superconductors” bir agik MRG magnet tasarlamaya baglamistir.

MgB. pratik uygulamalar i¢in ekonomik bir malzemedir ve MgB2’nin
maliyet/performans orant hem Mg hem B ve hem de kullanilan kilif malzemelerinin ucuz
olmasindan dolay1 diger siiperiletkenlerden daha diisiiktiir. MgB> uzay uygulamalar1 gibi
6zel hafif uygulamalar i¢in de uygundur. Ciinkii yogunlugu 2,6 g cm’tiir. Bu deger diger
stiperiletkenlerden ve bakirdan daha diisiiktiir. Hyper Tech Research Inc, Columbus
Superconductors ve diger firmalar yiiksek Jc (H) degerlerine sahip uzun boylarda ¢ok

damarli MgB: iletkenleri gelistirmiglerdir.

Aslinda MgB2’nin yeni nesil yiiksek alan manyetik malzemesi ve héalihazirda kullanilan
NbTi ve NbsSn iletkenlere giiglii bir rakip olma potansiyeli kanitlanmigtir. Cizelge
2.10’da Iwasa vd. tarafindan rapor edilmis olan farkli performans faktorlerine gore farkl
tipteki stiperiletkenlerin bir karsilastirmasi goriilmektedir (Iwasa vd. 2006). Magnet
uygulamalarinin diginda MgB: iletkenlerinin 1 T’lik alanlarda ve 25 K civarindaki
sicakliklarda siiperiletken transformatdrlerde, motorlarda ve iletim kablolarinda
kullanilma potansiyeli vardir (Vinod vd. 2007b). Birka¢ uzun boyutta iletken zaten
iiretilmis ve farkl iireticiler tarafindan miisterilere teslim edilmistir. 20 K’de sogutma-
stvisiz bir ortamda calisabilen biliylik bir MRG magnet yapilmis ve basariyla test
edilmigtir. Sekil 2.27°de ¢esitli durumlarda MgB2’nin gelecekteki yol haritasi
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goriilmektedir. Bu durum, MgB2’nin siiperiletken malzemeler iginde gelecekteki

markette birinci aktorlerinden biri olacagini isaret etmektedir (Braccini vd. 2007).

Cizelge 2.10 MgB., BSCCO ve Nb-Ti i¢in parametre degerleri

Malzeme Parametre Degeri
MgB:> Doluluk Faktorii % 17
Je (1T, 25K) 5,7 kA/cm?
Tletken Maliyeti (1 T, 25 K) 2,4 €/kAm
Malzeme Maliyeti 0,14 €/cm®
Uretim Hiz1 8 - 14,5 m/sa
Malzemeden elde edile verim % 15 - 30
BSCCO Je (0,005 T, 77 K) 9,1 kA/cm?
Tletken Maliyeti (0,005 T, 77 K) | 91 €/kA m
Malzeme Maliyeti 8,2 €/cm®
Uretim Hizt 8 misa
Malzemeden elde edile verim % 15
Nb-Ti Doluluk Faktorii % 20
Je (2T, 4,2K) 77 kAlcm?
Iletken Maliyeti (2 T, 4,2 K) 0,91 €/kA m
Malzeme Maliyeti 8,2 €/cm®
Uretim Hiz1 14,5 m/sa
Malzemeden elde edile verim % 15
2005 2006 | 2007 | 2008 [ 2009 | 2010 | 2011
| so0AcsiC2T 1 500A 10K 2T rl 500A20K:2T |
Critical 20.8mm P08 mMm o0.8mm
® curent _I 0.5 km I—-‘I 1km H : 10 km : —| Mass Production I'_"
§ Length 1-18 19-! 55‘ : 13-55 :
Mun‘.ﬁ'ament <| Filaments |_‘I F\Iamenrs H IF”EI’HEI’“S I
—| ¥17Am F{ w2sam  H  ¥o4am
Price { | l
Small test — 2t | 2Tsk H 2T2ok q
= coil I I |
8 15T:4.2K 3T42K ST.42K
0G magnel { PC-mode i“I PC-mode |-| PC-mode
E First Commercial Scale
g Applications Test mﬁz}(m" ..l GOAL |

Sekil 2.27 MgB: tel gelisimi ve ticari MgB2 magnetler i¢in yol haritasi
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3. MATERYAL ve YONTEM

3.1 Katkisiz ve Katkih Kiilge Numunelerin Hazirlanmasi

Bu boliimde katkisiz ve gesitli organik bilesik (anilin (CeHsNH2), hekzilbenzen (C12His),
silikon yagi1 ((-Si(CHs)20-)n), succinic asit (CsHsO4) ve phenyl methanone (C1sH1202))
katkil1 kiilce numunelerin tiretiminden bahsedilecektir. Bu numuneler katihal reaksiyon
yontemi ile tretilmiglerdir. Bu katki malzemelerinden bazilar1 sivi bazilar1 da kati
haldedir. Bu nedenle numunelerin hazirlanma asamasi birbirinden bazi farkliliklar
gostermektedir.  Oncelikle sivi  katkili  malzemelerin  hazirlanma  siirecinden
bahsedilecektir. Yukaridaki katkilanan numunelerden anilin, hekzilbenzen ve silikon yag1
stvt haldedir. Bu numuneler hazirlanirken baslangi¢ tozu olarak Mg (& 98, Alfa Aesar)
ve B (% 95-97, Sigma Aldrich) kullanilmistir. Belirlenen miktarda organik bilesikler
(anilin, hekzilbenzen ve silikon yag1) stokiyometrik oranda Mg ve B tozlar sekil 3.1°de

gosterilen bilyeli 6giitiictide 5 saat 150 rpm hiz ile dondiiriilmiis ve karistirilmastir.

Sekil 3.1 Retsch PM400 Bilyeli Ogiitiicii

Daha sonra hazirlanan bu karisimdan belirlenen miktarda toz alinarak 10 ton basing
altinda ve 13 mm c¢apinda numuneler sekil 3.2°de gosterilen pres ile preslenerek tablet

haline getirilmistir.
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Sekil 3.2 Specac marka pres ve 1,3 cm ¢apli kalip seti

Katihal reaksiyon yonteminde en 6dnemli agsamalardan biri de 1s1l islemdir. Siiperiletken
fazin olusmasi bu asamada gergeklesir. Bu numunelerden katkisiz, anilin ve hekzilbenzen
katkili numuneler Ar atmosferinde 10 bar basing altinda 850 °C’de 1 saat 1s1l isleme tabi
tutulmustur. Silikon yag1 katkili numune ise 600 °C’de 4 saat, 780 ve 900 °C’de 30 dakika
1s1l isleme tabi tutulmustur. Malzeme tiretiminde uygulanan 1s1l igslem stireci sekil 3.3’de,
1s1l islemin sematik gortinimii sekil 3.4’te ve kullanilan paslanmaz ¢elik tiip ve firin ise

sekil 3.5’te gosterilmistir.

Sicaklik (T)
A

60 dk bekletme

600 - 900 °C

finn ortaminda
sogutma

2

Zaman

Sekil 3.3 Malzeme iiretiminde kullanilan 1s1l islem siireci

Sekil 3.4 Isil islemin sematik goriiniimii
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Sekil 3.5 Isil islemlerde kullanilan paslanmaz celik tiip ve firm

Kat1 halde olan succinic asit ve phenyl methanone katkili numunelerin hazirlanma siireci
ise su sekildedir. Oncelikle bor ve belirlenen miktarda katki malzemeleri 100 rpm hizda
1 saat bilyeli 6giitiictide homojen bir karisim elde etmek i¢in siv1 halde bulunan etil toluen
(CoH12) ortaminda karistirma islemine tabi tutulmustur. Bu islemden sonra ortaya
camursu bir yap1 ¢ikmaktadir. Bu camursu karigim etil toluenin buharlagsma sicakligi ve
katki malzemelerinin ayrisma sicakliginda 3 saat vakum firininda kurutulmustur. Daha
sonra ise bu karigim tartilarak uygun miktarda Mg ile bilyeli 6giitiiciide 150 rpm hizda 5
saat karistirilmustir. Son karisimdan belirlenen miktarda toz alinarak sekil 3.2’de

gosterilen pres ile numuneler preslenerek 850 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmuslardir.

3.2 Katkisiz ve Katkih Tel Numunelerin Hazirlanmasi

Tez kapsaminda hem STTD ydntemi ile hem de TIT ydntemi ile tel {iretimi yapilmas1 ve
bu tellerin fiziksel ozellikleri arasindaki farklarin arastirilmasi planlanmistir. Bu
baglamda tasarimi arastirma grubumuz tarafindan yapilan ¢ok damarl tel liretimini
miimkiin kilan STTD sistemi ve TIiT sistemi tamamen yerli iiretim ile yapilmaya
calisilmustir. Bu sistemlerden TiT sistemi su anda ¢alisir durumdadir. STTD sisteminde
ise tez siiresi icinde bazi problemler ortaya ¢ikmis ve halen ¢6zliimii i¢in ugrasiimaktadir.
Bu nedenle STTD sistemi ile tel iiretimi gerceklestirilememistir. Ayrica TIT sistemi ile
iretilen tellerin STTD sistemi ile iiretilenlere gére daha yogun bir toz karigimina sahip
oldugu bilinmektedir. Bu nedenle her iki yontemle {iretilen tellerin karakterizasyonlarinin

karsilastirilmasi tam olarak miimkiin degildir.
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MgB2/Fe tek damarli tel in-situ TIT (Tiip Icinde Toz) yontemiyle iiretilmistir. Mg (% 98)
ve B (% 95 — 97) tozlar1 baglangig malzemeleri olarak kullanilmistir. Belirlenen miktarda
organik bilesikler (DL-Malic asit (C4sHeOs) (> % 99, Sigma Aldrich), DL- Tartaric asit
(C4He60s) (% 99, Sigma Aldrich), benzen (CeHs) (= % 99, Sigma Aldrich), toluen (C7Hs)
(% 99,8, Sigma Aldrich) ve hekzilbenzen (Ci2His) (% 99,8, Sigma Aldrich))
stokiyometrik oranda Mg ve B tozlari ile bilyeli dgiitiiciide karistirilmistir. Bu katki
malzemelerinden bazilar1 kiilge numunelerde oldugu gibi siv1 ve bazilar1 da kat1 haldedir.
Toz hazirlama islemi kiilge numunelerde oldugu sekildedir. Daha sonra, hazirlanan bu
karigim 150 mm uzunlugunda bir demir (Fe) tiip igerisine doldurulmustur. Fe tiipiin dis
capt 10 mm ve i¢ ¢ap1 8 mm’dir. Doldurma islemi hava ortaminda gergeklestirilmistir.
Tipin her iki ucu aliiminyum parcalar1 ile kapatilmistir. Bu sekilde hazirlanan
malzemeler istenen ¢apa kadar (yaklasik 1,8 mm) Tiibitak tarafindan desteklenen bir
proje ile tasarimi gergeklestirilen ve tamamen yerli iiretimle yaptirilan ve sekil 3.6 - 3.7°de
gosterilen cihaz ile ¢ekilmistir. Tel ¢ekme islemi birka¢ cm/s hizda konik seklinde
haddelerden gegirilerek yapilmistir. Uretilen teller 900 °C’de de 1 saat Ar atmosferi
altinda 1s1l igleme tabi tutulmustur. Daha sonra firin iginde sogumaya birakilmistir. Isitma

hiz1 5 °C/dak. ‘drr.

Sekil 3.7 TiT ydntemiyle tel iiretimi i¢in yaptirilan cihazin su andaki hali

50



3.3 Numune Karakterizasyonu
3.3.1 X-151m Kirinim

Mikroyap1 ve faz olusumu analizi X-1s11 kirmimi (XRD) ile incelenmistir. Orgii
parametreleri FullProf programi yardimiyla belirlenmistir. Bu arastirmada XRD cihazi
olarak sekil 3.8’de gosterilen Rigaku Miniflex 1l Desktop X-Ray Diffractometer
kullanilmistir. 1.5405 A dalgaboyuna sahip Cu - Ka 1smimi, 20 — 80° (260) araliginda
Bragg yasasi ile pikleri indekslemek i¢in kullanilmistir.

Sekil 3.8 Rigaku Miniflex Il Desktop X-Ray Diffractometer

Yar1 maksimumdaki tam genislik (FWHM) arastirilan numunelerde gézlemlenen ii¢ ana
pik i¢in ((100), (101) ve (110)) FullProf yazilimi ile belirlenebilir. Scherrer esitligine gore
FWHM degerindeki bir artis ayni zamanda tanecik biiyiikliigiinde asagidaki esitlikte

verildigi gibi bir azalmay1 isaret eder:

D, = 0.941 (3.1)
By, cosé

Bu esitlikte Dp kristal bityiikliigii, 4 dalgaboyu, f1. FWHM ve @ pik konumudur. Bu
esitlikten kristal blyilikligi pik genisliginin (FWHM) bir fonksiyonu olarak kolaylikla
hesaplanabilir.
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3.3.2 Taramah elektron mikroskobu (SEM)

Taramali elektron mikroskobu (SEM) bir goriintii elde etmek i¢in 151k yerine elektronlarin
kullanildig1 bir mikroskoptur. Bir 151k mikroskobu yerine SEM kullaniminin birgok
avantaji vardir. SEM biiyiik derinlikli bir alana sahiptir. Bu nedenle bir seferde odakta
olan biiylik miktardaki bir numuneyi bile incelememize olanak saglar. SEM ayni zamanda
yiiksek ¢Oziintirliiklii goriintiiler iretir. Cogu SEM cihazi sadece numunenin iletken
olmasini gerektirdiginden numune hazirlanmasi oldukca kolaydir. Yiiksek ¢oziiniirliige
sahip olmasi, biiyiik derinlige sahip odagi ve numune hazirlamasmin kolay olmasi
taramal1 elektron mikroskobunu bugiinkii arastirmalarda en ¢ok kullanilan cihazlardan
biri yapmustir. Cihaza bagh olarak ¢oziiniirlik 1 nm’den daha az ve 20 nm arasindaki
yerlerde diisebilir. SEM, enerji dagilimli X-1sm1 spektroskopisi (EDS/EDX) eki ile
donatilmigtir. EDS agirikli olarak kimyasal karakterizasyon i¢in kullanilan bir aractir.

Numunelerin elementel igerigini belirlemek i¢in X-151nmin enerji spektrumunu kullanir.

3.3.3 Diferansiyel termal analiz (DTA)

DTA bir test numunesi ve eylemsiz bir referans arasindaki herhangi bir sicaklik farkini
kaydederken benzer kosullar altinda numune ve referansin 1sitilmasini ve sogutulmasini
icerir. Bu diferansiyel sicaklik daha sonra zamana veya sicakliga karsi ¢izdirilir. Isiin
sogurulmasina veya yayilmasma yol agan numunedeki degisiklikler eylemsiz referansa
bagli olarak belirlenebilir. DTA ile herhangi bir numunenin 1s1l islem araligini tayin

edebiliriz. Numunelerin termal analizinde kullanilan cihaz sekil 3.9°da gésterilmistir.

Sekil 3.9 TA Instruments SDT Q600 TGA/DSC cihazi
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Tim numunelerin DSC o6lglimleri oda sicakligi ile 800 °C arasinda SDT Q600
Thermogravimetry cihazi kullanilarak alinmustir. Olgiimler 400 ml/dak yiiksek saflikta
Argon atmosferinde gergeklestirilmistir. Isil islem gérmemis Mg: B (1: 2) ve katkili
numuneler yaklasik 13 mg tartilarak 90 ul Al,O3 kap igine konulmus ve daha sonra tekrar
Al>O3 kapakla kapatilmistir.

3.3.4 T¢, Jc, He2, Hirr Olgiimleri

Malzemelerin kritik sicakligi (T¢) diamanyetik 6zelliklerin gézlemlenmeye bagladigi
sicaklik olarak tanimlanir. Uretilen numunelerin kritik sicakliklari ac alinganhk dlgiimleri
ile belirlenmistir. Ayrica st kritik alan (Hc2) ve tersinmezlik alani (Hir), direng (R) —
sicaklik (T) egrisinden (50 mA ac) Hez = 0,9 R (T¢) ve Hir = 0,1 R(T¢) alinarak belirlenir.
Malzemelerin miknatislanmasi (M) 5, 20 ve 30 K’ de 50 Oe/s’ lik tarama hiziyla 8 T’ ya
kadar zamanla — degisen bir manyetik alanda sekil 3.10’da gosterilen PPMS (Physical

Properties Measurement System Quantum Design) cihazi kullanilarak 6l¢tilmiistiir.

Sekil 3.10 Quantum Design PPMS cihazi

Fiziksel ol¢iim sistemi, manyetik alan akim kaynagi, sivi azot ceketli helyum tanki ve
tiim bu bilesenleri hassas bir sekilde kontrol edebilen Quantum Design Model 6000 ana
kontrolciisiinden meydana gelmektedir. Bu kontrolciide ise sicaklik kontrolciisii (1,9 K —
400 K) ve manyetik alan kontrolciisii (-8, +8 T) bulunmaktadir. Ana kontrolcii bilgisayar

tarafindan kontrol edilebilmekte ve veriler bilgisayar ortamina aktarimaktadwr. Bu
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sistem, ilgili modiilii degistirilerek gesitli 6l¢lim sistemlerine doniistiiriilebilmektedir. Bu
modiillerden manyetizasyon Ol¢limiinde kullanilan VSM modilii, sekil 3.11°de

gosterilmistir.

Titresim Orneklemeli manyetometre sistemindeki manyetizasyon Ol¢liimiinde temel
prensip, Ornegin algilama bobini yakininda bobinin eksenel ydniinde titrestirilmesi
sirasinda es zamanli olarak algilama bobininde etki ile voltaj olugturulmasi ve bu voltajin

Olctimiidiir.

Manyetik kritik akim yogunlugu (Jc), Bean modeli kullanilarak miknatislanma egrisinin

genigliginden hesaplanmistir (Bean 1964).

Ornegin icine girdigi algilama bobin seti/ l 3 ii

Lineer motor érnek siirticiisii

Sekil 3.11 VSM modiiliiniin s1v1 azot ceketli s1v1 helyum tankindaki konumlar1

Ust taraf gradiyometre, alt taraf ise algilama bobininin biiyiitiilmiis halini gdstermektedir.
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3.3.5 AC alinganlik 6l¢iim sistemi

AC alinganlik Sl¢timleri “Lake Shore 7130 AC Susceptometer” sistemi kullanilarak
gerceklestirilmistir. Bu sistem, karsilikli indiiktans 0Olglim yoOntemi ile manyetik
alinganlig1 sicakligin, uygulanan ac alanin genliginin ve frekansinin fonksiyonu olarak
Olgen bir sistemdir. Kapali devre sivi helyum kullanan bir sogutma sistemi ile 15 — 325 K
arasinda sicaklik kontrolii saglanabilmektedir. Sistemin i¢inde iki asamali CTI —
CRYOGENIC 350 cp Cold Head sogutma birimi bulunmaktadir. Bu sogutma birimi
helyum gazmin sikistirilip genisletilmesi prensibi ile sogutma yapmaktadir. Kroyostat
icindeki bobinlerden algilanan sinyaller EG & G PARS 5209 Faz Duyarl Detektor (FDD)
tarafindan sayisal olarak okunur. FDD, ara birim yardimiyla okudugu degerleri
bilgisayara aktarmaktadir. Sistemin kontrolii bu bilgisayar aracihigiyla yapilmaktadir.
Sistemin sicaklik kontrolii ise, Lake Shore DRC — 91CA iinitesi ile saglanmaktadir.
Olgiim alman malzemenin istenen sicakliklarda kararli olarak kalabilmesi igin 1s1
kaybmin 6nlenmesi gerekir. Bunun i¢in yliksek diizeyde vakum yapilmasi gereklidir.
Sistemdeki vakum molekiiler pompa ve rotary pompa yardimiyla yapilmaktadir. AC

almganlik 6l¢iim sisteminin semasi sekil 3.12°de gosterilmistir.

BILGISAYAR
|
[ L ]
DRC-91CA ACS KONTROL UNITESI KILITLEMELI
SICAKLIK YOUKSELTEG
KONTROLCUSU | 7
DC AKIM AC AKIM MOTOR
KAYNAGI KAYNAGI KONTROL
T ||
ADIM
MOTORU
Numune Cubugu
le—1
. Birincil Bobin Ikincil Bobin
: bobin 1
TISITICL §
aenallr bobin 2
: SICAKLIK
.t SENSORU
.. KROYOSTAT

Sekil 3.12 AC Alinganlik Ol¢iim Sistemi Semast
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4. ARASTIRMA BULGULARI

Bu boéliimde iiretilen kiilge ve tel numunelerin sirastyla yapisal, termal, elektriksel ve
manyetik karakterizasyonlarindan bahsedilecektir. Oncelikle iiretilen kiilce numunelere
ait sonuglar iizerinde durulacak daha sonra tel numunelere ait analizler hakkinda bilgi
verilecektir.

4.1 Saf ve Organik Bilesik Katkili Kiilce Numunelerin Yapisal, Termal, Elektriksel
ve Manyetik Karakterizasyonlar

Saf, hekzilbenzen, anilin, silikon yag, succinic asit ve phenyl methanone katkili MgB»
kiilge numuneler iiretilerek karakterizasyonlar1 gerceklestirilmigir. Bu boliimde iiretilen
numunelerin sirastyla yapisal, termal, elektriksel ve manyetik o6zelliklerinden

bahsedilecektir.

4.1.1 X- 1stm1 kirmmmm (XRD) analizleri

Uretilen saf ve katkil kiilce numunelere ait x- 1511 kirinim desenleri toz difraktometresi

ile ayrintil1 olarak incelenerek yap1 olusumlar1 hakkinda detayli bilgiler edinilmistir.

Hekzilbenzen (Ci2H1g) katkili MgB: kiilge numuneler katihal reaksiyon yontemi ile
iiretilmistir. Toplam MgB> miktarmin % 1, 2, 3, 4, 5 ve 6 molii kadar hekzilbenzen ilave
edilmistir. C12H1g Katkili ve katkisiz numunelere ait X-1sin1 kirmim (XRD) desenleri sekil
4.1°de gosterilmistir. Malzemelerin XRD desenleri analiz edildiginde bu desenlerin

hegzagonal MgB: faz1 ve az miktarda MgO safsizligin1 icerdigi goriilmektedir.

HB: CH,,
* Mg0
6 mol% HB

o
=3

5 mol% HB

1002
110

4 mol% HB

Siddet (Keyfi Birim)

I 3 mol% HB
|

L 2 mol% HB

J
1 I 1 mol% HB
1 |

N N “‘ . Undoped Mg?z

L T T T T
20 30 40 50 60 70 80
20 (Derece)

Sekil 4.1 Saf ve % 1-2-3-4-5-6 mol Ci12H1s katkili numunelerin X-1sin1 kirinim desenleri
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Cizelge 4.1°de katkisiz ve CioHig katkili numunelerin XRD desenlerinden FullProf
programi ile hesaplanan 6rgli parametreleri goriilmektedir. Bu degerler incelendiginde a
orgii parametresinin katki ile azaldi1 ve ¢ 6rgii parametresinin ise hemen hemen ayni1
kaldig1 anlasilmaktadir. a o6rgii parametresindeki bu kiiciilme karbon atomlar: ile bor
atomlarinin yerdegistirdigine isaret etmektedir (Kazakov vd. 2005, Senkowicz vd. 2005).
Bunun sebebi karbon atomunun yarigapinin (70 pm) bor atomunun yaricapmdan (85 pm)

daha kii¢lik olmasidir.

Cizelge 4.1 Saf ve C12H1g katkili MgB» numunelerine ait 6rgii parametreleri

Hekzilbenzen (Ci2H1g) miktar a-orgii parametresi (A) c-orgii parametresi (A)
(% mol)
0 3,08297 3,52624
1 3,07886 3,52180
2 3,08326 3,52598
3 3,07899 3,52359
4 3,07977 3,52365
5 3,06360 3,50921
6 3,08163 3,52474

Anilin katkili (CeHsNH2) MgB: kiilge numuneler de in-situ katihal reaksiyon yontemi ile
iiretilmislerdir. Toplam MgB> miktarinin % 0,2- 0,4- 0,6- 0,8 ve 1 molii kadar anilin ilave
edilmistir. Anilin katkil1 ve katkisiz numunelere ait X-1g1n1 kirmim (XRD) desenleri sekil
4.2°de gosterilmistir. Malzemelerin XRD desenleri analiz edildiginde bu desenlerin

hegzagonal MgB: faz1 ve az miktarda MgO ve Mg safsizligini igerdigi goriilmektedir.

W 02AN
04AN
—— 0BAN
08AN
1AN

002
110

Siddet (Keyfi Birim)

A J N
B |V S S——

20 40 60 80

20 (Derece)

Sekil 4.2 % 0,2-0,4-0,6-0,8-1 mol CeHsNH; katkili numunelerin X-151n1 kirinim
desenleri
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Cizelge 4.2°de anilin katkili numunelerin XRD desenlerinden FullProf programu ile
hesaplanan orgii parametreleri goriilmektedir. Bu degerler incelendiginde a ve c orgii
parametrelerinin katki miktar1 ile diizgiin bir dagilim gostermedigi goriilmektedir.
Ozellikle % 0,4 katkili numunede reaksiyona girmeyen Mg miktarinin ¢cok fazla oldugu

ve bundan dolay1 hesaplanan 6rgii parametrelerinde diislis gozlemlenmistir.

Cizelge 4.2 CeHsNH: katkili MgB2 numunelerine ait 6rgii parametreleri

Anilin (CeHsNH2) miktari a-orgii parametresi (A) c-orgii parametresi (A)
(% mol)
0,2 3,08388 3,561740
0,4 3,07040 3,562372
0,6 3,08746 3,562447
0,8 3,07530 3,561935
1 3,09113 3,563397

Silikon yagi [-Si(CHz3)20-]n katkili numuneler katihal reaksiyon yontemi ile tiretilmistir.
Toplam MgB: miktarinin agirlikca % 10’u kadar silikon yagi ilave edilerek numuneler
hazirlanmis ve farkli sinterleme sicaklik ve siirelerine tabi tutulmuslardir. Farkli 1s1l islem
sicakliklarinda tretilen katkisiz ve silikon yagi katkili numunelerin x-1gin1 kirmim

desenleri sekil 4.3’te gosterilmistir.

#Mg,Si
* Mg0

S Agrlika % 10 Si-yag, 900 °C/30 dakika

o
S

o
a S oy
(=3 = S =

Agrlicca % 10 Si-yag, 600 °C/4 saat

Siddet (Keyfi Birim)

Katkasiz MgB2, 900 °C/30 dakika
AL
Katkisz MgB2, 650 °C/30 dakika

V.

1 1 i 1 i 1 i
20 30 40 50 60 70
20 (Derece)

Sekil 4.3 650 ve 900 °C’de sinterlenmis katkisiz MgB> ve 600 ve 900 °C’de
sinterlenmis Si-yag1 katkili MgB2 numunelerin XRD desenleri
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Hem katkisiz hem de Si-yagi katkili MgB2 numunelerin XRD desenlerine bakilirsa
hegzagonal MgB: fazini ve az miktarda MgO fazini igerdigi goriilmektedir. 600 °C’de 4
saat sinterlenmis Si-yagi katkili MgB. numunesinde Mg:Si’ye ait pikler agikca
goriilmektedir. Ancak Mg>Si fazinin miktar1 daha yiiksek sicakliklarda sinterlenmis
malzemelerde 6nemli 6l¢lide azalmistir ve 900 °C’de sinterlenen numunelerde hemen
hemen yok olmustur. Saf ticari Si-yaginin ayrismasi 800 °C’de asagidaki reaksiyon ile

ger¢eklesmektedir:

(=SiC,H,0-)n—Si0 +2C +3H, - SiC + CO.

Diistik sicakliklarda sinterlenen malzemelerde Si-yagmin ayrigmasinin bir sonucu olarak
bir arada bulunan Si ve C’dan dolay1 SiC olusmayabilir. Bu nedenle XRD deseninde SiC
faz1 gozlemlenmemistir. Kimyasal olarak aktif Mg’nin Si ile reaksiyona girdigine ve
bunun da oldukg¢a diisiik sicakliklarda Si-yaginin ayrigsmasina sebep olduguna
inanilmaktadir. Artan C, MgSi ile birlikte MgB: tanecikleri igerisine gomiilecek ve

MgB: kristal 6rgiisiindeki B atomlarinin yerine gececektir.

Hem saf hem de Si-yag1 katkili numuneler igin a-orgii parametresi sinterleme sicakligmin

bir fonksiyonu olarak ¢izelge 4.3’te gosterilmistir.

Cizelge 4.3 Hem saf hem de Si-yagi katkili malzemelerin XRD deseninden hesaplanan
parametreleri

Numuneler Sinterleme a(Ad) | cla Zorlanma % FWHM
Kosullar:
MgB: + % 10 Si-yag1 | 600 °C, 4 saat 3,078 | 1,1434 0,575 0,676
MgB; + % 10 Si-yag1 | 780 °C, 30 dakika | 3,075 | 1,1465 0,475 0,6
MgB: + % 10 Si-yag1 | 900 °C, 30 dakika | 3,077 | 1,1444 0,44 0,55
Saf MgB; 650 °C, 30 dakika | 3,086 | 1,143 0,56 0,56
Saf MgB; 800 °C, 30 dakika | 3,085 | 1,1432 0,375 0,475
Saf MgB; 900 °C, 30 dakika | 3,084 | 1,1415 0,36 0,44
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Cizelge 4.3’ten de goriildiigii gibi saf ve agirlikca % 10 Si-yag1 katkili malzemeler i¢in
a-orgii parametresi sirastyla 3,086 °dan 3,078 A azalmustir. Farkli sicakliklarda sinterlenen
hem saf hem de katkili malzemeler i¢in c-6rgili parametresi hemen hemen sabit kalmistir.
Diisiik sinterleme sicakligindaki a-orgii parametresinin 6nemli miktardaki azalmas1 hem
C atomlar1 ile B atomlarinin yerdegistimesi hem de kristaldeki 6rgii zorlanmalarina sebep

olan kusurlarin olusumunu isaret etmektedir.

Cizelge 4.3’te ayrica farkli sicakliklarda sinterlenen saf malzemelerin c/a oranlar1 da
gosterilmistir. Avdeev vd. tarafindan Onerilen yonteme gore (Avdeev vd. 2003) C
yerdegistirmesinin miktar1 (Mg(B1xCx)2 deki X) asagidaki esitlik kullanilarak kolaylikla

hesaplanabilir:

x=17,5x A(cla) (4.1)

Burada A(c/a) bir saf malzeme ile karsilastirildiginda c/a’daki degisimdir. Si-yagi katkil
malzemelerdeki C(x)’in tam miktar1 sinterleme sicakligi 600°den 900 °C’ye kadar
artarken 0,004’ten 0,023’e arttig1 bulunmustur. Bu sonug 600 °C’lik diisiik sinterleme
sicakliginda bile C yerdegistirmesinin meydana gelebilecegini isaret etmektedir. Diisiik
sicaklik 1s1l iglem yontemi giiclii tanecik smir1 per¢inlemesine yol agtigindan dolay1 bu

bir karbon kaynag1 olarak Si-yagi kullaniminin avantajlarindan birisidir.

Cizelge 4.3’te ayrica hem katkisiz hem de katkili numuneler i¢in 6rgii zorlanmasmin
sinterleme sicakligi ile degisimi de gosterilmistir. Zorlanma artan sinterleme sicakligi ile
azalmaktadir. Bu durum yukarida bahsedildigi gibi tanecikler i¢indeki kusurlar ve C-
yerdegitirmesi ile agiklanabilir. Baska bir deyisle yliksek sicakliklarda sinterlenen
malzemeler i¢in tanecik bliylimesinden kaynaklanan kristallenmenin iyilesmesi
tanecikler i¢indeki kusurlar1 azaltabilir. Sonug olarak zorlanma ile T¢ arasinda giiclii bir
iliski vardir. 600 °C’de sinterlenen numune diger numunelere gore daha yiiksek zorlanma
degerine (~ % 0,57) sahiptir. Bu da MgBo tanecikleri i¢inde ¢esitli tuzaklanmis kusurlarin

ak1 per¢inleme merkezleri olarak davranabileceginin gostergesidir.

Cesitli XRD pikleri arasinda (110) pikinin yar1 ylikseklikteki tam genisligi (FWHM)

diizlem-i¢i kristallenme ile ilgilidir. Williamson-Hall’e gore hem zorlanma hem de
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tanecik biiylikliigi FWHM degerini etkileyebilir (Williamson ve Hall 1953). FWHM’nin
analizi ile 6rglideki mikro-zorlanma ve kristal biiylikliigii hakkinda bilgi sahibi olunabilir.
Cizelge 4.3’ten hem saf hem de katkili numuneler i¢in sinterleme sicakligi artarken
FWHM degerinin azaldig1 goriilmektedir. Scherrer esitligine gore FWHM degeri tanecik
buyiikligli ile ters orantihidir. Katkili numunelerin FWHM degerleri saf
numunelerinkinden daha biiytiktiir. Bu da sinterleme sicakligina bakilmaksizin katkili
numunelerdeki tanecik biyiikliigiiniin saf numuneninkilerden daha kiiciik oldugu

anlamina gelmektedir.

Succinic asit katkili (C4HsOs) MgB: kiilge numuneler katihal reaksiyon yontemi ile
iiretilmistir. Toplam MgB> miktarinin agirlikca % 10, 20 ve 30°u kadar succinic asit ilave
edilerek numuneler hazirlanmis ve MgO’nun elektronik ve siiperiletkenlik 6zelliklere
etkileri arastirilmistir. 900 °C’de 30 dakika sinterlenen katkisiz ve succinic asit katkili

MgB: kiilge numunelere ait x-151n1 kirmim desenleri sekil 4.4°te gosterilmistir.

* M g0
—~ | 3084
-
M g 2.2 =
I.F'. A,
L]
Q‘ 2054
E’ - A L g S
2 |108a
i A, |,
Saf MgB:
Y [ |
20 30 10 50 60 70

26 (Derece)

Sekil 4.4 Saf ve succinic asit katkili MgB: kiilce numunelerin XRD desenleri

Saf ve succinic asit katkili kiilge numunelerin XRD desenleri analiz edildiginde
hegzagonal MgB: fazinin olustugu ve az miktarda MgO safsizhigi bulundugu
goriilmektedir. Sekil 4.5°te ise iiretilen saf ve succinic asit katkili numunelerdeki MgO
miktarinin (Rietveld aritimi ile hesaplanan) artan katkilama miktar1 ile arttig:

goriilmektedir.
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Sekil 4.5 Saf ve succinic asit katkili MgB2 numunelerdeki MgO miktar1

Uretilen saf, % 10, 20 ve 30 succinic asit katkili numuneler igin hesaplanan MgO
miktarlar1 sirasiyla % 4,30, 4,33, 10,52 ve 16,63 tiir. Kovac vd. diizgiin dagilmis ve kiigiik
boyutlardaki MgO’nun tanecikler arasindaki baglantiyr gelistirmesinden dolayr MgB2
tellere yararli oldugunu rapor etmislerdir (Kovac vd. 2004b). Ancak MgO miktar1 ¢ok
oldugunda da aki perginlemesi zayiflar. Cok miktardaki MgO yalitkan ¢okeltiler olarak
MgB: tanecikleri arasinda kalir. Bu da numunenin etkin siiperiletken yiizey kesit alanini

kii¢iiltiir ve bundan dolay1 siiperakimlarin akmasima engel olur.

Sekil 4.6’da MgB, + CsHeOs numunelerinin Rietveld aritimi ile XRD verilerinden

hesaplanan a-orgii parametresinin katki miktarina gére degisimi gosterilmistir.
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Sekil 4.6 Saf ve succinic asit katkili numunelerin a- 6rgii parametresi. igteki grafik ise
succinic asit katkili MgB2 numunelerdeki ger¢ek C yerdegistirme miktarmni (X)
gostermektedir
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Sekil 4.6’dan % 10 katkili numunede a- 6rgii parametresinin keskin bir sekilde azaldig1
goriilmektedir. Ancak % 20 ve 30 katkih numunelerde ise az miktarda artig
gozlemlenmistir. Orgii parametresindeki bu degisim C atomlarmn, B atomlarinim yerine
gegmesinin bir sonucudur. Burada gozlemlenen ilging bir nokta ise % 10 katkil
numunede eklenen C’nin tamaminin B ile yerdegistirmis olmasidir. C4HgO4 miktar1 daha
da arttirilmasina ragmen (% 20 ve 30) a- 6rgii parametresi sadece bir miktar degigmistir.
Bu nokta ¢ok dnemlidir. Cilinkii MgB2’ye yapilacak olan katkilalama miktar1 smirhdir.

Burada oldugu gibi C yerdegistirmesi i¢in sadece % 10 succinic asit katkis1 yeterlidir.

Avdeev vd. Ongoriisiine gore succinic asit katkili numunelerdeki C-yerdegistirme
miktarmi belirlemek i¢in a- orgii parametresinin degerleri kullanilmigtir (Avdeev vd.
2003). Sekil 4.6’daki igteki grafikteki C yerdegistime miktar1 esitlik 4.1 kullanilarak
hesaplanabilir. Grafikten en yiiksek C yerdegistirme miktarmin % 10 katkili numunede
oldugu ve bu degerden sonra doyuma ulastig1 goriilmektedir. Bu, kademeli olarak katki
miktari arttirilmasina ragmen C yerdegistirmesi icin % 10 katki miktarmin yeterli olacagi

anlamina gelmektedir.

Phenyl (3-phenyloxiran-2-yl) methanone (CisH1202) katkili MgB: kiilge numuneler
kimyasal karigim yontemi ile tiretilmistir. Toplam MgB, miktarinin agirlikca % 5, 10 ve
20’s1 kadar CisH1202 ilave edilerek numuneler hazirlanmistir. Sekil 4.7°de saf ve

C15H120; katkilit MgB: kiilge numunelerin x-1s1n1 kirmim desenleri gosterilmistir.

*MgO s —— Saf MgB,
o Mg - —MgB,+%5C_H,.0,
I MgB, + % 10 C H 0O,
_ MgB, + % 20 C, ,H O,
g |
=)
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o
= - o
B | ” g = =
2 | ° . - &
2 mLJ:’J A Joan . ~
| J\h A Aer |
. . . . .
20 40 60 80
20 (Derece)

Sekil 4.7 Saf, % 5, 10 ve 20 C15H120:> katkilt MgB: kiilge numunelerin x-1gmi1 kirinim
desenleri
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Saf ve C15H120; katkili kiilge numunelerin XRD desenleri analiz edildiginde az miktarda
MgO ve Mg fazi ile birlikte hegzagonal MgB: yapisinin agik¢a olustugu goriilmektedir.
Uretilen numunelerdeki MgO yiizdesi (Fmgo) esitlik 4.2 ile hesaplanmistir (Lee vd. 2010):

|
Fugo (%) = —2>-*100 (4.2)

MgB,

Saf, % 5, 10 ve 20 C15H120- katkili numuneler igin Fmgo degerleri sirasiyla % 3, 4, 6 ve
12°dir. MgO miktarmin o6zellikle diisiik katki miktarlarinda yeterince diisiik oldugu
goriilmektedir. Bu bulgular C15H1202nin i¢erdigi diistik oksijen miktar1 ve vakum altinda
yapilan 6n 1s1l islem agisindan degerlendirilebilir. XRD verilerinden hesaplanan orgii

parametreleri ¢izelge 4.4 te verilmistir.

Cizelge 4.4 Saf ve C15H120; katkili numunelerin FullProf programi ile hesaplanan 6rgii
parametreleri

Ci5H1202 Miktar1 (%) a(A) c(A)
0 3,08297 3,52624
5 3,07961 3,52113
10 2,97074 3,45102
20 3,05759 3,49679

4.1.2 Taramah elektron mikroskobu (SEM) analizleri

Uretilen saf ve katkili MgB; kiilge numunelerin mikroyapilari, taramali elektron
mikroskobu goriintiileri ile detayli bir sekilde incelenmistir. Sekil 4.8 - 4.9°da katkisiz,
hekzilbenzen ve phenyl methanone katkili kiilge numunelerin 5000 kez biiylitiilmesi

sonucu elde edilen SEM goriintiileri goriilmektedir.

Sekil 4.8°de verilen saf ve hekzilbenzen katkili numunelere ait SEM goriintiileri analiz
edildiginde MgB2’nin karakteristik tanecikli yapisinin {iretilen numunelerin hepsinde

olustugu ve ayrica tiim numunelerin homojen oldugu gozlenmektedir. Ancak az miktarda
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da olsa gozenekli yap1 dikkati gekmektedir. SEM goriintiilerinden parcacik biiytikliiglintin

1 pm’nin altinda oldugu tahmin edilmektedir.

Sekil 4.9’da ise saf ve phenyl methanone katkili kiillce numunelere ait SEM
goriintiilerinden % 5 katkili numunenin tanecikleri arasinda ¢ok kiiciik bosluklarla birlikte
biiyiik kristal taneciklerinin olustugu agik¢a goriilmektedir. Diger yandan % 10 katkili
numunede ise ignemsi bir tanecik yapisinin olustugu gozlemlenmistir. Reaksiyon
stirecinin oldukga kritik ve baslangi¢ katki miktarina tamamen bagli oldugu bulunmustur.
Bu bulgular daha sonraki boliimlerde iizerinde durulacak olan hem termal hem de
manyetik 6l¢lim sonuglari ile de biiyiik bir uyum i¢indedir. Termal dlgtimlerden % 5
katkili numunenin kat1 - kati reaksiyon sicakliginin daha diisiik oldugu ve bunun
sonucunda MgB: olusumunun daha erken basladigi gézlemlenmistir. Ancak % 10 katkili

numunede ise kat1 - kat1 reaksiyon sicakliginda bir artig oldugu ve bunun sonucunda Mg

ve B arasindaki reaksiyonun geciktigi goriilmektedir.

Sekil 4.8 5000 kez biiyiitmedeki a. katkisiz, b. 1HB, c. 2HB, d. 3HB, e. 4HB, f. 5HB, g.
6HB numunelerine ait SEM goriintiileri
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Sekil 4.9 a. Saf, b. % 5, ¢. % 10 phenyl methanone katkili MgB: kiilge numunelerin
SEM fotograflari

4.1.3 Termal analizler

Uretilen saf, hekzilbenzen, anilin ve phenyl methanone katkili kiilge numunelerin uygun
1s1l islem sicaklik arahigini belirlemek igin diferansiyel taramali kalorimetri (DTK)

Olgtimleri almmustir. Bu 6l¢iim sonuglar sekil 4.10 - 4.12°de gosterilmistir.

Sekil 4.10 - 4.11°deki hekzilbenzen ve anilin katkili kiilge numunelere ait grafikler analiz
edildiginde, tim Ol¢iim sonuglarinda 2 adet ekzotermik ve 1 adet endotermik pik
gozlemlenmektedir. Ilk ekzotermik pik Mg (kat1) — B (kat1) etkilesmesini isaret
etmektedir. Ilk MgB; olusumu bu sicaklik degerinde baslamaktadir. Cizelge 4.5 - 4.6’da
hekzilbenzen ve anilin katkili numunelere ait kat1 — kat1 etkilesme baslangi¢ sicakliklari
(To) verilmistir. Olgiimlerdeki endotermik pikler ise 647 ile 651 °C araliginda
degismektedir. Bu pik stokiyometrik karisimdaki Mg’nin erime sicakligidir.
Grafiklerdeki 2. ekzotermik pik ise Mg (sivi) + B (kat1) etkilesmesi sonucu MgB:
olusumunu isaret etmektedir. Bu sicaklik degerleri (Tp) de cizelge 4.5 - 4.6°da verilmistir.
Grafiklerden dl¢timlerin alindigt 800 °C’ye kadar MgB2 olusumunun hala devam ettigi

goriilmektedir.
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Sekil 4.10 Saf ve hekzilbenzen katkili MgB: kiilge numunelerin DTK egrileri

67



— o
i 3
f I8
s A fh
g 1 3 = b [
= P ""- E \.\ |
= SN H e I I ‘=
o - e il =S T i
M - [ 2 ™ '
= SN [ \ )
T ) N = i N,
o | . o | Ny
3 \ z 1 |
= . || S - | e
% | Ekzotermik \ ~ = h
\ i
2 e !
. 2
T T T T T T
400 500 600 700 800 400 500 GO0 700 800
Sicaklik (°C) Sicaklik (°C)
04AN 06AN
sl "
I _ |
— . i E \
= . = - 4
= N = N 4
& | = e |
g [~ ~ \ 5 e~/ \
@ S % o {
< Vo AN = AW, s
=y I e z W .
5 | = M -
x Iy < |
= | Z i
& ‘\ - I
i |
l
T T T T T T T T T T
400 500 600 700 800 400 500 600 700 800
Sicaklik (°C) Sicaklik (°C)
—— 08AN
£ AN £
o . T =] Y
= ™~ = { .
o - s ! -
() - 1) / T ;
S . / . 7
< SR S -
ot i \ z ~
- R
= I S = L A
k) | - z I
It i
| I
Il v
T T T T T T
400 500 500 700 800 400 500 600 700 800
Sicaklik (°C) Sicaklik (“C)

Sekil 4.11 Saf ve anilin katkilt MgB: kiilce numunelerin DTK egrileri

Termal agidan bakildiginda hekzilbenzen ve anilin katkilamasi ile iiretilen numunelerin,
kat1 — kat1 etkilesme sicakliklarini oldukega diisiik sicakliklara ¢ektikleri goriilmektedir.
Pik sicakliklarinda meydana gelen dalgalanma ise termogravimetri Olclimleri
incelendiginde katk1 oranina bagl olarak kiitle kayb1 sonrasi belirli sicakliklarda Mg’ nin
oksitlenmesi ile ilgili olup, bu olaya eslik eden ekzotermik olaymda bu durum igerisine
karigmasi sonucu degisiklikler ortaya ¢ikarmaktadir. Ayrica gizelge 4.6’ dan da goriildiigii

gibi % 0,4 anilin katkili numunede bol miktarda Mg’ nin reaksiyona girmemesinden
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dolay1 kat1 — kati etkilesme sicakligmin diger katkili malzemelere gore daha fazla diistiigi

goriilmektedir.

Cizelge 4.5 Uretilen saf ve hekzilbenzen katkili numunelere ait termal parametreler

Numune ismi To (°C) Tp (°C)
Saf 491,6 532
2HB 483,5 508,6
3HB 467,4 505,3
4HB 448 481.9
5HB 448,8 505,3
6HB 444 4674

Cizelge 4.6 Uretilen anilin katkili numunelere ait termal parametreler

Numune ismi To (°C) Tp (°C)
02AN 459,32 498,87
04AN 418,97 446,41
06AN 436,72 484,34
08AN 454,48 505,32
1AN 453,67 494,03

Phenyl methanone katkili MgB: kiilge numunelere ait DTK egrileri sekil 4.12’de
gosterilmektedir. Bu egrilerde de tipki anilin ve hekzilbenzen katkili numunelerde oldugu
gibi bir endotermik pik ve iki ekzotermik pik vardir. Kati - kat1 reaksiyonunun baglangic
sicakliklar1 (Ty) ve ilk ekzotermik pikin pik sicakliklar: (Tp1) cizelge 4.7°de verilmistir.
Diger yandan endotermik pikin pik sicakliklar1 646,8 ve 648,2 °C arasinda degismektedir.
Bu pikler magnezyumun erime sicakliklarma (Tm) karsilik gelmektedir. ikinci ekzotermik
pik ise stvi Mg ve kat1 B arasindaki siv1 - kati reaksiyonunu isaret etmektedir. Bu pik i¢in
sicaklik degerleri de ¢izelge 4.7°de gosterilmistir. Sekil 4.12°de dl¢iimlerin alindigi 800

°C’ye kadar MgB:> olusumunun hala devam ettigi goriilmektedir.
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Sekil 4.12 Saf ve C15H120; katkili MgB; kiilge numunelere ait DTK egrileri

Cizelge 4.7 Saf ve C1sH120; katkili MgB2> numunelerin termal analizlerinden elde edilen

sonuglar
CisH1202 Miktari Tv (°C) Tp1 (°C) Tpz2 (°C) Tm (°C)
(%)
0 471,2 516,6 670 646,8
5 459,3 511,8 673,2 648,2
10 520,7 569,9 668,4 647,4
20 515,5 557,5 680,4 647,6

4.1.4 AC alinganhk olciimleri

Sekil 4.13 — 4.26°da iiretilen katkisiz, hekzilbenzen, anilin ve phenyl methanone katkili
numunelerin temel harmonik alinganliginin sicakliga gore degisimleri gosterilmektedir.
Bu 6l¢iimlerde ac manyetik alan Hac = 160, 320, 640 ve 1280 A/m ve frekans f = 125 Hz
se¢ilmigtir. Numunelere ait alinganlik degerlerinin maksimum ve minimum degerleri

belirlendikten sonra [0,-1] araligina normalize edilerek grafikler elde edilmistir. Temel

harmonik alinganligin iki bileseni vardir. Bunlar, ){1 (faz — i¢i bilesen) ve ¥ 1 (faz — dis1
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bilesen) olarak bilinmektedir. Egrilerde alinganligin hem faz — i¢i hem de faz — dis1

bilesenleri gosterilmistir.

1=125Hz 180 Akm

320 Alm
|

at —— 640 Am
T I 1280 Aim

X (S

X, (8

Sekil 4.13 Saf MgB; numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—i¢i ve faz-disi bilesenlerinin farkli
ac alan genliklerinde sicakliga bagl olarak degisimi
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Sekil 4.14 % 1 mol Cy2H1s katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—i¢i ve faz-disi
bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicakliga bagli olarak degisimi

2HB 160 Am
[ 320 Alm
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Sekil 4.15 % 2 mol Cy2Has katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—i¢i ve faz-disi
bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicakliga bagl olarak degisimi
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Sekil 4.16 % 3 mol Ci2H1s katkili MgB2 numunesine ait temel harmonik alinganhigmin faz—i¢i ve faz-dis1
bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicakliga baglh olarak degisimi
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Sekil 4.17 % 4 mol Cy2H1s katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—i¢i ve faz-dist
bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicakliga bagli olarak degisimi
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Sekil 4.18 % 5 mol Cq2H1s katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—i¢i ve faz-disi
bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicaklia bagl olarak degisimi
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Sekil 4.19 % 6 mol Ci2H1s katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganhigmin faz—i¢i ve faz-dis1
bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicakliga baglh olarak degisimi
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Sekil 4.20 % 0,2 mol CgHsNH; katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—igi ve
faz-dis1 bilesenlerinin farkl ac alan genliklerinde sicakliga bagli olarak degisimi
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Sekil 4.21 % 0,6 mol CsHsNH; katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—igi ve
faz-dis1 bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicakliga bagli olarak degisimi
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Sekil 4.22 % 0,8 mol CsHsNH; katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganlhiginin faz—igi ve
faz-dis1 bilesenlerinin farkl ac alan genliklerinde sicakliga bagli olarak degisimi

160 Al
=125 Hz o
015 AN ' 840 Alm
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Sekil 4.23 % 1 mol CsHsNH; katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganligmin faz—igi ve faz-
dis1 bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicakliga bagli olarak degisimi

Uretilen katkisiz, C12H1s, CeHsNH2 ve CisH120, katkili numunelerin siiperiletkenlige
gecis sicakliklar1 (T¢) ac alinganlik 6lgtimlerinden belirlenmistir. Bu degerler ¢izelge 4.8
—4.10’da verilmistir. Saf numunenin ac alinganlik egrisi incelendiginde 37,8 K’de keskin
bir siiperiletken gegise sahip oldugu goriilmektedir. Katkili numunelerde ise gegisin

yayvanlastig1 gézlemlenmistir.

Ayrica % 6 mol Ci2H1s katkili numuneye ait ac alinganlik grafigi analiz edildiginde faz-
ici bilesenin Tc’nin hemen altindaki sicakliklarda iki farkli egimle diisiis sergiledigi
goriilmektedir. Birinci keskin diislis, siliperiletken i¢indeki taneciklerin Oncelikle
stiperiletken olmaya baglamasinin bir isareti olarak kabul edilmektedir. Egimin daha az
keskin olarak azaldig: diger diisiis ise, taneden taneye siiperiletken akimlarin akmaya

basladigmim bir gostergesi olarak nitelendirilir.
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Ayrica katkisiz numunede herhangi bir alan bagimlilig1 gézlenmezken, anilin katkili
numunelerde alanin artmasi ile gegis sicakligi da azalmaktadir. % 0,4 mol anilin katkili
numunede ise herhangi bir gecis gézlemlenmemistir. Bu nedenle bu numune birkag kez
daha tiretilerek ac alinganlik Ol¢timleri tekrarlanmis ve her defasinda ayni durumla

kargilasilmistir.

Cizelge 4.8 Saf ve C12H1g katkili numunelerin siiperiletkenlige gecis sicakliklari

C12H1s miktar T (K)
(% mol)
0 37,89
1 37,67
2 36,05
3 35,05
4 34,99
5 37,44
6 36,94

Cizelge 4.9 Saf ve CsHsNH> katkili numunelerin siiperiletkenlige gegis sicakliklar

CsHsNH2 miktar Te (K)
(% mol)
0 37,89
0,2 29,21
0,4 -
0,6 29,04
0,8 28,88
1 27,89

C15H1202 katkili numunelerin T degeri sekil 4.24 — 4.26°dan da gortildigu gibi katk:
miktarinin % 5’ten % 20’ye artmasi sonucunda kademeli olarak azalmaktadir. Kritik
sicakliktaki bu tedrici diislis genellikle C atomlarinin B atomlari ile olas1 yerdegistirmesi
ile agiklanmaktadrr. Ancak yiiksek katki miktarlarinda T¢’deki bu azalmanin x-1smni1

kirmim analizlerinden de goriildiigii gibi reaksiyona girmeyen Mg’den kaynaklandig:
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diistiniilmektedir. % 10 katkili numunenin orgii parametrelerindeki dikkate deger
azalmanin da reaksiyona girmeyen Mg’den kaynaklandigi diisiiniilmektedir. Baz1 C-
katkili MgB2 numunelerde a- 6rgii parametresindeki azalmanin zorlanma etkileri ve Mg
eksikliginden kaynaklandig1 rapor edilmistir (Wang vd. 2010). Ozellikle C- katkilamas1
durumunda sadece a- orgii parametresinde bir azalma beklenirken, CisH120; katkili

numunelerde her iki parametrenin de azaldig1 goriilmektedir.

——f=125Hz 160 Am
320 Alm
HSCH
o G0, 840 AIm
1260 Alm
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X, (81)

(K}

Sekil 4.24 % 5 CisH120; katkili MgB, numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—igi ve faz-disi
bilesenlerinin farkl ac alan genliklerinde sicakliga bagl olarak degisimi
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Sekil 4.25 % 10 C15H120; katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—igi ve faz-disi
bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicakliga bagli olarak degisimi
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Sekil 4.26 % 20 C15H120; katkili MgB; numunesine ait temel harmonik alinganhgmin faz—ig¢i ve faz-dis1
bilesenlerinin farkli ac alan genliklerinde sicakliga baglh olarak degisimi

Cizelge 4.10°da saf, % 5, 10 ve 20 C15H120> katkili MgB> numunelerin kritik sicakliklar1

gosterilmistir.

Cizelge 4.10 Saf ve C15H120> katkili numuneler i¢in elde edilen kritik sicaklik (T¢)

degerleri
Ci15H1202 Miktari (%) Te (K)
0 37,8
5 37,1
10 35,9
20 35,7

4.1.5 Direnc¢ olciimleri

Uretilen saf ve succinic asit katkili numunelerdeki MgO pargaciklarinin olumlu veya
olumsuz etkilerini daha iyi anlayabilmek i¢in bu numunelerin 6zdireng OSlgiimleri

gerceklestirilmistir. Sonuglar sekil 4.27°de verilmektedir.
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Sekil 4.27 Saf ve succinic asit katkili numunelerin 6zdirenglerinin sicaklik bagimliligi

Cizelge 4.11°de 900 °C’de 30 dakika sinterlenen saf ve succinic asit katkili MgB: kiilge

numunelere ait diren¢ dlglimlerinden elde edilen bazi veriler bulunmaktadir.

Cizelge 4.11 Saf ve succinic asit katkilt MgB2 numunelerin direng 6l¢timlerinden elde

edilen veriler
C4HsO4 Miktar1 Te (K) p4o (Q.cm) p300 (Q.cm) AOO (p3lpa)
(%)
0 37,11 34,5 73,5 2,13
10 35,45 91,8 151,2 1,65
20 34,06 92,7 154,4 1,66
30 33,45 81,1 156,4 1,93

Cizelgedeki degerlerden de anlasilacagi gibi katki miktar1 artarken, 40 ve 300 K’deki
ozdirenc degerleri de artmaktadir. Ozellikle 300 K’deki daha diisiik bir 6zdireng degeri
tanecikler arasi baglantinin iyi oldugunun isaretidir. Bu durum aktif 6zdiren¢ orani
(AOO) degerleri incelendiginde daha iyi anlasilmaktadir. Katki miktar1 artarken AOO
degerleri 2,13’ten 1,65°e kadar azalmaktadir. Veriler, katki miktar1 arttirildiginda C4HeOa4
katkili numunelerin pargaciklar1 arasindaki baglilik etkilerini agiklayabilmektedir. MgO

miktarinin artmas1 hem tanecik-i¢i hem de tanecikler-arasi baglantinin kétiilesmesine yol
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acmaktadir. Bu nedenle daha sonraki boliimlerde iizerinde durulacagi gibi hem diigiik

hem de yiliksek manyetik alanlarda Jc’de biiyiik farkliliklar goze carpmaktadir.
4.1.6 Ust kritik alan (Hc2) ve tersinmezlik alamimin (Hirr) belirlenmesi

Uretilen % 1 mol hekzilbenzen, silikon yag1 ve succinic asit katkili numunelere ait {ist
kritik alan (Hc2) ve tersinmezlik alani (Hirr) degerleri R — T egrisinin alan bagimliligindan
hesaplanmistir. Hesaplama yapilirken normal durum 6zdirencinin sirastyla % 90 ve %

10’luk kriteri kullanilmistir.

% 1 mol C12H1s katkili numunenin He2(T) ve Hir(T) ’nin degisimleri sicakligin fonksiyonu
olarak sekil 4.28’de gosterilmistir.
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Sekil 4.28 % 1 mol C12H1s katkili numune igin st kritik alan ve tersinmezlik alanmin
sicaklik bagimliligi

Grafik analiz edildiginde karbon katkilamasinin bir sonucu olarak Hcz ve Hirr degerlerinde

bir iyilesme sdz konusudur. Ust kritik alan (Hc) ile es-uyum uzunlugu (&) arasinda esitlik

4.3’deki gibi bir bagnt1 bulundugu bilinmektedir (Zhang vd. 2009).
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Burada ¢ es-uyum uzunlugunu, &g siiperiletken aki kuantumunu ve wo’da manyetik
gecirgenligi ifade etmektedir. Bu bagmnti es-uyum uzunlugu azalirken iist kritik alanin
artacagmi ifade etmektedir. Es-uyum uzunlugu, ortalama serbest yol ile arttigindan dolay1
ortalama serbest yolu etkileyen tiim faktorler {ist kritik alan1 degistirecektir. Bu nedenle
% 1 mol CioHis katkili numunede orgii bozukluklari ve C atomlarinin B atomlari
yerdegistirmesinden kaynaklanan sagilmalardan dolay1 ortalama serbest yol azalacaktir.

Ortalama serbest yolun azalmas: ise tist kritik alanin artmasina sebep olacaktir.

Katkisiz ve Si-yag1 katkili numunelerin iist kritik alan (Hc2) ve tersinmezlik alaninin (Hir)

sicaklik bagimliliklar1 sekil 4.29 - 4.30°da gosterilmistir.

T ¥ \J
&= Katkisiz, 650 °C
s e Katkisiz, 900 °C
o Katkili, 600 °C +

Katkili, 900 °C

Hey ()

Sekil 4.29 Katkisiz ve Si-yagi katkili MgB2 numunelerin iist kritik alaninin normalize

sicaklik bagimmliligi
lo | SO TR BN S | T had (e T
—u— Katkisiz, 650 °C
4 ~e- Katkisiz, 900 °C
8+ ~# - Katkili, 600 °C
Katkili, 900 °C
e°r ]
£
=

05 06 07 08 09 1.0
T,
C

Sekil 4.30 Katkisiz ve Si-yagi katkili MgB2 numunelerin tersinmezlik alaninin
normalize sicaklik bagimliligi
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Silikon yagi katkii MgB> numunelerin dHc/dT ve dHin/dT degerleri saf MgB>
numuneninkinden daha hizli artmaktadir. Ayrica bu degerler sinterleme sicakligindan
hemen hemen bagimsizdir. He2’deki bir iyilesmenin hem band-igi hem de band-arasi
sacilmanin iyilesmesinin isareti oldugu iyi bilinmektedir. Bu durum C atomlarinin B
atomlarinin yerine gegmesinden kaynaklanir. 600 °C’de sinterlenen numune ile 900 °C’de
sinterlenen numunenin hemen hemen ayni Hir degerlerine sahip oldugu goriilmektedir.
Buradan su sekilde bir sonug¢ c¢ikarilabilir: diisiik bir sinterleme sicakligi aki

percinlemesini iyilestirmede daha etkilidir.

900 °C’de 30 dakika sinterlenen C4HgsO4 katkili ve saf MgB> numunelerin normalize Hc,

ve Hir’nin sicaklik bagimliligi sekil 4.31 - 4.32°de gosterilmistir.

10 T T
—u— Katlisiz

sl —n— 108A
\ —a— 208A

[}
N —+—308A

H ,(T)

0.6 0.7 0.8 0.9 1.0

Sekil 4.31 Saf, % 10, 20 ve 30 succinic asit katkili MgB> numunelerin {ist kritik alaninin
(Hc2) sicaklik baglh degisim egrisi

10 T T T T T T
—a— Katkisiz
—e— 10SA
—a— 20SA
30SA

Hijpp (T)

0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
T/Te

Sekil 4.32 Saf, % 10, 20 ve 30 succinic asit katkilt MgB2 numunelerin tersinmezlik
alaninin (Hirr) sicaklik bagh degisim egrisi
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En yiliksek Hcz ve Hirr degerleri % 10 succinic asit katkili numunede elde edilmistir. Ciinkii
% 10 katkili numune i¢in dHc2/dT nin egimi hem % 20 hem de % 30 katkili numunelerin
egimleri ile karsilastirildiginda daha biyiiktir. % 20 ve 30 succinic asit katkili
numunelerde yiikksek MgO miktarindan kaynaklanan zayif tanecikler-arasi ve tanecik-ici

baglantidan dolay1 Hc2 ve Hir degerleri azalmaktadir.

4.1.7 M-H ol¢iimleri

Sekil 4.33 — 4.35’te saf, % 1 mol C12H1s ve % 6 mol C12H1g katkili numunelere ait M-H
grafikleri gdsterilmistir. Olgiimler 50 Oe/s tarama hiz1 ile 8 T’ya kadar degisen manyetik
alanlarda 5, 20 ve 30 K’de gerceklestirilmistir. Miknatislanma degisimi alanin bir

fonksiyonu olarak elde edilmistir.

M (emu/g)

Sekil 4.33 Saf, % 1 mol C12H1s ve % 6 mol C12H1s katkili MgB: kiilge numunelerde
miknatislanmanin T = 5 K’de alana bagli degisimi

5 K’de alman 6l¢iimlerden goriilebildigi gibi miknatislanmada meydana gelen keskin
diistisler aki sigramasi olarak adlandiracagimiz bir fiziksel durumu goéstermektedir.
Manyetik alanin siipirme hizi daha yavas oldugunda numuneye giren manyetik aki
cizgileri daha yavas dengeye gelerek per¢inleme merkezlerinde sabitlenecegi i¢in aki

sigcramasi olusma olasiligin1 azaltmasi beklenmektedir.
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M (emu/g)

Sekil 4.34 Saf, % 1 mol C12H1g ve % 6 mol C12H1g katkili MgB: kiilge numunelerde
miknatislanmanin T = 20 K’de alana baglh degisimi
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Dopif e e e e

Sekil 4.35 Saf, % 1 mol C12H1s ve % 6 mol C12H1s katkili MgB: kiilge numunelerde
miknatislanmanin T = 30 K’de alana bagli degisimi

Saf ve hekzilbenzen katkili numunelere ait M-H egrileri incelendiginde tip-11

stiperiletkenlerin karakteristik egrileri goriilmektedir. Sicakligin 5 K’den 30 K’e artmasi
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ile egrilerin genisliginde daralma oldugu goriilmektedir. Bu daralmadan dolay1 kritik

akim yogunlugunda da bir diislis gézlenmektedir.

4.1.8 Kritik akim yogunlugunun (Jc) belirlenmesi

Saf, hekzilbenzen, silikon yagi, succinic asit ve phenyl methanone katkili MgB: kiilge
numunelerin manyetik kritik akim yogunluklar1 Bean kritik durum modeli (Bean 1964)
kullanilarak 4.4 bagntisindan belirlenmistir.

(4.4

Burada 4M birim hacimdeki miknatislanmayi, a ve b ise numune boyutlarmi ifade
etmektedir. Saf ve hekzilbenzen katkili numunelerin kritik akim yogunluklar1 T =5, 20

ve 30 K i¢in hesaplanmis ve sonuglar sekil 4.36 - 4.38’de gosterilmistir.

5K m saf
e 1HB
A BHB

Sekil 4.36 Saf, % 1 mol ve % 6 mol hekzilbenzen katkili MgB2 numunelerin T = 5 K’de
hesaplanan kritik akim yogunlugunun alana bagli degisimi

84



—a— Saf
—e— 1HB
—&—6HB

J (Afcm?)

B (T)

Sekil 4.37 Saf, % 1 mol ve % 6 mol C12H1g katkili MgB2 numunelerin T = 20 K’de
hesaplanan kritik akim yogunlugunun alana bagh degisimi

10° 3
E 30K —=— Saf

Sekil 4.38 Saf, % 1 mol ve % 6 mol C12H1s katkili MgB2 numunelerin T = 30 K’de
hesaplanan kritik akim yogunlugunun alana bagl degisimi

Saf ve hekzilbenzen katkili numunelere ait egriler incelendiginde 6z alandaki Jc
degerlerinin numunelerdeki C miktariin artmasiyla azaldigi goriilmektedir. Bu durum
katkili numunelerde daha biiyiik 6rgii bozukluklari, MgO gibi safsizlik fazlarinin daha
fazla olmasi ve tanecik smirlarinda reaksiyona girmeyen C atomlarmin bulunmasi ile
aciklanabilir. Ancak 5 K’deki 6l¢iimlerde % 1 mol katkili numunenin Jc degerinin 2,5
T’dan daha biiyiik alanlarda katkisiz numuneninki ile karsilastirildiginda iyilestigi
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goriilmektedir. Saf ve hekzilbenzen katkili numunelerin T = 5, 20 ve 30 K’de J¢ degerleri

cizelge 4.12°de gosterilmistir.

Cizelge 4.12 Saf ve hekzilbenzen katkili numunelerin T = 5, 20 ve 30 K’de hesaplanan J¢

degerleri
Numune Ismi Sicaklik (K) B (T) Je (Alcm?)
Saf 5 7 1,4x10?
1HB 5 7 4,2x10?
6HB 5 7 2,6x102
Saf 20 0 1,2x10°
1HB 20 0 1,18x10°
6HB 20 0 3x10*
Saf 30 0 4,7x10°
1HB 30 0 3x10*
6HB 30 0 8,5x10°

Sekil 4.39 - 4.40°da farkli sicakliklarda sinterlenmis saf ve silikon yagi katkilt MgB: kiilge
numunelerin T = 5 ve 20 K’de kritik akim yogunlugu, manyetik alanin bir fonksiyonu

olarak gosterilmistir.

Jo(Acm™)

10’ b= Katkisiz, 650 °C G
f o Katlisiz, 900°C & ]

« Katkil.600°C "%
Katkili, 900 °C

lo’ A S N i

0o 1 2 3 4 5 6 7
B(T)

Sekil 4.39 Farkli sicakliklarda sinterlenmis katkisiz ve Si-yagi katkili numunelerin 20
K’de kritik akim yogunlugunun manyetik alan bagimlilig
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2 « Katkisiz, 650 °C
+» Katkisiz, 900 °C
10' |+ Katkl, 600 °C

Jo (A em™?)

PO SOV Sy SO LUy SR SO

< Katkih, 900 °C
10
10 ! i i A a4
0 2 4 6 8 10
B(T)

Sekil 4.40 Farkl1 sicakliklarda sinterlenmis katkisiz ve Si-yagi katkilt numunelerin 5
K’de kritik akim yogunlugunun manyetik alan bagimliligi

Sekil 4.39 - 4.40’dan da goriilebilecegi gibi hem 5 K’de hem de 20 K’de diisiik alan
bolgesinde 650 ve 900 °C’de 30 dakika sinterlenmis katkisiz numunelerin Jc degerleri Si-
yag1 katkili numunelerinkinden daha yiiksektir. 3 T’dan daha biiyiik alanlarda 900 °C’de
sinterlenmis Si-yag1 katkili numunenin 20 K’deki Jc degerleri katkisiz numuneninkinden
daha yiiksektir. Bu durum Si-yagi katkili numunelerde aki perginleme siddetinin
lyilesmesi ile aciklanabilir. Ayni1 zamanda katkili numunelerin Je degerleri sinterleme
sicakhigina ¢ok bagmmlidir. 600 °C’de sinterlenmis katkili numunelerin 5 K’deki Jc
degerleri 8,7 T’lik bir alana kadar 900 °C’de sinterlenenlerinkinden daha yiiksektir.
Ancak 20 K’de 1 T’nin iizerindeki alanlar i¢in 900 °C’de sinterlenen numune 600 °C’de
sinterlenen numuneden daha yiiksek Jc degerleri gostermistir. 600 ve 900 °C’de
sinterlenen numunelerin 5 K ve 8 T’daki Jc degerleri yaklasik 1,2 X 10* A/lcm?°dir. 5 K
ve 5 T°da 600 °C’de sinterlenen numunenin Jc degeri 9 x 10* A/cm? iken 900 °C’de
sinterlenen numuneninki ise 5 x 10* A/cm*’dir. Si-yag1 katkili MgB2 numunelerde elde
edilen bu Jc degerleri daha 6nce nano SiC katkili MgB2 numunelerde elde edilmis olan
en iyi Jo degerleri kadar yiiksektir. Bu durumda Si-yag1 gibi sivi ilavelerin hem ucuz
olmas1 hem de uygun bir alternatif katki malzemesi olmasi dolayisiyla kati nano SiC tozu

ile yerdegistirebilecegi anlagilmaktadir.

Uretilen katkisiz ve succinic asit katkili MgB2 numunelerin T = 5 ve 20 K’de kritik akim

yogunlugunun (Jc) uygulanan manyetik alan (B) bagimlilig: sekil 4.41°de gosterilmistir.
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10

Sekil 4.41 Katkisiz, % 10, 20 ve 30 succinic asit katkili MgB:> kiilge numunelerin
manyetik kritik akim yogunlugu

Sekil 4.41°den goriildiigii gibi % 10 succinic asit katkili numunenin 5 K ve 8 T’daki Jc
degeri 10* Alcm?’ye ulasmustir. Oz alandaki J. degerleri katkisiz numuneninkinden bir
miktar daha diisiiktiir. Katkilama miktar1 artarken sifir alan ve yliksek alan Jc degerleri
sistematik olarak azalmaktadwr. Bu davranis numunelerdeki stiperiletken hacmin
kiigiilmesi ile agiklanabilir. Ayrica numunelerin sinterlenmesi sirasinda olusan MgO
miktar1 da Jc degerlerini etkilemektedir. Ancak % 20 ve 30 succinic asit katkili
numunelerin yiiksek alan bolgesindeki Jc degerleri saf MgB: ile karsilastirildiginda yavas
bir sekilde diismektedir.

Sonu¢ olarak, succinic asit katkilamasinin MgB» kiilce numunelerin siiperiletkenlik
ozelliklerine olan etkisi sistematik olarak arastirilmistir. Succinic asit katkili numunelerde
C-yerdegistimesinden dolay1 beklendigi gibi a- orgii parametresinde ve T¢’de azalmalar
gozlemlenmistir. % 10 succinic asit katkili numunede yiiksek manyetik alan bolgesinde
Jc degerlerinin arttig1 goriilmektedir. % 10 succinic asit katkili numunede daha az MgO
bulunmasindan dolayi tanecikler arasi baglantinin giiglendigi, Je, He2 Ve Hirr degerlerinin

diger numunelere gore daha iyi oldugu sonucuna varimistir.
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Saf ve C15H120- katkili malzemelerin aki perginlemesi 6zelliklerini arastirmak igin 5, 20
ve 30 K’de manyetik ol¢iimler gerceklestirilmistir. Sekil 4.42 - 4.44°de saf, % 5 ve % 10
C15H120; katkili MgB: kiilge numunelerin T = 5, 20 ve 30 K’de kritik akim yogunlugu

degisimi manyetik alanin bir fonksiyonu olarak gdsterilmistir.

L Saf MgB
O Sa
T 5K ~ ) 02
e o MgB,+%5C_H,0O,
10° - if _ - & MgB,+%10C _H_.O
10" 3
g
o
<
. 10° 5
- -] 1Ok
B N ‘:Jl‘
= j l' | \,'9\
107 - \‘&5‘ o o)
C
10‘ T T T T v T T T T
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9
B(T)

Sekil 4.42 Saf, % 5 ve % 10 C15H120; katkili MgB2 numunelerin 5 K’deki kritik akim
yogunlugu degerlerinin manyetik alana bagli degisimi. Igteki grafik kritik
akim yogunluklarmin hesaplanmasi i¢in kullanilan M — H egrisini

gostermektedir.
10°
j 20K o Saf Mg B2
YOO~ O 9
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ﬂg “o
a1 O
— BEJX e
£ 10*4 Aﬂm "%
o E A "0
< 3 "R o %
=] ‘ AP0 O
] San Y0
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10° 3 e AADDD J&
1 , AA = Of)
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Sekil 4.43 Saf, % 5 ve % 10 C15H120: katkili MgB2 numunelerin 20 K’deki kritik akim
yogunlugu degerlerinin manyetik alana bagh degisimi. Icteki grafik kritik
akim yogunluklarmin hesaplanmasi i¢in kullanilan M — H egrisini
gostermektedir.
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Sekil 4.44 Saf, % 5 ve % 10 C15H120; katkili MgB2> numunelerin 30 K’deki kritik akim
yogunlugu degerlerinin manyetik alana bagli degisimi. I¢teki grafik kritik
akim yogunluklarinin hesaplanmasi i¢in kullanilan M — H egrisini
gostermektedir.

Cizelge 4.13’te saf ve C15H120> katkili numunelerin 6z alan ve 7 T manyetik alan altinda

hesaplanan manyetik Jc degerleri verilmistir.

Cizelge 4.13 Saf ve C15H120> katkili numunelerin Jc degerleri

C15H1202 Miktari (%) Sifir alan Jc (A/cm?) Sifir alan Jc (A/lcm?) | 7 T Jc (Alcm?)
(20 K) (30 K) (5 K)
0 1,2x10° 4,6x10* 1,4x10°
5 3,6x10° 1x10° 8x10?
10 1,5x10° 4,7x10* 2,7x10?

Cizelge 4.13°den de goriildiigii gibi % 5 CisH1202 katkili numunenin biitiin sicaklik
degerleri i¢in hesaplanan manyetik Jc degerleri hem saf hem de % 10 CisH120: katkili
numuneninkinden daha yiiksektir. Bu sonu¢ yapisal ve termal analizler ile de uyum

icerisindedir.

4.1.9 Perginleme kuvvetinin (Fp) belirlenmesi

Silikon yag1 ve phenyl methanone katkili numunelerin aki perginlemesi mekanizmasini

arastirmak i¢in per¢inleme kuvveti esitlik 4.5 kullanilarak hesaplanmustir.
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Saf ve CisH1202 katkili numunelerin T = 20 K sicaklik degerinde hesaplanan aki

per¢inleme kuvvetlerinin manyetik alana bagl degisimi sekil 4.45°te gosterilmistir.

20

. 20 K =— Saf MgB,
o e +Mng+%5CHO

15 1272

. —4—MgB,+% 10C H, O

15 1272

00 05 10 15 20 25 30 35 40 45
B(T)

Sekil 4.45 Saf, % 5 ve % 10 C15H120; katkili MgB2 numuneler i¢in 20 K’de aki1
perginleme kuvvetlerinin (Fp) manyetik alana baglh degisimi. Igteki
grafik her bir numune i¢in elde edilen normalize aki per¢inleme
kuvvetlerinin (Fp/Fp max) manyetik alana bagli degisimini gostermektedir.

Sekil 4.45°den goriildiigii gibi % 5 CisH120; katkili MgB2 numunesinin percinleme
kuvveti saf ve % 10 katkili numune ile karsilastirildiginda 6nemli 6l¢iide gelistirilmistir.
Aki perginleme kuvvetindeki bu artis C’nin MgB2 yapisina basarili bir sekilde girdiginin
bir gostergesidir. Ancak % 10 katkili numune per¢inleme kuvvetinde herhangi bir
iyilesmeye yol agmamistir. Bu sonu¢ ¢ok 6nemlidir. Ciinkii Jc’nin iyilesmesi ve MgB:
stiperiletkenindeki baslangic C miktar1 arasinda hassas bir denge vardir. Termal ve
yapisal analizlerden elde edilen bulgulara paralel olarak bu sonuglar % 10 katkismin

oldukg¢a kritik oldugunu ortaya koymaktadir.

Sekil 4.46 - 4.47°de saf ve Si-yag1 katkili numunelerin normalize perginleme kuvveti

yogunlugunun (fp = Fp/Fp max) indirgenmis manyetik alan bagimlilig1 gosterilmistir.
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Sekil 4.46 650 °C’de sinterlenmis saf MgB> ve 600 ve 900 °C’de sinterlenmis Si-yag1
katkilt MgB2 numunelerin 20 K’de per¢inleme kuvvetinin indirgenmis
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Sekil 4.47 650 °C’de sinterlenmis saf MgB2 ve 600 ve 900 °C’de sinterlenmis Si-yagi
katkili MgB2 numunelerin 20 K’de per¢inleme kuvvetinin indirgenmis

06}

m Katkisiz
® Katkil, 600 °C
Katkili, 900 °C |

T=20K

Yiizey percinlemesi

manyetik alan (b = B/Bmax) bagimlilig1

Bir tek percinleme fonksiyonu olarak genellikle asagidaki esitlik kullanilmaktadir:

Bu esitlikte p ve g perginleme tipini ifade eden parametrelerdir ve b ise indirgenmis

alandir (b = B/Bir). Bu modelde percinleme tipini belirleyen parametreler Kramer

f, (b) = A bP (1-b)e

tarafindan su sekilde 6ngoriilmiistiir (Kramer 1973):
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p= %veq = 2 oldugunda yiizey per¢inlemesi
p =1veq =2 oldugunda ise nokta perginleme

p ve q i¢cin 20 K’de tiim numuneler i¢in en uygun degerler sekil 4.46’da koyu ¢izgiler ile
gosterilmistir. Bu egriden p = 0,8 — 1,2 ve q = 2,9 — 3,4 olarak elde edilmistir. Elde edilen
bu degerlerden baskin olan per¢inleme mekanizmast hakkinda bir bilgiye

ulagilamamaktadir.

Per¢inleme mekanizmasi hakkinda daha detayli bir bilgiye ulasmak i¢in genisletilmis
normalize per¢inleme kuvveti yogunlugu (fp = Fp/Fpmax) incelenmistir. Bunu yaparken
egri b = B/Bir yerine b = B/Bmax kars1 ¢izdirilmistir. Burada Bmax, per¢inleme kuvvetinin
(Fp) maksimumundaki manyetik alan degeridir. Higuchi vd. tarafindan onerilen f, — b

iliskisi cogunlukla su sekilde analiz edilir (Higuchi vd. 1999):

Normal nokta per¢inlemesii¢in: f (b) = %b (1- %)2 4.7
. . soe v _ 25 0'5 N b 2
Yiizey per¢inlemesi i¢in: f (b) = E b”° 1 g) (4.8)

Sekil 4.47°de en uygun sonuclar da koyu ¢izgiler ile gosterilmistir. Tiim numuneler i¢in
diisiik manyetik alanlarda elde edilen deneysel veriler nokta per¢inleme mekanizmasi ile
iyi bir uyum igerisindedir. bmax’tan daha yiiksek normalize manyetik alanlarda 600 °C’de
sinterlenen katkili numuneler i¢in yiizey per¢inlemesi baskinken saf numunede ise nokta
per¢inleme mekanizmasi baskindir. 900 °C’de sinterlenen silikon yagi katkili numune
icin deneysel veriler hem yiizey hem de nokta percinleme icin teorik egrinin arasinda
kalmaktadir. Bundan dolay1 bu numune i¢in aki percinlemesi hem yiizey hem de nokta
perginlemesi ile elde edilmistir. Bu sonuglar ayn1 zamanda 600 °C’de sinterlenen silikon
yag1 katkili MgB2 numunesinin tanecik biyiikligiinin 900 °C’de sinterleneninkinden
daha kii¢iik olmasi gercegi ile uyusmaktadir. Bu, tanecik sinir1 yogunlugunun ve onun aki1
percinlenmesine katkisinin diisiik sicaklikta sinterlenen numunelerde baskin oldugu

anlamina gelmektedir.
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Sonug olarak ¢esitli karbon igeren MgB: kiilge numuneler in-situ katihal reaksiyon
yontemi ve 1slak karistirma yontemi ile {iretilerek termal, yapisal ve manyetik
karakterizasyonlar1  gerceklestirilmistir.  Uretilen numunelerin  faz  olusumlari
incelendiginde hegzagonal MgB: yapismin olustugu ve az miktarda MgO ve Mg
safsizliklarint icerdigi tespit edilmistir. Katkili numunelerin termal ve mikroyapisal
analizlerinden tanecik yapilarmda énemli farkliliklar olustugu bulunmustur. Katkilanan
tiim numuneler MgB2’nin aki per¢inleme 6zelliklerini iyilestiren bir C kaynagi olarak

kullanilabilecegini gostermektedir.

4.2 Saf ve Organik Bilesik Katkili Tel Numunelerin Yapisal, Termal, Elektriksel ve
Manyetik Karakterizasyonlar

Saf, malic asit, tartaric asit, hekzilbenzen, etil toluen ve benzen katkili MgB: tel
numuneler Tiip-Icinde-Toz (TIT) yontemi ile iiretilerek karakterizasyonlar:
gerceklestirilmisir. Baslangic tozlar1 olarak Mg, B ve katkilanacak C iceren bilesikler
belirlenen stokiyometrik oranda alinarak bilyeli 6giitiiciide 6glitlilmiistiir. Daha sonra bu
toz bir demir boru i¢ine doldurularak tel gekme islemine tabi tutulmustur. Son olarak tel
cekme islemi tamamlandiktan sonra telin farkli yerlerinden ufak pargalar kesilerek 1sil
islem uygulanmaktadir. Bu boliimde {iretilen tel numunelerin sirasiyla yapisal, termal,

elektriksel ve manyetik 6zelliklerinden bahsedilecektir.

4.2.1 X-1s1m kirmimi (XRD) analizleri

Bu kisimda sirasiyla saf, malic asit, tartaric asit, hekzilbenzen, etil toluen ve benzen
katkili MgB; tellerin faz olusumlarindan bahsedilecektir. Uretilen numunelerin x-15imi
Olgimleri  kilif malzemesi ¢ikarilarak sadece MgB> ¢ekirdegi iizerinde

gerceklestirilmistir. Sekil 4.48’de saf MgB» telin x-151n1 kiriim deseni gosterilmektedir.
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Sekil 4.48 Demir kilif ¢ikarildiktan sonra saf MgB2’ye ait x-1gin1 kirinim deseni

XRD deseninden de goriildiigii gibi numunede ana fazin MgB: oldugu ve az miktarda
MgO safsizliginin bulundugu saptanmistir. MgO kesri (Fmgo) esitlik 4.2 kullanilarak
belirlenmistir. Bu esitlik kullanilarak hesaplanan deger % 3’tiir. a- ve c- orgi
parametreleri FullProf programi ile Rietveld aritimi yapilarak XRD deseninden
hesaplanmistir. a- ve c- orgili parametresi i¢in hesaplanan degerler sirasiyla 3,08297 ve

3,52624 A’dur. Bu degerler literatiirde bildirilen degerler ile uyum icerisindedir.

Malic asit katkili tel {iretimi i¢in kullanilan tozlar iki farkli yontemle hazirlanmistir.

Bunlar:

I. Kuru karistirma yontemi

ii. Islak karistirma yontemi

Bu béliimde hem kuru karistirma yontemi hem de 1slak karigtirma yontemi ile hazirlanan
malic asit katkili MgB> tellere ait faz olusumlar1 hakkinda bilgi verilecektir. Her iki
yontemle de numune tiretimi boliim 3°te ayrintili olarak anlatilmistir. Hem kuru hem de
1slak karistirma yontemi ile hazirlanan malic asit katkili MgBa teller farkli sicakliklarda
(700, 800 ve 900 °C) 1s1l isleme tabi tutulmus ve 1s1l igslem sicakligmin siiperiletkenlik

ozellikleri tizerindeki etkileri arastirilmistir.
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Sekil 4.49’da kuru karistirma yontemi ile hazirlanarak farkli sicakliklarda sinterlenen
numunelerin XRD desenleri gosterilmektedir. Uretilen tellerin kirinim deseninden tipki
katkisiz numune de oldugu gibi MgB: ana fazmin olustugu ve az miktarda MgO fazina

sahip oldugu gézlemlenmistir.

* MgO
=) S
;E = ‘-‘ a9 -
m | © T ! 3 —x —
(7] \__._JL s Arn.
o
M | (b)
-
3
° | ()
2 N — F—
|
20 30 40 50 60 70 80
26 (Derece)

Sekil 4.49 Kuru karistirma yontemi ile hazirlanarak farkli sicakliklarda sinterlenen
malic asit katkili MgB: tellere ait x-1s1n1 kirinim desenleri

a. 700 °C, b. 800 °C, c. 900 °C

Sekil 4.50°de ise 1slak karistirma yontemi ile hazirlanarak farkli sicakliklarda 1s1l islem

uygulanan % 10 malic asit katkili MgB2/Fe tellerin X-1in1 kirmim desenleri gosterilmistir.
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Sekil 4.50 Islak karistirma yontemi ile hazirlanarak farkli sicakliklarda a. 700 °C, b. 800
°C, €. 900 °C 1s1l islem uygulanan % 10 malic asit katkilt MgB2 tellerin XRD

desenleri
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Sekil 4.50’den artan 1s1l islem sicakligi ile MgO(220)/MgB2(102) siddet oranmin
degismedigi goriilmektedir. Bu durum numune hazirlanmasi siiresince malic asitteki

oksijenin etkisinin MgO olusumu i¢in ihmal edilebilir oldugunu isaret etmektedir.

Isil islem sicakligindaki artisin etkisi MgB2’nin (100) ve (110) piklerinin XRD deseninde
bir miktar daha yiliksek ag¢1 degerlerine kaymasi olarak gozlemlenmistir. Bu durum C

atomlarmin B atomlart ile yerdegistirdigi seklinde yorumlanabilir.

Kuru ve 1slak karistirma yontemi ile hazirlanan tartaric asit katkili MgB: tellerin Rietveld

aritimu ile belirlenen yapisal parametreleri sekil 4.51°de gosterilmistir.
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Sekil 4.51 Islak ve kuru karistirma yontemi ile tiretilen farkli miktarlarda tartaric asit
katkal tellerin % MgO agirlig

Sekil 4.51°den de goriilebilecegi gibi kuru karistirma yontemi ile {iretilen tellerde tartaric
asit miktarmm % 5’ten % 30’a artmasi ile MgO miktar1 da artmaktadir. Bu durumun
tartaric asitte bulunan oksijen ile ortamdaki magnezyumun reaksiyona girmesi sonucu
meydana geldigi diisiiniilmektedir. Islak karistirma yontemi ile iiretilen tellerde ise MgO
miktarinin tartaric asit igeriginden bagimsiz oldugu ve slak karistirmanin toz tiretimi

sliresince artik oksijeni yok etmeye yardimci oldugu gozlenmistir.

Hekzilbenzen ile kiilge numune iiretimi gerceklestirilmis ve elde edilen sonuglara daha

onceki boliimlerde yer verilmistir. Bu sonuglar baz alinarak % 1 mol C12H1g katkili demir
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kiliflin MgB: siiperiletken tel iiretimi gergeklestirilmistir. Uretilen tellerin &rgii
parametreleri x-1sin1 kirinim deseninden Rietveld aritimi ile hesaplanmustir. Sekil 4.52°de

% 1 mol hekzilbenzen katkili MgBo/Fe telin X-1smim kirmim deseni gosterilmistir.
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Sekil 4.52 % 1 mol hekzilbenzen katkili MgB2/Fe telin x-1sm1 kirinim deseni

X-1s11 kirinim deseninden Rietveld aritimi ile hesaplanan Orgii parametreleri ¢izelge

4.14’te verilmistir.

Cizelge 4.14 Uretilen % 1 mol hekzilbenzen katkili numunenin Rietveld aritimi ile
hesaplanan Orgii parametreleri

Numune a-orgii parametresi (A) c-orgii parametresi (A)
% 1 mol hekzilbenzen 3,07886 3,52180
Saf 3,08297 3,562624

Cizelgeden goriilebildigi gibi a- 6rgii parametresinde beklendigi gibi bir azalma olurken
C- Orgii parametresi hemen hemen degismemektedir. Bunun sebebi karbon atomu ile bor

atomunun yerdegistirmesine baglanmaktadir.
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% 10 mol etil toluen (CoH12) ve % 2 mol benzen (CsHe) katkili demir kilifli MgB>
siiperiletken tellerin iiretimi TIT yontemiyle gerceklestirilmistir. Bu numunelerin XRD
deseni sekil 4.53 - 4.54’te gosterilmistir. Bu malzemelerin 1s1l iglemi sirasinda
magnezyum buharlastig1 i¢in baslangic tozuna fazladan bir miktar magnezyum ilave
edilmistir. Buna bagli olarak XRD deseninde reaksiyona girmeyen Mg pikleri

goriilmektedir.

% 10 MOL C_H_, KATKILI MgB,/Fe TEL

+: Mg =
<
£
=
m
=
>
(]
=
w
o
=
20
T

R

— o

o (=]

= v ! r

i bipertpmanat’ g e Al J‘ L«W\f} l‘,&.ﬂhw.,w WWJ\LMWWW ‘L g
T T T T T T
20 30 40 50

20 (Derece)

Sekil 4.53 Etil toluen katkili MgB2/Fe tele ait XRD deseni

% 2 MOL BENZEN KATKILI MgB,/Fe TEL
+. Mg

(101)

Siddet (Keyfi Birim)
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Sekil 4.54 Benzen katkili MgB2/Fe tele ait XRD deseni
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Etil toluen katkili telin XRD kirinim deseni analiz edildiginde MgB:’ye ait ana piklerde
kayma oldugu goriilmektedir. Saf numunenin ana pik ac1 degeri 42,75 derece iken etil
toluen katkili numunenin ana pik ag1 degeri 42,5 derecedir. Ana pikteki bu kayma karbon
atomlar1 ile bor atomlarnin yerdegistirmesi ile acgiklanabilir. Dolayisiyla karbon

katkilamasi basariyla gerceklestirilmistir.

Benzen katkili telin XRD deseninden Rietveld aritimi ile orgli parametreleri
hesaplanmistir. a- ve c- orgii parametreleri icin hesaplanan degerler sirasiyla 3,0722 ve
3,524 A’dur. Elde edilen degerler saf numuneninki ile karsilastirildiginda a- orgii
parametresinde bir azalma gozlemlenirken c- Orgii parametresinin hemen hemen
degismedigi goriilmiistiir. a- 6rgii parametresindeki bu azalma karbon atomlar1 ile bor

atomlarmin yerdegistirmesi ile agiklanabilir.

4.2.2 Termal analizler

Katkisiz ve katkili numunelerin termal davraniglari termal analiz teknikleri (TG ve DTK)
kullanilarak incelenmistir. Termal analizler sirasinda tozlar kapakli bir Al,O3 kap igine
yerlestirilmistir. Olgiimler yiiksek saflikta Ar atmosferi altinda 5 °C/dk 1sitma hizinda
gerceklestirilmistir. Bu Olgtimler MgB; faz olusumu sirasinda meydana gelen temel
termal olaylarm (kristallenme, erime noktasi, oksitlenme ve buharlasma gibi) etkilerinin

arastirilmasi acisindan olduk¢a 6nemlidir.

Oncelikle iiretilen tellerin en dogru 1s1l islem sicaklik arah@ini belirlemek icin saf
MgB2/Fe tel ve sadece Fe’nin DTA Olglimleri alimmistir. Sonuglar sekil 4.55°de

gosterilmistir.
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Sekil 4.55 Saf MgB: tel ve sadece Fe’nin taramali termal analizi

MgB:2/Fe (Mg+2B+Fe) numunesi i¢in sekil 4.55’den goriilebilecegi gibi iki ekzotermik
ve de iki endotermik pik vardir. Fe ise sadece bir endotermik pike sahiptir. Sekilde
goriilen ilk ekzotermik pik B2O3z ve Mg arasindaki reaksiyonla iligkilidir. Yani Mg, B2Os
ile reaksiyona girerek MgO olusturmaktadir. Ikinci ekzotermik pik ise MgB2 olusumu ile
iliskilidir. Diger yandan Fe i¢in 750 °C civarinda goriilen endotermik pik biiyiik olasilikla
sadece Fe’nin Curie sicakligi ile ilgilidir. 910 °C civarinda goriilen ikinci endotermik pik
ise kilif ile ¢ekirdek arasindaki ara ylizeyde Fe,B’nin olusumundan kaynaklanmaktadir.
Sonug olarak MgO olusumu 425 °C’den itibaren baglamakta iken MgB: olusumu ise 575
°C’de baslamakta ve daha sonra 640 °C’de bitmektedir. Fe2B fazi ise 910 °C’nin tizerinde
olugmaktadir. Bu bulgulardan saf MgB2/Fe siiperiletkeni i¢in en uygun 1s1l islem sicaklik

bolgesinin 650 ile 900 °C arasinda olduguna karar verilmistir.

Katkili tellerin termal analizleri hazirlanan tozlar ile gergeklestirilmistir. Bu tozlarm 1s1
akisina kars1 sicaklik egrisi incelendiginde bir endotermik (is1 alan) ve iki tane de
ekzotermik (1s1 veren) pik acik¢a goriilmektedir. Endotermik pik magnezyumun erimesini
isaret etmektedir. ilk ekzotermik pik MgB, fazinin olusmasi i¢in Mg ve B arasinda
meydana gelen kati — kati reaksiyonuna yorulabilir. ikinci ekzotermik pik ise sivi
magnezyum ve kati bor arasinda gerceklesen sivi — kati reaksiyonundan

kaynaklanmaktadir.
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Sekil 4.56°da 1slak karistirma yontemi ile hazirlanan malic asit katkili tozun TG egrisi

gosterilmistir.
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Sekil 4.56 Islak karistirma yontemiyle hazirlanan % 10 malic asit katkilt MgB2 tozunun
TG egrisi

Sekil 4.56’dan goriildigii gibi oda sicakligindan 150 °C’ye kadar % 0,7°lik bir kiitle kayb1
gozlemlenmistir. Bu sicakliga kadar olan kaybin malic asitin ayrismasi ve etil toluenin
buharlasmasindan kaynaklandigi diisiiniilmektedir. Daha sonra bu sicakliktan 470 °C’ye
kadar % 5,07’lik bir kiitle kayb1 meydana gelmistir. Bu kiitle kaybinin safsizliklardan ve
nemden kaynaklandigi diisiiniilmektedir. Olgiimlerin % 99,995 saflikta asal gaz
ortaminda  gercgeklestirilmesine ragmen 470 °C’den sonra bir Kkiitle artisi

gozlemlenmektedir ve bu artisin Mg’ nin oksitlenmesi ile iliskili oldugu diisiintilmektedir.

Sekil 4.57°de % 10 malic asit katkilt MgB2 toz i¢in elde edilen 1s1 akigina kars1 sicaklik
egrisi gosterilmistir. Bu grafikten goriildiigii gibi 655 °C’de magnezyum erimektedir. Kati
— kat1 reaksiyonu ise 572 °C’de baglamaktadir. Sivi magnezyum ve kati bor arasindaki

reaksiyon ise 685 °C’de baslamistir.
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Sekil 4.57 Islak karistirma yontemiyle hazirlanan % 10 malic asit katkilt MgB» tozunun
DTK egrisi

% 1 mol hekzilbenzen katkili MgB:> toz karigimina ait 1s1 akigina kars1 sicaklik egrisi sekil
4.58’de gosterilmistir. Sekilden hekzilbenzen katkili toz karisimi i¢in magnezyumun
erime sicakhigi yaklasik 647,6 °C’de goézlemlenmistir. Kati — kati reaksiyonunun

baslangig¢ sicakligi 419,6 °C ve pik sicakligi ise 468,9 °C olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.58 % 1 mol hekzilbenzen katkil1 MgB2 toz karisiminin DTK egrisi

% 2 mol benzen katkil1 ve % 10 mol etil toluen katkili MgB2/Fe tellerin DTK egrileri
sekil 4.59 - 4.60°da gosterilmistir.
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Sekil 4.59 - 4.60°daki DTK analizlerinden benzen ve etil toluenin ayrigma sicakliklarinin
sirastyla 90 °C ve 110 °C olarak gozlemlenmistir. Bu sicaklik degerleri dikkate alinarak
toz Uretim asamasmda bor-benzen ve bor-etil toluen karisimi bilyeli ogiitiictide
karigtirildiktan sonra ortaya ¢ikan ¢amursu yapi vakum firininda kurutulmustur. Her iki
sekilde de 430 °C’de goriilen pikin B2Os3 ile Mg arasinda olusan kimyasal tepkimeden
kaynaklandigi ve bunun MgO olusumuna sebep oldugu disiiniilmektedir. 650 °C’de
goriilen endotermik pik ise MgB2’nin olusma sicakligini isaret etmektedir. Sekil 4.59 -

4.60’da 770 °C’de goriilen pik ise demirin Curie sicakligini isaret etmektedir.
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Sekil 4.59 % 2 mol benzen katkilt MgB2/Fe tel i¢in uygulanan DTK 6l¢iimlerinden
elde edilen 1s1 akigina karsi sicaklik egrisi

Sekil 4.60 Etil toluen katkili MgB2/Fe tel icin uygulanan DTK 0l¢iimlerinden elde
edilen 1s1 akigina karsi sicaklik egrisi
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4.2.3 Taramal elektron mikroskobu (SEM) ve enerji dagilimh x-151m1 spektroskopisi
(EDS) analizleri

Saf ve katkili MgB»/Fe tellerin mikroyapilar1 taramali elektron mikroskobu goriintiileri
ile ayrintili bir sekilde incelenmistir. Demir kilifli saf MgB> tel i¢in demir kilif
cikarildiktan sonra elde edilen SEM fotografi sekil 4.61°de gosterilmistir. Saf MgB:
numunesinin SEM fotografi analiz edildiginde piiriizlii ve gozenekli bir mikroyapiya
sahip oldugu goriilmektedir. MgB2’ nin gdzenekli mikroyapisi ise dogrudan etkin akim

yolunun azalmasi anlamina gelmektedir.

Sekil 4.61 Demir kilif ¢ikarildiktan sonra saf MgB2 numunesine ait SEM fotografi

Sekil 4.62°de ise hem kuru hem de 1slak karistirma yontemi ile hazirlanan tartaric asit
katkili tellerin taramali elektron mikroskobu (SEM) goriintiileri gosterilmistir. GOriintiiler
incelendiginde yiizey morfolojilerinin benzer oldugu goriilmektedir. Ozellikle farkl
karistirma yOntemleri ile hazirlanan tozlarin tanecik biytlikligliniin ayn1 kaldig:
goriilmektedir. Fakat kuru karigtrma ile hazirlanan numunelerin topaklandigi
gbzlemlenmistir. Islak karistirilan tellerin, kuru karistirilan tellere nazaran daha homojen

bir yapiya sahip oldugu ve tanecikler aras1 baglantilarin daha iyi oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.62 a. Kuru, b. 1slak karistirma yontemi ile tiretilen tartaric asit katkili tellerin
SEM goriintiileri

Sekil 4.63’te benzen katkili MgBo/Fe tellerin 1000 kez biiyiitme ile alinan SEM
goriintiileri goriilmektedir. SEM goriintiileri incelendiginde tozun yogun bir yapi
sergiledigi gozlemlenmektedir. MgB2’nin karakteristik olarak sahip oldugu gézenekli
yapiya rastlanmasma ragmen daha yogun ve diisiik oranda bosluklarin oldugu bir
mikroyap1 elde edilmistir. Iyi nitelikli MgB; toz iiretim asamasinda sik¢a karsilasilan
topaklanma sorununa bu numunede rastlanmamustir. Sonug olarak benzen katkisinin

topaklanmay1 azalttig1 goriilmiistiir.
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Sekil 4.63 Benzen katkili MgB2/Fe tel numunenin 1000 kez biiyiitme ile elde edilen
SEM goriintiisii

Sekil 4.64°te de etil toluen katkil tellerin 1000 kez biiyiitme ile alinan SEM goriintiileri
sunulmaktadir. Alinan SEM goriintiileri incelendiginde benzen katkili MgB2/Fe tellere
benzer olarak az sayida bosluk igeren, yogun ve topaklanmanin olmadig1 homojen bir

yap1 elde edilmistir.
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Sekil 4.64 Etil toluen katkilt MgB»/Fe tel numunenin 1000 kez biiyiitme ile elde edilen
SEM goriintiisii

Uretilen benzen ve etil toluen katkilr tellerin kimyasal karakterizasyonunu ve element
analizini yapmak i¢in analitik bir teknik olan Enerji Dagilim Spektroskopi (Energy-
dispersive X-ray spectroscopy — EDS/EDX) kullanilmistir. EDS analizi ile malzeme
icerisindeki atomlarin agirlik ve atomik yiizdeleri belirlenmektedir. Sekil 4.65 - 4.66°da

sirasiyla benzen ve etil toluen katkili MgB2/Fe tellere ait EDS analiz sonuglari

gosterilmistir.

Sekil 4.65 Benzen katkili MgB»/Fe tel numunesi i¢in elde edilen EDS analiz sonuglar1
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Sekil 4.66 Etil toluen katkili MgB2/Fe tel numunesi i¢in elde edilen EDS analiz
sonuglar1

Hem benzen hem de etil toluen katkili tellerin EDS goriintiileri incelendiginde demir kilif
ile MgB: arasinda kimyasal reaksiyon olusmadig1 ve bir miktar oksitlenme gergeklestigi

goriilmektedir. EDS analiz sonuglar1 ¢izelge 4.1 - 4.16°da verilmistir.

Cizelge 4.15 Benzen katkili MgBo/Fe telin EDS analiz sonuglar1

Element Atom Numarasi Siddet (c/s) Atomik Yiizde (% agirhk)
B 5 5,76 49,486
C 6 6,86 20,088
o) 8 22,83 8,868
Mg 12 685,95 20,761
Fe 26 11,63 0,796
100,00

Cizelge 4.16 Etil toluen katkili MgB2/Fe telin EDS analiz sonuglar1

Element Atom Numarasi Siddet (c/s) Atomik Yiizde (% agirhk)
B 5 5,76 22,606
C 6 56,66 54,446
) 8 16,54 7,449
Mg 12 504,66 14,614
Fe 26 14,57 0,885
100,00
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Sekil 4.65 - 4.66°da verilen i¢ sekiller benzen Ve etil toluen katkili tel numunelere ait EDS
yiizey resimlerini gostermektedir. Bu resimlerde olusan yap1 igerisindeki elementler renk
analizi yardimiyla belirlenmistir. Mor renk Mg elementine, kirmizi renk ise B elementine
ait olup yap1 icerisinde homojen bir sekilde dagilmistir. Yesil renk ise C elementine ait
olup, yer yer yap1 iginde yer almistir. Mavi renk ise oksijen elementine ait olup
numunenin kismen oksitlendigini igaret etmektedir. Sar1 renkteki Fe elementi ise sadece
dis yiizeyde goriilmektedir. Bu da kilif malzemesi olan demirin MgB: ile reaksiyona

girmedigini dogrulamaktadir.
4.2.4 AC alinganlik dl¢iimleri

Uretilen katkisiz ve katkili tellerin kritik sicakliklar1 ac alinganlik ve direng dlgiimleri ile
belirlenmistir. Bu bolimde ac alinganlik 6l¢iim sonuglar1 tizerinde durulacaktir. Bu

Olciimlerde demir kilif icerisinden ¢ikarilan MgB> ¢ekirdeginin 6l¢iimii alinmistir. Temel

harmonik alinganlhigin iki bileseni vardir. Bunlar, ){1 (faz — i¢i bilesen) ve Y 1 (faz — dis1

bilesen) olarak bilinmektedir.

Sekil 4.67 — 4.70°de iiretilen katkisiz demir kilifli MgB: telin normalize temel harmonik
almganhigmm sicakliga gore degisimleri gosterilmektedir. Bu Ol¢liimlerde ac manyetik
alan Hac = 160, 320, 640 ve 1280 A/m ve frekans f = 125 Hz segilmistir. Egrilerde

almganligin hem faz — i¢i hem de faz — dis1 bilesenleri gosterilmistir.

Farkli ac manyetik alan genliklerinde alinan Sl¢iimler incelendiginde siiperiletkenlige
gecisin keskin oldugu goriilmektedir. Ayrica grafiklerden elde edilen kritik sicaklik
degerlerinin ac manyetik alana bagh bir degisim gostermedigi ve 37,8 K’de siiperiletken

faza gecisin gergeklestigi goriilmektedir.
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f=125Hz

Sekil 4.67 Saf MgB2/Fe tel numunesine ait temel harmonik alinganhiginin faz—igi ve
faz-dis1 bilesenlerinin 160 A/m ac alan genliginde sicakliga bagl olarak

degisimi

. f=125Hz

Sekil 4.68 Saf MgB2/Fe tel numunesine ait temel harmonik alinganhiginin faz—igi ve
faz-dis1 bilesenlerinin 320 A/m ac alan genliginde sicakliga baglh olarak

degisimi

f=125Hz
062

Sekil 4.69 Saf MgB2/Fe tel numunesine ait temel harmonik alinganligmnimn faz—igi ve
faz-dis1 bilesenlerinin 640 A/m ac alan genliginde sicakliga bagh olarak

degisimi
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Sekil 4.70 Saf MgB2/Fe tel numunesine ait temel harmonik alinganliginin faz—igi ve
faz-dis1 bilesenlerinin 1280 A/m ac alan genliginde sicakliga bagli olarak
degisimi

Sekil 4.71 — 4.75’te kuru karistirma yontemi ile tiretilen malic asit katkili tellerden 800
°C’de 1s1l isleme tabi tutulan telin 125 Hz frekansta ve farkli manyetik alanlar altinda

alinan ac alinganlik 6l¢timlerinden elde edilen sonuglar gosterilmektedir.
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Sekil 4.71 % 10 malic asit katkili MgB2/Fe telin Hac = 80 A/m alan altinda elde edilen
ac alinganlik egrisi
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Sekil 4.72 % 10 malic asit katkilt MgB»/Fe telin Hae = 100
ac alinganlik egrisi
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Sekil 4.73 % 10 malic asit katkili MgB2/Fe telin Hac = 120 A/m alan altinda elde edilen
ac alinganlik egrisi
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Sekil 4.74 % 10 malic asit katkilt MgB2/Fe telin Hac = 140 A/m alan altinda elde edilen
ac alinganlik egrisi
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Sekil 4.75 % 10 malic asit katkili MgB2/Fe telin Hac = 160 A/m alan altinda elde edilen

ac alinganlik egrisi

Bu grafiklerden goriildiigli gibi siiperiletken faza gecis yaklasik olarak 25 K civarinda

baslamaktadir. Kuru karistrma yontemi, iretilen tellerin elektriksel ve manyetik

ozelliklerini olumsuz yonde etkilemektedir.

Islak karistirma yontemi ile farkli sicakliklarda (700, 800 ve 900 °C) 1s1l isleme tabi
tutulmus % 10 malic asit katkili MgBo/Fe tellerin farkli ac manyetik alanlar altinda

Olciilen ac almganligmin faz-i¢i bilesenlerinin sicakliga bagh degisimleri sekil 4.76 —

4.78°de gosterilmistir.
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Sekil 4.76 700 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus % 10 malic asit katkili MgB2/Fe telin
uygulanan Hac = 160, 400, 800, 1600 A/m genlikli alanlar altinda ac
alinganliginin faz-i¢i bileseninin sicakliga bagh degisimi
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700 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus numunelerin dort farkli alan altinda alinan 6lgtim
sonuglarina gore kritik sicaklik yaklagik olarak 35,1 K’dir. Siiperiletken faza gecis

sicaklik degerinin uygulanan ac manyetik alana bagli degisimi ¢izelge 4.17°de verilmistir.

Cizelge 4.17 700 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus % 10 malic asit katkili MgB2/Fe tele ait
kritik sicaklik baglangi¢c degerleri

Uygulanan Alan (A/m) Kritik Sicaklik Baslangi¢ Degeri (K)
160 35,1
400 34,9
800 34,2
1600 34
027 % 160 A/m
—e— 400 A/m )
0.0 {—4— 800 A/m s F 2 .
—v— 1600 A/m f !
02 f=125Hz e

X, (8l)

Sekil 4.77 800 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus % 10 malic asit katkili MgB2/Fe telin
uygulanan Hac = 160, 400, 800, 1600 A/m genlikli alanlar altinda ac
alinganligmin faz-i¢i bileseninin sicakliga bagl degisimi

800 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus numunelerin dort farkli alan altindaki Glgtim
sonuglarma gore kritik sicaklik degerleri yaklagik olarak 35 K’dir. Sekil 4.77°den de
goriilebilecegi gibi uygulanan manyetik alan arttik¢a kritik sicaklik baslangic degerinin
daha diisiik sicakliklara kaydig1 gozlemlenmektedir. Bu dlglimlerden elde edilen sonuglar

cizelge 4.18’de 6zetlenmektedir.
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Cizelge 4.18 800 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus % 10 malic asit katkili MgB2/Fe tele ait

kritik sicaklik baslangi¢ degerleri

Uygulanan Alan (A/m) Kritik Sicaklik Baslangi¢c Degeri (K)
160 35
400 34,5
800 34,4
1600 34,3

—&— 160 A/m
001—e— 400 A'm
1—— 800 A/m
oo J—¥— 1600 A/m

| f=125Hz

044
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40
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Sekil 4.78 900 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus % 10 malic asit katkili MgB2/Fe telin
uygulanan Hac = 160, 400, 800, 1600 A/m genlikli alanlar altinda ac
almganligmin faz-i¢i bileseninin sicakliga bagl degisimi

Sekil 4.78’den elde edilen kritik sicaklik baslangic degerleri ¢izelge 4.19°da
Ozetlenmektedir.

Cizelge 4.19 900 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus % 10 malic asit katkili MgB2/Fe tele ait
kritik sicaklik baglangic degerleri

Uygulanan Alan (A/m) Kritik Sicaklik Baslangi¢ Degeri
(K)
160 35
400 34,9
800 34,8
1600 34,7
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Bu odl¢limler sonucunda uygulanan alan degerinin (Hac) artmasi ile kritik sicakligin diigiik

sicakliklara kaydig fakat 6nemli bir degisiklige yol agmadig1 gézlemlenmistir.

AC almganligin faz-dis1 bileseninin (y’”) tepe degerlerinde, ac alan genligi numune
merkezine girebilecek tam aki girig alan1 Hp’ye esit olur. Farkli sicakliklarda 1s1l isleme
tabi tutulmus olan malic asit katkili malzemelerin tepe sicakliklari, Hac = 160, 400, 800
ve 1600 A/m alan genliklerinde 6l¢iilmiis ve sekil 4.79 — 4.81°de tepe sicakligina kars1

sizma alaninin grafikleri gosterilmistir.
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Sekil 4.79 700 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus malic asit katkilt numunenin farkli ac alan
genlikleri igin *” den elde edilen tepe sicakliklarina (T,) karst sizma alani (Hp)

1800
1600 | u
/
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1200 | /
— 1000 |
E |
< 800 -’\\
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200 ~m
0 . : " I .
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Sekil 4.80 800 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus malic asit katkili numunenin farkli ac alan
genlikleri igin >” den elde edilen tepe sicakliklarina (T,) karst sizma alani (Hp)
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Sekil 4.81 900 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus malic asit katkili numunenin farkli ac alan genlikleri igin y’’
den elde edilen tepe sicakliklarma (Tp) karst sizma alant (Hp)

Yukaridaki sekillerden goriilebilecegi gibi Hac degistiginde, farkli sicakliklarda faz-disi

(x*") bileseninin tepe degerleri farkli maksimum degerler almaktadir. Hac = Hp oldugunda,

malzeme merkezine tam aki girisi s6z konusudur. Farkli sicakliklarda tiretilen malic asit

katkili tellerde yapilan dlgtimlerden elde edilen tepe sicakliklari ¢izelge 4.20 — 4.22°de

verilmistir.

Cizelge 4.20 700 °C’de 1s1l islem yapilan % 10 malic asit katkili telin farkli alanlarda
tepe sicaklig1 degerleri

Hac (A/M) o (K)
160 33,8225
400 33,145
800 32,4775
1600 32,005

Cizelge 4.21 800 °C’de 1s1l iglem yapilan % 10 malic asit katkili telin farkli alanlarda
tepe sicaklig1 degerleri

Hac (A/M) To (K)
160 33,6525
400 33,425
800 32,6025
1600 32,6475
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Cizelge 4.22 900 °C’de 1s1l iglem yapilan % 10 malic asit katkili telin farkli alanlarda
tepe sicaklig1 degerleri

Hac (A/m) To (K)
160 34,9675
400 32,6275
800 31,925
1600 31,9425

Sekil 4.82 — 4.85’de % 1 mol hekzilbenzen katkili tellerin dort farkli alan altindaki (Hac
=160, 320, 640 ve 1280 A/m) temel ac alinganhigin hem faz-i¢i (y’) hem de faz-dis1 (y*)

bileseni gosterilmistir.
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Sekil 4.82 % 1 mol hekzilbenzen katkilt MgB2/Fe telin Hac = 160 A/m alan altindaki
temel ac alinganliga kars1 sicaklik egrisi
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Sekil 4.83 % 1 mol hekzilbenzen katkilt MgB2/Fe telin Hac = 320 A/m alan altindaki
temel ac alinganliga kars1 sicaklik egrisi
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Sekil 4.84 % 1 mol hekzilbenzen katkilt MgB»/Fe telin Hac = 640 A/m alan altindaki
temel ac alinganliga kars1 sicaklik egrisi
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Sekil 4.85 % 1 mol hekzilbenzen katkilt MgB2/Fe telin Hac = 1280 A/m alan altindaki
temel ac alinganlhiga kars1 sicaklik egrisi

Grafiklerden de goriilebilecegi gibi baslangi¢ kritik sicakligmin 37,6 K oldugu
belirlenmistir. Ac alinganhigin hem faz-ici (y’) hem de faz-dis1 (y’’) bilesenleri
incelendiginde MgB: tanecikleri arasinda gii¢lii bir ¢iftlenimin varh@mi gosteren tek

asamali bir faz gecisi gézlemlenmektedir.

Sekil 4.86 - 4.87°de sirasiyla benzen ve etil toluen katkili tellere ait ac alinganligin
sicaklik bagimlilig1 gosterilmistir. Ac alinganlik dl¢iimleri 4 A/m alan altinda, 733 Hz

frekansta ve 10-45 K sicaklik araliginda alinmustir.
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Sekil 4.86 % 2 mol benzen katkilt MgB»/Fe tellerin ac alinganliginin sicaklikla degisimi
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Sekil 4.87 % 10 mol etil toluen katkil1 MgB2/Fe tellerin ac alinganliginin sicaklik ile
degisimi
% 2 mol benzen katkilamasi ile belirlenen baslangi¢ kritik sicaklik degeri 38,39 K iken
% 10 mol etil toluen katkilamas: ile belirlenen baslangi¢ kritik sicaklik degeri ise 38,35
K’dir.
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4.2.5 Direng ol¢iimleri

Uretilen katkisiz ve katkili tellerin diren¢ 6lgiimleri dort nokta kontak yontemi ile
gerceklestirilmistir. Bu bolimde oOncelikle saf numunelerin direng Ol¢limlerinden

bahsedilecek daha sonra da katkili tellerin sonuglari tizerinde tartigilacaktir.

In-situ ve ex-situ TIT ydntemiyle iiretilen MgB2/Fe tellerin direng dlgiimleri i¢in 2 ¢cm
uzunlugunda pargalar kesilmis ve 900 °C’de 1s1l igleme tabi tutulmustur. In-situ ve ex-situ
TIT yontemiyle iiretilen MgBy/Fe tellerin R - T egrileri sekil 4.88 - 4.89°da

gosterilmektedir.
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Sekil 4.88 In-situ TIT yontemiyle hazirlanan MgB2/Fe telin R - T egrisi
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Sekil 4.89 Ex-situ TIT ydntemiyle hazirlanan MgB./Fe telin R - T egrisi
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In-situ yontemiyle iiretilen telin kritik sicaklik (Tc) degeri beklendigi gibi yaklasik olarak
38 K olarak ol¢iilmiistiir Hazir MgB2 toz kullanarak {iretilen telin kritik sicaklik degeri
ise 39 K olarak belirlenmistir. Elde edilen bu degerler ac alinganlik 6l¢iimlerinden elde

edilen degerler ile hemen hemen aynidur.

Kuru karigtirma yontemiyle tiretilen malic asit katkili tellerin direng dlglimleri manyetik
alan altinda gergeklestirilmistir. Uretilen tellerden 800 °C’de 1s1l islem yapilan

numunenin 0 - 3 T manyetik alan altinda aliman R — T egrisi sekil 4.90’da gdsterilmistir.
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Sekil 4.90 Kuru karistirma yontemi ile hazirlanan 800 °C’de 1s1l isleme tabi tutulmus %
10 malic asit katkili MgBo2/Fe telin 0 — 3 T alan altinda R — T egrisi

Bu grafik analiz edildiginde;

» Alan uygulamadan olgiilen R — T egrisinden kritik sicakligm (Tc) baslangi¢
degerinin yaklagik 31 K ve bitis degerinin de 25 K oldugu goriilmektedir.

» 0,5 T manyetik alan altinda elde edilen sonuglar Tc’nin baglangic ve bitis
degerlerinin sirasiyla yaklasik 30,4 ve 24,8 K oldugunu gostermektedir.

» 1T manyetik alan altinda elde edilen degerler sirasiyla Tc = 29,7 ve 23,9 K’dir.

» 3 T manyetik alan altinda ise T¢’nin baslangic ve bitis degerleri 29,3 ve 21,1 K’dir.
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Sonug olarak karbon kaynagi olarak kullanilan malic asit (C4HsOs) katkisinin artmasi ile
ongorildiigi gibi kritik sicaklik degeri diismektedir. Ayrica uygulanan manyetik alanin

artmasi ile de kritik sicaklik azalmaktadir.

Islak ve kuru karigtirma yontemi ile iiretilen farkli miktarlarda tartaric asit katkail tellerin

kritik sicakligi (Tc) sekil 4.91°de gosterilmistir.
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Sekil 4.91 T¢’nin tartaric asit katki miktarma bagh degisimi

Islak karistirma yontemi sayesinde katki malzemesinin tiretilen tartaric asit katkili tellerin
kritik sicaklik degerleri iizerindeki olumsuz etkileri minimize edilmistir. Bu durum ayni
zamanda karbonun bor ile yerdegistirme orani ile de iligkili olabilir. Daha fazla karbon
atomunun MgB: orgii yapisindaki bor atomlari ile yerdegistirmesi durumunda T¢'de
belirgin bir diisiis gozlenecegi iddia edilmektedir. Ancak kuru karistrma durumunda
gozlenen Tc’deki biiylik diisiis, karbon yerdegistimesinden ¢ok MgO olusumu ile
iliskilidir.

Uretilen saf ve % 10 tartaric asit katkili (hem 1slak hem de kuru) tellerin diger 6zellikleri
hakkinda bilgi edinmek i¢in normal durum 6zdirengleri Sl¢iilmiistiir. Sonuglar ¢izelge

4.23’te Ozetlenmistir.
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Cizelge 4.23 Islak ve kuru karistirma yontemi ile iiretilen % 10 tartaric katkili tellerin
dlgiilen dzdireng degerleri paoo k V€ paok, artik dzdireng oran1 40O ve aktif

yiizey-kesit alani kesri Ar

Numuneler P300 K Pa0K Ap A00 Ar
MWQem) | (WQem) | (WQcm)
Saf MgB; 70,55 36,45 34,10 1,93 0,214
MgB; + % 10 tartaric | 131,56 74,67 56,89 1,76 0,128
asit (1slak)
MgB; + % 10 tartaric | 154,85 92,56 62,29 1,67 0,117
asit (kuru)

Genellikle artik 6zdirencin (,040K ) tanecik-igi safsizlik sa¢ilmasi ile iligkili oldugu, buna

karsilik oda sicaklig1 6zdirenci ve artik 6zdireng arasindaki farkin (A,O = Paok — ,040K)

tanecikler-arasi baglanti ile iligkili oldugu iddia edilmektedir (Rowell 2003). Basit olarak
300 K’deki 6zdirencin 40 K’deki 6zdirence orani olarak tanimlanan artik 6zdireng orani
(AOO) saf, 1slak karistirilmis ve kuru karistirilmus teller i¢in sirasiyla 1,93, 1,76 ve
1,67°dir. Oldukca yiiksek AOO degerlerine sahip numunelerin yiiksek kaliteli oldugu
bilinmektedir (Matsushita vd. 2008). Aktif yiizey-kesit alan1 kesri (Ar) esitlik 4.9 ile
tamimlanmaktadir (Rowell 2003).

Ap.
AF _ pldeal (49)

Paook — Paok

Burada, P4k Ve Pk strastyla 40 K’de ve 300 K’de 6lgiilen 6zdireng degerleridir.

Apigeqr ise ideal bir numune i¢in 40 K ve 300 K’deki 6zdirenc farkidir ve genel olarak

7,3 wQ cm degeri kullanilmaktadir (Kim vd. 2010). Saf; 1slak ve kuru karigtirilmis tellerin
alan kesirleri sirasiyla 0,214, 0,128 ve 0,117°dir. Bu sonugcta tanecikler arasi baglanti
acisindan 1slak karistirma yonteminin daha verimli oldugunu desteklemektedir. Daha
once de belirtildigi gibi ve ¢izelge 4.23’ten de goriilebilecegi gibi o ve w baglar1 arasindaki

safsizlik sagilmalarinin MgB2 telin Jc’ni etkileyebilecegi kanitlanmustir.

124



% 2 mol benzen ve % 10 mol etil toluen katkilanmis demir kilifli MgB: tellerden farkl
kalinliklarda 3 tane parca kesilerek serit iiretimi de gerceklestirilmistir. Bu seritler 750
°C’de 1 saat Ar atmosferi altinda 1s1l isleme tabi tutulmuslardir. Uretilen serit 6rneklerinin

direnglerinin sicaklikla degisimi sekil 4.92 - 4.93’te gosterilmistir.
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Sekil 4.92 Farkli kalinliklarda hazirlanan benzen katkili MgB2/Fe seritlerin direng
degerlerinin sicaklik ile degisimi
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Sekil 4.93 Farkl1 kalinliklarda etil toluen katkili MgB2/Fe seritlerin direnglerinin
sicakliga baglh degisimi

Sekil 4.92°den benzen katkilr serit 6rneklerin kritik sicakliklar1 37 - 37,4 K araliginda
degismektedir. Kritik sicakliklar arasinda 0,04 K gibi kiigiik bir fark bulunmaktadir. Bu
durum 3 m uzunlugunda iiretilen tel numune i¢inde homojen bir yapinin saglandigini

gostermektedir.
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Etil toluen katkili serit orneklerinin kritik sicakliklari ise 36,5 - 37,5 K araliginda
degismektedir. Kritik sicakliklar arasinda 0,1 K’lik fark bulunmaktadir. Artan serit
kalinlhig1 ile kritik sicakligin azaldigi gézlemlenmistir. Bu da iiretilmis olan 3 metre
uzunlugundaki bu numunenin tel boyunca homojen bir yapiya sahip olmadigini ortaya
koymaktadir. Presleme ile taneler arasindaki baglantinin arttirilarak kritik sicakligin

gelistirilebilecegi diistiniilmektedir.

4.2.6 M - H ol¢iimleri

Uretilen saf ve katkili tellerin manyetik ozellikleri miknatislanma olgiimleri ile
arastirilmigtir. Demirin ferromanyetik 6zellik gostermesinden dolay: kilif malzemesinin
icerisinden ¢ikarilan pargayla dlciimler gerceklestirilmistir. Olgiimler 5, 20 ve 30 K’de 50

Oe/s tarama hizinda bir PPMS kullanilarak alimmustir.

Sekil 4.94 - 4.96’da iiretilen saf demir kilifli MgB> telin miknatislanma olgiimleri

gosterilmistir.
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Sekil 4.94 Demir kilifli MgB: tel i¢in 5 K sicaklik degerinde elde edilen miknatislanma
egrisi
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M (emu/gr)

Sekil 4.95 Demir kilifli MgB: tel igin 20 K sicaklik degerinde elde edilen
miknatislanma egrisi

M (emu/gr)

Sekil 4.96 Demir kilifli MgBo tel i¢in 30 K sicaklik degerinde elde edilen
miknatislanma egrisi

5 K’de uygulanan 6lgiim sonuglarma bakildiginda tipik aki-sigramasi davranisi iiretilen
tiim numunelerde goriilmektedir. Bu aki sigramasi olay1 ilk kez bir MgB: kiilge numunede
Dou vd. tarafindan gozlenmistir (Dou vd. 2001). Aki sigramasi olayr manyeto-optik
goriintiileme teknikleri kullanilarak dogrudan goézlemlenebilir ve numuneye hizli aki
niifuzu ile agiklanabilir. Ak1 sigramasi davranigini minimize etmek i¢in tarama hizinin
azaltilmas1 gerekmektedir. Sicakligin 5 K’den 30 K’e artmas ile egrilerin genisliginde

belirgin bir daralma oldugu goriilmektedir. Bu azalma ayni zamanda manyetik kritik akim
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yogunlugunda bir diisiis gozlenmesi anlamina gelmektedir.
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Sekil 4.97 - 4.98’de 1slak karigtirma yontemi ile iiretilen ve 700 °C’de 1s1l islem yapilmis

olan % 10 malic asit katkili demir kilifli MgB2 telin miknatislanma egrileri gosterilmistir.
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Sekil 4.97 Islak karistirma yontemi ile tiretilen ve 700 °C’de 1s1l islem yapilmis olan %
10 malic asit katkili demir kilifli MgB: tel i¢in 5 K’de elde edilen

miknatislanma egrisi
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Sekil 4.98 Islak karistirma yontemi ile tiretilen ve 700 °C’de 1s1l islem yapilmis olan %
10 malic asit katkili demir kilifli MgB: tel i¢in 20 K’de elde edilen

miknatislanma egrisi

Sicakligin 5 K’den 20 K’e artmasi ile beklendigi gibi miknatislanma egrisinin

genisliginde daralma oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.99 - 4.101°de % 1 mol hekzilbenzen katkili demir kilifli MgB> telin miknatislanma

egrileri gosterilmistir.
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Sekil 4.99 % 1 mol hekzilbenzen katkili demir kilifli MgBo tel i¢in 5 K’de dlgiilen
miknatislanma egrisi
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Sekil 4.100 % 1 mol hekzilbenzen katkili demir kilifli MgB: tel icin 20 K’de dl¢iilen
miknatislanma egrisi
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|% 1 MOL HB KATKILI MgB,/Fe TEL

30K

Sekil 4.101 % 1 mol hekzilbenzen katkili demir kilifli MgB:> tel i¢in 30 K’de dlgiilen
miknatislanma egrisi

Sekil 4.102 - 4.104’te benzen katkili demir kilifli MgB. telin miknatislanma egrileri

gosterilmistir. Olgiimler 5, 15 ve 25 K’de 50 Oe/s tarama hiz1 ile 3 T’ya kadar alan altinda

bir PPMS kullanilarak almmustir. Grafiklerden 5 ve 15 K’de alinan Ol¢iimlerde aki

sigramasi olay1 goriilmektedir. Ak sigramasi olaymin minimize edilmesi i¢in daha 6nceki

boliimlerde onerildigi gibi tarama hizinin azaltilmasi gerekmektedir. 25 K’de alinan

Olciimlerde ise olagan bir siiperiletkenin davranis géze carpmaktadir.
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Sekil 4.102 Benzen katkili MgB2/Fe telin 5 K’de elde edilen miknatislanma egrisi
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Sekil 4.103 Benzen katkilt MgB2/Fe telin 15 K’de elde edilen miknatislanma egrisi
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Sekil 4.104 Benzen katkili MgB2/Fe telin 25 K’de elde edilen miknatislanma egrisi

4.2.7 Kritik akim yogunlugunun (J¢) belirlenmesi

Saf ve organik bilesik katkili tellerin kritik akim yogunluklar1 Bean kritik durum modeli

(Bean 1964) kullanilarak miknatislanma egrisinin genisliginden hesaplanmustir.

Sekil 4.105 - 4.107’de saf MgB2/Fe tel numunelerin 5, 20 ve 30 K’de kritik akim

yogunlugu, manyetik alanin bir fonksiyonu olarak gosterilmistir.
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Sekil 4.105 MgB./Fe telin 5 K sicaklik degerinde manyetik kritik akim yogunlugunun manyetik alana
bagli degisimi
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Sekil 4.106 MgB,/Fe telin 20 K sicaklik degerinde manyetik kritik akim yogunlugunun manyetik alana

bagl degisimi
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Sekil 4.107 MgB./Fe telin 30 K sicaklik degerinde manyetik kritik akim yogunlugunun manyetik alana
bagli degisimi
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Saf MgB./Fe tele ait 6l¢iim sonuglart analiz edildiginde, sicaklik artigi ile hesaplanan
kritik akim yogunluk degerlerinin diistigii gézlemlenmistir. T = 5 K’de ve 6 T manyetik
alan altinda kritik akim yogunlugu 3 x 102 A/cm? degerine ulasirken, T =20 K ve 30 K’de
6z alan kritik akim yogunlugu degerleri ise sirasiyla 1,6 X 10° ve 6 x 10* A/cm? olarak

elde edilmistir (Buzea ve Yamashita 2001).

Sekil 4.108 - 4.109°da 900 °C’de 1s1l islem yapilmis olan saf ve 700 °C’de 1s1l islem
yapilmis olan % 10 malic asit katkili MgB2/Fe tel numunelerin 5 ve 20 K’de kritik akim

yogunlugu, manyetik alanin bir fonksiyonu olarak gosterilmistir.
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Sekil 4.108 900 °C’de 1s1l islem yapilmis olan saf ve 700 °C’de 1s1l islem yapilmis olan % 10 malic asit
katkili MgB,/Fe teller igin 5 K’de elde edilen manyetik kritik akim yogunluklarmnin
manyetik alana bagh degisim egrileri
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Sekil 4.109 900 °C’de 1s1l islem yapilmis olan saf ve 700 °C’de 1s1l islem yapilmis olan % 10 malic asit
katkilt MgBa/Fe teller igin 20 K’de elde edilen manyetik kritik akim yogunluklarinin
manyetik alana bagl degisim egrileri
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Manyetik kritik akim yogunluklar1 analiz edildiginde 5 ve 20 K’de gergeklestirilen
Olctimlerden diisiik alanlarda saf telin malic asit katkili tele gore daha yiiksek degerlere
sahip oldugu ve yiiksek alanlarda ise bunun tersi bir durum olustugu goriilmektedir.
Grafiklerden katkili numunenin 5 K’de ve 6z alan J degerinin yaklasik 1,1 X 10° A/cm?
degerine ulastig1 ve 8 T manyetik alan altinda ise yaklasik 4 x 10> A/cm? degerine sahip
oldugu goriilmektedir. 20 K’de gergeklestirilen 6l¢iim sonuglarindan ise 6z alan ve 4 T

alan altinda hesaplanan Jc degerleri ise sirasiyla 5,1 x 10* ve 1 x 10? A/lcm?’dir.

Sekil 4.110 - 4.112°de % 1 mol hekzilbenzen katkili tellerin T = 5, 20 ve 30 K’de kritik
akim yogunlugu degerleri, manyetik alanin bir fonksiyonu olarak gosterilmistir. Ol¢iim
sonuclar1 analiz edildiginde sicaklik arttikca hesaplanan kritik akim yogunluklarinin
degerlerinin distiigii gézlemlenmistir. T = 5 K’de ve 5 T alan altinda kritik akim
yogunlugu 3,6 x 10?2 A/lcm? degerine ulasirken, 20 K ve 30 K’de 6z alan kritik akim
yogunlugu degerleri ise sirasiyla 4,1 x 10% ve 2,2 x 10® A/lcm?dir.
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Sekil 4.110 % 1 mol hekzilbenzen katkili MgB2/Fe telin T = 5 K’de manyetik kritik
akim yogunlugu degerinin manyetik alana bagl degisimi
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Sekil 4.111 % 1 mol hekzilbenzen katkili MgB2/Fe telin T = 20 K’de manyetik kritik
akim yogunlugu degerinin manyetik alana bagli degisimi
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Sekil 4.112 % 1 mol hekzilbenzen katkili MgB2/Fe telin T = 30 K’de manyetik kritik
akim yogunlugu degerinin manyetik alana bagli degisimi

Sekil 4.113’te benzen katkili tellerin 25 K’de kritik akim yogunlugu, manyetik alanin bir

fonksiyonu olarak gosterilmistir. Kritik akim yogunlugu 5 ve 15 K’de meydana gelen aki

sicramasi olayindan dolay1 sadece 25 K’de hesaplanmustir.
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Sekil 4.113 Benzen katkili MgBa/Fe telin T = 25 K’de manyetik kritik akim yogunlugunun manyetik
alana baglt degisimi
T = 25 K’de 6z alanda kritik akim yogunlugunun yaklasik degeri 5,3 x 10° A/lcm? iken
2,5 T alan altinda bu deger yaklasik olarak 7 x 102 A/lcm?’dir. Bu degerler, saf numune
icin elde edilen degerleri ile karsilastirildiginda kritik akim yogunlugunda kayda deger
bir artis s6z konusudur. Yapilan karbon katkilamasi sonucunda MgB: siiperiletkenin akim

tasima Ozellikleri belirgin bir sekilde iyilestirilmistir.

Islak ve kuru karistirma yontemi ile iiretilen tartaric asit katkili tellerin 4,2 ve 20 K’deki
tasima Olgtimlerinden elde edilen Jc - B egrileri sekil 4.114’te gosterilmistir. Islak
karistirilmis telin Jc degeri 9,6 T manyetik alan altinda ve T = 4,2 K’de 10* A/lcm? kadar
yiiksektir. Kuru karistirilmis telde ise ayni sicaklik noktasinda bu degere B = 8,7 T’da
ulagilmistir. Bu durum 1slak karigtirmanin tasima kritik akim yogunlugu iizerinde olumlu

etkiler olusturmasina isaret etmektedir.
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Sekil 4.114 Saf ve % 10 tartaric asit katkili (1slak ve kuru karigtirma ile hazirlanan)
tellerin kritik akim yogunlugunun manyetik alana bagl degisimi
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4.2.8 n-degeri

Saf ve tartaric asit katkili tellere ait n-degerinin manyetik alana bagh degisimleri sekil
4.115’te gosterilmistir. Genellikle bir iletkenin veya telin n-degeri, asagidaki 6zellikler

hakkinda 6nceden bilgi sahibi olmak i¢in 6nemli bir rol oynamaktadir (Takahashi vd.
2006, Kim vd. 2010):

(1 Eklemlerin bozulma 6zellikleri

(i)  Elektriksel kayiplar

Uretilen saf ve tartaric asit katkil tellerin n-degerleri gii¢ yasasma gore (Ec = E (V/V()")
log E’ye kars1 log J egrisinin egiminden belirlenmistir. Bu esitlikteki Ec ve V¢ Kritik

degerleri gostermektedir.
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Sekil 4.115 Saf ve % 10 tartaric asit katkili (1slak ve kuru karigtirma ile hazirlanan)
tellerin n-degerinin manyetik alana baglh degisimi

Sekil 4.115°ten manyetik alan altinda n — deger degisiminin Jc— B davranisina ¢ok benzer
oldugu goriilmektedir. Burada ilging olan durum islak karistirilmis MgB» telin n-
degerlerinin saf ve kuru karistirilmis teller ile karsilastirildiginda daha ytiksek oldugu
carpict bir sekilde goziikmektedir. Daha yiiksek n-degerlerinin elde edilmesi
homojenligin saglanmasi ve tanecikler arasi baglantilarin gii¢clendirildigi anlamina

gelmektedir.

Olgiim alinan sicakliklarda iiretilen tartaric asit katkili tellerin n-degerleri ve kritik akim

yogunluklar1 arasindaki gii¢ yasasi iliskisi sekil 4.116°da gosterilmistir.
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Sekil 4.116 Saf ve % 10 tartaric asit katkili (1slak ve kuru karigtirma ile hazirlanan)
tellerin n-degerleri ile Jc arasindaki iligkisi

Genellikle kritik akim yogunlugu (Jc¢) ve n-degeri arasindaki gii¢ yasasi iliskisi (m) gibi
bir iistel kritik degere (N~ J.') isaret etmektedir. Bu deger uygulanan karistirma

yontemine oldukca baglidir. Islak karistirilmis, kuru karigtirilmis ve saf teller icin m
degerleri sirasiyla 0,563, 0,539 ve 0,509 olarak elde edilmistir. Sonug olarak daha yiiksek
Jc daha yiiksek n-degerine sebep olmaktadir.
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5. TARTISMA ve SONUC

Bu tez ¢aligmasinda karbon igeren farkli organik bilesiklerin MgB: igine in-situ olarak
katkilanmasi ile siiperiletkenin temel 6zelliklerini gelistirmek amaglanmistir. Giliniimiize
kadar yapilan arastirmalar, MgB: siiperiletkenin elektriksel ve manyetik 6zelliklerini
gelistirmek i¢in en uygun katkilama elementinin karbon oldugunu gostermektedir. Saf
karbon veya karbon igeren birgok organik bilesik (hidrokarbonlar, karbonhidratlar ve baz1
asitler) bu nedenle kullanilmasina ragmen iiretim asamasinda hala ideal bir durum
saglanamamistir. Bu gilincel soruna ¢6ziim bulmak i¢in farkli karbon kaynaklarinin
denenmesi, iiretim yontemlerinin karsilastirilmasi ve en uygun iiretim parametlerinin
belirlenmesi gibi ¢esitli unsurlar bu tez calismasinin kapsami igerisindedir. Katki
malzemesi olarak farkli karbon bilesikleri (benzen (CesHe), etil toluen (CoH12), anilin
(CsHsNH?>), silikon yagi ([-Si(CH3)20-]s), succinic asit (CsHsOs), phenyl methanone
(C15H1202), malic asit (C4HsOs), tartaric asit (CsHsOe) ve hekzil benzen (Ci2His))
kullanilarak MgB: kiilge, tel ve serit numuneler iiretilmistir. Bu bilesiklerin faz olusumu,
orgii parametreleri, mikroyapisi, termal 6zellikleri, kritik sicaklik degerleri (T¢), Kritik
akim yogunlugu degerleri (J¢) ve 6zdirencgleri (p) gibi termal, yapisal, elektriksel ve

manyetik 6zellikleri ayrintili bir sekilde arastirilmistir.

Kiilge, tel ve serit numunelerin tiretimi kullanilan katki malzemesinin s1v1 veya kat1 halde
olmasma bagli olarak farkliliklar gostermektedir. Sivi katki malzemeleri belirlenen
miktarda dogrudan MgB>’ye ilave edilirken kati katki malzemelerinde durum biraz
farklidir. Kat1 katki malzemeleri 6nce bor tozu ile etil toluen ortaminda bilyeli 6giitiiciide
karigtirilip daha sonra katki malzemesinin ayrisma sicakliginda kurutulduktan sonra Mg
ile karistirilarak son karisim elde edilmektedir. Dolayisi ile numune iiretim isleminin de
stiperiletkenlik 6zellikleri nasil etkiledigi lizerine ayrintili olarak arastirma yapilmistir.
Bunun sonucunda 1slak karistirma yontemi ile {iretilen numunelerin daha homojen bir

yapiya sahip oldugu ve siiperiletkenlik 6zelliklerinin gelistigi sonucuna varilmaistir.

Uretilen numunelerin termal 6zellikleri DTK/TGA analizleri ile yapisal analizleri XRD,
SEM ve EDS ol¢iimleri ile elektriksel 6zellikleri dort-nokta kontak yontemi ile alman
direng Olglimleri ile ve manyetik Ozellikleri ise PPMS sistemi kullanilarak M - H

Olgtimleri ile belirlenmistir. M - H dlclimlerinden yararlanilarak {iretilen numunelerin
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kritik akim yogunluklar1 hesaplanmistir. Yapilan caligmalarda ortaya ¢ikan sonuclari su

sekilde siralayabiliriz:

1. Uretilen numunelerin faz olusumu x-151n1 toz kirmmmi ile ayrntili bir sekilde
incelenmistir. XRD sonuglarina gore iiretilen tiim numunelerde ana fazin MgB>
oldugu ve az miktarda Mg ve MgO fazlarina rastlanmustir. Orgii parametreleri
XRD verist kullanilarak Rietveled aritimi ile belirlenmistir. Belirlenen 6rgii
parameterelerinde beklendigi gibi a- Orgii parametresi azalirken c- Orgi
parametresi hemen hemen degismemistir.

2. Uretilen numunelerin mikroyapisi ise taramali elektron mikroskobu (SEM) ve
enerji dagilimli x-15mm1  spektroskopisi (EDS) ile incelenmistir. Uretilen
numunelerin SEM goriintiileri analiz edildiginde MgB2’ye ait karakteristik
tanecikli yapinin olustugu ve olusan yapinin homojen oldugu saptanmistir. EDS
spektrumlar1 incelendiginde ise yapida Mg, B, C ve O elementlerine ait pikler
gozlemlenmistir. Bu sonuglara gore C yapi icerisinde yer almistir.

3. Uretilen numunelerin 1s1l islem sicakliklarini belirlemek ve 1s1l islem siiresince
malzemede meydana gelen degisiklikleri gozlemlemek icin DTK/TGA analizleri
yapilmistir. Bu analizler sonucunda 1s1 akisina karsi sicaklik egrileri
incelendiginde bir endotermik pik ve iki ekzotermik pik goriilmektedir. Biitiin
Olciimlerdeki ilk ekzotermik pik, MgB> fazini olusturmak i¢in Mg ve B arasindaki
kati-kat1 reaksiyonunu isaret etmektedir. Diger yandan endotermik pik ise
magnezyumun erime sicakligna karsilik gelmektedir. Ikinci ekzotermik pik ise
sivi Mg ve kat1 B arasindaki sivi-kati reaksiyonunu isaret etmektedir. Ayrica
Olgiimlerin alndigr 800 °C’ye kadar M@B: olusumunun hala devam ettigi
goriilmektedir.

4. Uretilen numunelerin kritik sicaklhiklar1 (T¢) ac alinganlik ve direng dlgiimleri ile
belirlenmistir. Ol¢iim sonuglar1 analiz edildiginde karbon katkilamasi ile kritik
sicakligin azaldig: tespit edilmistir. Numune iiretim asamasinda dncelikle kuru
karigtirma yontemi denenmistir. Bu yontemle {iretilen numunelerin ac alinganlik
Olgiimlerinden elde edilen kritik sicaklik degerlerinin ¢ok diisiik oldugu (20-30 K)
gozlemlenmistir. Bunun sebebi olarak iretim asamasinda numunelerin

topaklanmasi ve bunun sonucunda da homojen bir yap1 elde edilememesi oldugu
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diisiiniilmektedir. Bu nedenle daha sonra iiretilen tiim numuneler 1slak karistirma
yontemi ile {iretilerek karakterizasyonlar1 gergeklestirilmistir. Islak karistirma
yontemi ile dretilen numunelerin kritik sicaklik degerleri ise 35-39 K
araligidadr.

5. Uretilen numunelerin manyetik dzelllikleri bir fiziksel 6zellikler lciim sistemi
(PPMS) kullanilarak miknatislanma egrisi ile arastirilmigtir. Miknatislanma
egrileri analiz edildiginde diisiik sicakliklarda (5 K) aki sigramasi olayi
gozlenmektedir. Aki sigramasi olayini minimize etmek i¢in tarama hizi
diisiiriilmelidir. Diger sicakliklardaki (20 ve 30 K) miknatislanma egrileri
incelendiginde ise bir siiperiletkenin gostermesi gereken tipik diamanyetik
ozelligi sergiledikleri goriilmektedir.

6. Uretilen numunelerin farkli sicakliklardaki manyetik kritik akim yogunluklar1 (J)
miknatsilanma egrisinin genisliinden Bean modeli kullanilarak hesaplanmistir.
Karbon katkilamas1 ile beklendigi gibi kritik akim yogunlugunda artis
gozlemlenmistir. Bunun iki sebebi oldugunu degerlendirmekteyiz. Birincisi
parcacik biiylikliigiiniin azalmasi ile artan tanecik sinirlar1 per¢inleme merkezi
olarak davranmustir. ikincisi ise bor ile yerdegistiren karbon etkili bir perginleme

merkezi olarak davranmustir.

Sonug olarak, bu tez ¢aligmasinda farkli organik bilesikler kullanilarak perginleme
merkezleri nano boyutta olusturulmus ve bu merkezlerin MgB; igerisinde homojen
dagilimi saglanmistir. Bu katkilamalarin fiziksel 6zelliklere etkileri arastirilmistir. Bu
katkilamalar ile MgB2’nin siiperiletkenlik 6zelliklerinin iyilestirildigi gézlemlenmistir.
Bu ag¢idan bakildiginda daha iyi ve homojen toz iiretim yontemi gelistirilerek literatiire

katki saglanmustir.
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