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Bu ¢alismada Bi,Sr,Ca,;Cs,Cu,0Os.5 yapisindaki bulk ve fiber numuneleri
katihal ve LFZ teknigi kullanilarak x=0, 0.025, 0.05, 0.075, 0.1, 0.125, 0.15
konsantrasyonlarinda iiretildi. Bi-2212 siiperiletkenlerde Ca yerine Cs katkilayarak
stiperiletkenlik 6zellikleri XRD, SEM, DC manyetik dlgiimler yaparak belirlendi.
Kritik gecis sicaklign (7¢) degerleri M-T 6lglimlerinde Cs igerigine bakilarak bulk
numunelerinde ¢ok fazla degisim gostermedigini ve tiim bulk numunelerinde 80 K
civarinda bir degerde bulundu. Fiber 6rnekler ise 90 K civarinda 7¢ sicakligina
sahipti. Manyetik histerisis egrileri, bulk numuneler i¢in Cs konsantrasyonun
artisiyla daraldigi, fakat fiber drneklerinde en genis histerisis egrisine sahip olan
numunenin x=0.05 Cs katkili numune oldugu bulundu. Ek olarak, kritik akim
yogunlugu (J¢), tim numuneler i¢in Bean modeli kullanilarak hesaplandi.

Anahtar Kelimeler: Seramik Siiperiletekenler, katkilama, XRD, SEM, DC
manyetik Ol¢limler, kritik gecis sicakligi, Bi-2212



ABSTRACT

MSc THESIS

EFFECTS OF Cs SUBSTITUTION ON PHYSICAL PROPERTIES OF
BSCCO SUPERCONDUCTOR

ibrahim ERGIN

CUKUROVA UNIVERSITY
INSTITUTE OF NATURAL AND APPLIED SCIENCES
DEPARTMENT OF PHYSICS

Supervisor : Prof. Dr. Bekir OZCELIK
Year: 2019, Pages: 61
Jury : Prof. Dr. Bekir OZCELIK
. Prof. Dr. Hamide KAVAK
Assoc Prof. Dr. Berdan OZKURT

In this study, bulk and fiber superconductors of Bi,Sr,Ca;_,CsyCu,Og:5
(x= 0.0, 0.025, 0.05, 0.075, 0.10, 0.125, and 0.15) were produced by a solid-state
and LFZ techniques. The variations of superconducting properties by Cs
substituting for Ca in Bi-2212 superconductors have been studied via X-ray
diffraction (XRD), Scanning Electron Microscopy (SEM), DC magnetic
measurements (M-H and M-T). The critical transition temperature, 7, values were
not significantly changed by increasing Cs content and from M-T measurements it
was found as around 80 K for all bulk samples and 90 K for all fiber samples. It is
observed from the XRD patterns that the major phase is Bi-2212 for all samples.
The magnetic hysteresis results indicate that by increasing Cs doping the loop
widths decrease for bulk samples, but in fiber samples the widest hysteresis loop is
x=0.05. Additionally, the critical current densities, Jc, of samples have been
calculated by using the Bean’s critical state model.

Keywords: Ceramic Superconductors, Substitution, XRD, SEM, DC Magnetic

Measurements, Critical Transation Temperature, Bean Model, Bi-
2212
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GENISLETILMIS OZET

Stiperiletken sinifi igerisindeki yiiksek sicaklik siiperiletkenkerinden olan
BSCCO yapisindaki Ca yerine Cs katkilayarak katthal ve LFZ teknigi ile
hazirladigimiz bulk ve fiber numunelerinin siiperiletkenlik 6zellikleri ve yapisal
Ozellikleri incelendi. Bu 6zelliklerin belirlenmesinde XRD (X-1s1n1 kirinimi), SEM
(Taramal1 Elektron Mikroskobu), EDX (Enerji Yayilimli X-1511) ve DC manyetik
olgiimleri, VSM (Titresimli Ornek Magnetometresi) cihazinda sicakliga karst
manyetizasyon (M-T) ve uygulanan manyetik alana karsi manyetizasyon (M-H)
Olciimleri yapildi. M-T dl¢iimlerinde tiim numuneler, 100 Oe manyetik alan altinda
gerceklestirildi. M-H o6l¢iimlerinde ise 10 K sicakliginda tiim numunelerin
manyetik histerisis egrileri olusturuldu.

XRD analizinde faz ¢esitligi, Cs katkisina gdre birim hiicre parametreleri
(a, b ve c) belirlendi. Bu analizde faz durumu i¢in Bi-2212 fazi, Cs katkisindan
bagimsiz olarak ana faz olarak belirlendi.

SEM analizinde, tanecik yapilarinin biiyiikliigi ve yonlenmesi gozlendi.
Bulk numuneler i¢in tanecik boyutu Cs konsantrasyonuna bagl olarak artmakta ve
bosluk yapilar1 olan porozite de artmakta idi.

EDX analizinde her bir numunenin % atomik sayisina bagli olarak
elemental analiz ile faz ¢esidi yorumlandi. Genel olarak bu analiz XRD analizini
dogrular nitelikte idi.

M-T olgiimlerinde fiber ve bulk numunelerinin normal durumdan
stiperiletken duruma gegtigi kritik gecis sicakligi (7¢), fiber ve bulk numuneler i¢in
ayri ayr1 belirlendi. Kritik gecis sicakligi fiber numuneleri i¢in 87 K civarinda iken
bulk numuneleri 80 K civarinda 6l¢iildii.

M-H o6l¢iimlerinde, bulk numuneler i¢in Cs katkisinin artisiyla manyetik
histerisis genisligi azalmakta idi. Fiber Ornekler i¢in ise Cs katkisinin artisiyla
histerisis egrilerinin genisligi, x=0.05 Cs katkili numuneye kadar artmaktaydi ve

ardindan daha sonraki konsantrasyonlarda genislik azalmaktaydi. M-H egrileri
111



yardimiyla kritik akim yogunluklar1 J, Bean modeli kullanilarak fiber ve bulk
numuneler icin hesaplandi. Fiber numuneler i¢in Je, 25x10* A/em® x=0.05 Cs
katkili numune iken bulk numuneler i¢in 23x10° A/cm?® dir. Sonug olarak bulk ve
fiber numunelerin aynm1 faz tiirline sahip olup Jc yiiksek degerleri, fiber
numunelerinin bulk numunelerinden yaklagik 10 kat daha fazla akim tasima

kapasitesine sahip oldugu bulundu.
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1. GIRIS [brahim ERGIN

1. GIRIS

Elektriksel iletkenlik, metal igerisindeki serbest eletronlarinin veya suda
¢Oziinmiis tuz iyonlarinin birbirleriyle olan etkilesimi sonucu iki mesafe arasindaki
potansiyel meydana gelmesiyle olusur. Bu durum normal iletkenligin bir
aciklamasidir. Yariiletkenlik veya iletken olmayan durumlar, elektron bant
araliklarindaki mesafenin uzun veya kisa olmasiyla agiklanabilmektedir. Son
olarak siiperiletkenlikte ise boylesi bir agiklama getiren bir¢ok yaklagim mevcuttur.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri, belirgin diizlemler halinde dizilen ve
yapiyl olusturan elementlerden meydana gelmektedir. Bircok arastirmaci,
stiperiletken malzemedeki bu diizlemlerin, elektronlarin her diizlem i¢inde serbest
hareket etmesine izin vererek bir siiperiletken durum meydana getirdigini
iletmektedir. Ancak bu durumun nasil olustugu, halen arastirma konusudur. Bu
konuda hala teorik arastirmalar devam ettigi i¢in ve elde edilen sonuglar yeterli
olmadig1 i¢in aragtirmacilar yeni yliksek sicaklik siiperiletken aile aragtirmalarinda
belirli bir sistematik ve/veya teori kullanamadigindan rastgele bir¢ok denemede
bulunmaktadirlar. Bu durum oda sicakliginda bir siiperiletken aile kesfinin {itopya
olmasina sebep olmaktadir. Hi¢ kimse bdyle bir malzemenin bulunup
bulunamayacagini, bulunursa ne zaman bulunabilecegini bilmemektedir. Su bir
gergektir ki oda sicakliginda calisan bir siiperiletken malzeme, ticari uygulamalarda
yeni bir ¢ag baslatabilir. Ornegin, mevcut teknolojik uygulamalarda kullandigimiz
elektro-miknatislardan (2 Tesla) yiizlerce kat gii¢lii miknatislar giinliik hayatimiza
girebilir. (Kaku, 2008)

Leiden de K. Onnes in civanin diisiik sicakligindaki iletkenligini
Olgmesinden bu yana bilim insanlar1 siiperiletkenlik arastirmalarin1 hizlandirdi ve
bu giine kadar siiperiletkenlik, ¢esitli uygulama alanlar1 meydana getirdi. Bunlar
genel olarak iki temel siiperiletkenlik 6zelligini kullandilar. Birincisi sifira yaklagan

elektriksel direng digeri ise miikemmel diyamanyetik davranistir.



1. GIRIS [brahim ERGIN

1.1. Sifir Direncg

Normal 1letken
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Sicaklik T

Sekil 1.1. Normal iletken ile karsilastirildiginda, siiperiletkenin T, krtik sicaklik
altinda sifir direng gostermesi. (Nane, 2013)

Sekil 1.1. den de anlasilacagi iizere siiperiletken malzeme, sicaklik
distikge bir yere kadar ayni normal iletken malzeme gibi davaranig

gostermektedir. Daha sonrasinda ise sifir dirence yaklagsmaktadir.
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Sicaklik T
Sekil 1.2. Sicaklik diiserken, manyetik duygunlugun pozitif degerden 7 altinda
ideal diyamanyetik degere diismesi. (Nane, 2013)
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1. GIRIS [brahim ERGIN

1.2. Miikemmel Diyamanyetizma

Manyetik duygunluk, uygulanan manyetik alanin manyetizasyona oranidir.
Kritik sicaklik olan 7, lizerindeki y degerinin, kiigiik pozitif paramanyetik bir
degerden (x< 0), T, altinda negatif degere diismesi (y= -1) durumu, miikemmel
diyamanyetizma olarak adlandirilir. Bu 6zelligi Leiden de K. Onnes 1n civanin
diisiik sicakliktaki iletkenligini 6l¢gmesinden 22 yil sonra Meissner ve Ochsenfeld,
kritik gecis sicakligin yakinlarindaki sicakliklarda manyetik alan uygulayarak

kesfettiler. Bu durum Meissner-Ochsenfeld etkisi olarak anilmaya baglandi.

AAAArra 4 4

Sogutma

B

\E

T>Tc T<Tc
x=0 A=
Normal Durum Superiletken Durum

Sekil 1.3. Siiperiletkenlerde sogutma sonrasinda malzeme icerisinde meydana
gelen manyetiklik durumu (Nane, 2013)
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1.3. L. ve II. Tip Siiperiletkenler

Siiperiletkenlerin manyetik alan altindaki manyetizasyon cevaplarina gore
iki ¢esidi vardir. I. tip olanlar1 kritik manyetik alan (H.) altinda manyetizasyon
orantisal olarak artmasindan yani miknatislanmanin da manyetik alanla orantili
olarak artmasidir. II. tip siliperiletkenler ise I. tip siiperiletkenlerden farkli olarak
kritik manyetik alan iki tanedir. Bunlara H. ve Hg diyebiliriz. II. tip
stiperiletkenlerde manyetik alan 0 dan H. e kadarki manyetizasyon I. tip
stiperiletken gibidir. Daha sonrasinda ise manyetizasyon azalmaktadir ve H, den
sonrasi manyetizasyon negatif degerlere gitmektedir. Bu durumu Sekil 1.4 ve Sekil

1.5 te gosterilmistir.

H,

Hc N
SM \\ SM N

N
Te T 0 H.

(a) (b)
Sekil 1.4. 1. tip siiperiletkenlerin, (a) H(T) siiperiletkenlik durumu (b) M(H)
siiperiletkenlik durumu (Sy: Meissner Siiperiletkenlik Bolgesi, N:
Normal iletkenlik bolgesi) (Nane, 2013)
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Hy @) ' (b)

Ho N M ;
&\‘\ :
Ha Sq \\ / \ :

\ /O
SM\\%1 i ‘/ Sw \ Se N

0 Te T 0 H. Ha Hea

Sekil 1.5. II. tip siiperiletkenlerin, (a) H(T) siiperiletkenlik durumu (b) M(H)
siperiletkenlik durumu (Sy: Meissner Siiperiletkenlik Bolgesi, Sg:
Girdap stiperiletkenlik bolgesi, N: Normal iletkenlik bolgesi)

Sekil 1.5. te gosterilen girdap siiperiletkenlik durumu diisiik kritik
manyetik alan olan H,; den sonra manyetik alan, Meissner-Ochsenfeld etkisini ta ki
yiiksek kritik manyetik alan olan H,, ye kadar malzeme icerisinde manyetik girdap
alanlarina birakir (Sekil 1.6). Buradan sonraki manyetik alan uygulamasi yerini

Normal duruma doniistiiriir.

YR YIRY
A A

]

T

Sekil 1.6. Malzeme ylizeyinde meydana gelen girdap manyetik alan (siyah) ve
girdap akimlariin gosterimi (yesil)
(http://www.supraconductivite.fr/en/index.php?p=supra-levitation-vortex-more)
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Sekil 1.6. da manyetik alana dik yiliksek girdap akimlari (yesil) meydana
gelir. Bu akimlar Lorentz kuvvetini olusturarak malzeme igerisinde girdaplarin
hareket etmesiyle elektriksel diren¢ meydana getirirler. Bu durum malzemenin
akim tasima kapasitesini diger bir degisle akim yogunlugunu diigiirmektedir. Bu
durumu azaltmak veya daha yiiksek akim yogunlugu elde etmek igin malzeme
igerisine katkilama yaparak girdaplarin sabitlenmesi gerekir. Yani malzemenin de
akim tagima kapasitesi de belli bir kritik deger alir.

Sekil 1.4. deki (a) grafigine 3. boyutu da eklemekte haksizlik olmaz. Bu
durumda, kritik gecis sicakligi Tc, uygulanan kritik manyetik alan ve kritik akim
yogunlugu grafigine bakacak olursak, siiperiletkenlik bolgesi bu ii¢ degiskenle
sinirlandirilir (Sekil 1.7).

Aklm}ogunlugu, J
Je Siiperiletken
f— Bdélge
.
Sicakhk, T

L

Te

Hec

Manyetik alan, H
Sekil 1.7. Siiperiletkenligin sicaklik, manyetik alan ve akim yogunlugu
degiskenleriyle siirlandigi bolgenin gosterimi (www.azom.com)

1.1. BSCCO Siiperiletken Ailesi

LaSrCuO, YBCO, TBCCO, HgBaCaCuO siiperiletken ailelerinin yaninda
BSCCO yapisi, 1987 yilinda Mitchell ve arkadaglarinin buldugu bu yap1 temel ii¢
oksitli seramik yapida iretilebilmektedir. Sekil 1.8. de gorildiigi gibi

merkezindeki Cu-O tabakasi sayisina gore n=1, 2 ve 3 fazlar sirasiyla, Bi-2201,
6
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Bi-2212 ve Bi-2223 tiir. Buradaki Bi tan sonraki rakamlar Bi, Sr, Ca ve Cu 1n

sitokiyometrik oranlaridir.

Ca0 = Jo—e Ce0 CaO
CuQ CuO CuO
S0 T SO S10
= To~ BiO - fo. e 1310 510
Ose
Vet~ BiO
Pl s DIO . 5 % B0 210
oy S0 CuQ)
CuO Ca0
Ca() CuO)
. : CaO
P % Cu)

=< 1% = BIiO .5:” CuO
' B‘é Sr0)
. BiO
B0 BiO
S0 $10

CuO .
R Cul
Lald ' - CaQ)

B1-2201 Bi-2212 Bi-2223
(a) (b) ()

Sekil 1.8. BSCCO ailesinin birim kristal yapilar1 (a) n=1 fazi, (b) n=2 fazi, (¢) n=3
faz1 (wwwe.istec.or.jp)

Bu fazlarin eldesi i¢in Majevski ve arkadaslarinin yaptigi bir ¢alismada
(1997), Bi,0s;, CaO, CuO ve SrO 4 li faz diyagramini 850 °C de acgik hava
ortaminda arastirarak olusturmuslardir (Sekil 1.9.). Bu g¢alisma istenilen fazlarin

eldesi i¢in 6nemli bir calisma olarak goriilmektedir.
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SrO
$r, Bi, O
Sr3Bi, O

Sr2Cu03

’ 2302

Sg4Cuy04; «
2212 ﬂ
23
Bi,O4 CuO
Ca,Biy Oy

Ca,BisO¢ / Ca,Cu0,

CaO
Sekil 1.9. Bi,03, CaO, CuO ve SrO dortlii faz diyagrami (Majevski, 1997)

1.4. Bean Modeli

Kritik akim yogunlugunun hesaplanmasi i¢in Bean 1962 yilinda
hesaplanmasi kolay bir metod gelistirdi. Metoda gore, kritik akim yogunlugu olan
J., uygulanan manyetik alan B ve bu alanin siiperiletken maddeye niifuz olma
derinligi olan r mesafesine baglidir. Bean’e gore, uygulanan manyetik alanin
girebildigi her bolgede, sabit bir akim yogunlugu (J.) olusmaktadir. Kritik akim
yogunlugu, dis manyetik alana, manyetik alanin yoniine ve siiperiletken

malzemenin boyutlarina gére degisme gosterebilmektedir.
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B (v B )\ Bu
Bg
B.i B.'! (2) B.-i
(1)
. L L,x . L 1, x
-d72 ! I +d/2 -d72 ! : +d/2?
+. 1 ' +. 1 '
I » X : » X
J. g
(a) (b)

Sekil 1.10. Bean Modeli; (a) dis manyetik alan B, d kalinlikli siiperiletken
igerisine niifuzu sonucu olusan kritk akim yogunlugu durumu. (b) (2)
ve (3) durumlarinda manyetik alan artis1 ve manyetik alanin
siiperiletken igerisine niifuzu ve kritik akim yogunlugu durumu.
(Nane, 2013)

Sekil. 1.10 dan da anlasilacag lizere ortamdaki manyetik alanin varliginda
ve siperiletken igerisine niifuz ettigi derinlige bagli kalmadan olusan kritik akim
yogunlugu (J,), sabit bir deger almaktadir.

Bean modeli, II. tip siiperiletkenlerin kritik akim yogunlugunun
kullannminda oldukga etkili bir modeldir. Fakat yiiksek manyetik alanlara
ulasildiginda model sonuglarinin deneysel sonuglardan farkli oldugu goriilmiistiir.
L. Tip siiperiletkenler i¢in bu farkliligin sebebi, kritik akim yogunlugunun manyetik
alanla olan baglantisi ile anlagilmaktadir. Anderson ve Kim 1964 yilinda, J, yi,
kendinden manyetik akim yogunluguna bagli olacak bir ifadeyle anlamlandirarak

Bean modelini iyilestirdiler.
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1. GIRIS
Jo (T)
Je(T,B) = 220 (L1)

Burada, Jy(7) sifir manyetik alan altindaki akim yogunlugu, B kendi

manyetik akim yogunlugu ve B, deneysel olarak belirlenen manyetik aki

parametresidir.

= SafBi-2212

M (emu/gr)
& °
|

.mzaoo -5000
H (Oe)

Sekil 1.11. Saf Bi-2212 numunesinin 10 K sicakligindaki belli manyetik alandaki
(H,) miknatislanmasi (M; ve M,)
stiiperiletkende meydana gelen

Uygulanan manyetik alana karsi
miknatilanma egrisinde Sekil. belli bir manyetik alan altinda (H,) mayetizasyon

farki AM olsun ve manyetik alanin siiperiletken malzeme iizerindeki nufuz ettigi en

yiiksek derinlik ise d olsun. Bdylece Bean modeline gore kritik akim yogunlugu,

(1.2)

formiiliinden hesaplanabilir. Ayrica bu model, farkli geometrili yar1 deneysel

yotemlerde de uygulanabilmektedir.
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2. ONCEKI CALISMALAR

Rentscher ve arkadaslar1 (1992), Bi-2212 Bi,.,Pb,St>«Ca;.yNdy:,CuyOs4,
yapisindaki seramigin siiperiletkenlik 6zellikleri iizerinde Nd katkisinin etkilerini
calistilar.  Burada Nd, Bi,Pb,Sr>..Ca;yNdyyCu,Ogy, yapisimin  farklh
konsantrasyonlarda saf yalitilmis ¢ivileme merkezlerini agiklamak i¢in Sr ya da Ca
un yerine eklenmistir. x ya da y=0.2 konsantrasyonuna bagli olarak ortalama Nd-
Nd mesafesi ile a ve b diizlemeleri arasindaki coherence (es faz) uzunlugu
arasindaki mesafe olduk¢a uyumlu olarak buldular. Fakat aki ¢ivilenmesinin agik
kaniti olan Pb™ iyonu sisteme yiik karsilamak i¢in uygundu. Yani kisaca 6nemli
olgiide Nd™ ve Pb™ iyonlarm katkilanmasi, Bi-2212 siiperiletkeninin aki
civilenmesi 6zelligini iyilestirdigi kanitlandu.

Bouzerar ve arkadaslarina gore (1994), Bi-2212 tek kristal siiperiletkenin
manyetik tersinmezlik c¢izgileri lizerindeki Pb nin etkilerini arastirdilar. Bu
durumda Pb li veya Pb siz manyetik tersinmezlik ¢izgileri Bi-2212 tek kristal
stiperiletken tizerinde gergeklesti. Tersinmezlik alan ¢izgileri (B (T)) x=0 ve x=0.4
icin neredeyse ayniydi. Fakat diigiik sicakliklarda B;,(T)ool/Ta nin giic yasa uyumu
o nin 0=6 i¢in Pb siz numune ve a=4 i¢in Pb katkili numune durumlari farkl: tisler
saglar. Yiiksek sicakliklarda bir diizen degisimi gozlediler. Her iki 6rnekte ve By,
x=0 i¢in B=1 ve x=0.4 i¢in B=0.37 (7,-T)® olarak gozden kayboldu. Bu sonuglara
gore girdap sistem davranisinin boyutsal gegisinin bir olasiligini hesaba katarak
TAFF ve girdap aki modellerine ulagtilar.

Noetzel ve arkadaglari (1996), Cu pozisyonu iizerinde molar %2 Fe, Ni, Co
ve Zn katkilamasi yapmis olup Bi-2212 tek kristallerin tersinmezlik
manyetizasyonunu ve AC duyarliligin 6lgtiiler. Tipik olarak molar %] in altindaki
katkilanmig olan elementlerin diisiik konsantrasyonlari, kesinlikle daha yiiksek
alanlara dogru manyetik alan ¢izgilerini degistirdi ve ¢ivileme giic yogunlugu artti.
Bunun aksine daha yiiksek konsantrasyonlar, giicii bir sekilde kritik akim

yogunlugunu ve tersinmezlik alanlarini bastirdi. Bulduklar1 katkilanan elementlerin
11
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diisiik konsantrasyonlarinda bile diisiik sicaklik durumu yani 10 K civarinda 6zel
bir durum meydana geldi.

Li ve arkadaglarina gore (1997), Ti katkili Bi-2212 tek kristallerini, sabit
olmayan yilizen bolge teknigi kullanarak biiyiittiiler. Cu miktarina bagli olarak
yaklasik %1 ve %2 konsantrasyonlu numuneler de, 7, degerlerinin 85 K den 73 K e
diismesine neden oldu. Yiiksek ¢oziiniirliiklii mikroskop, yiiksek yogunlukta a ve ¢
diizlemlerine paralel diizlemsel hatalarin oldugunu gosterdi. Yiiksek sicakliklardaki
aki civilenmesi 6zellikleri, 6nemli dlgiide tek kristalli yapilara kiyasla iyilestigini
gordiiler.

Liu ve arkadaglar1 (1998), Bi-2212/Ag ince filmlerin yiiksek manyetik alan
altinda ara ylizey etkilerini arastirdilar. Yani Bi-2212/Ag ince filmleri 10 T gibi bir
manyetik alan altinda eritme islemine tabi tuttular. Sivi fazda Bi-2212 tane
yonlenmesi, manyetik alan altinda kontrol edilebilir olmasi ile iiretilen Bi-2212
tanelerinin ¢ ekseni manyetik alan yoniine daima paraleldi ve Bi-2212 ara ylizey
yonlendirilmesine bagh degildi. Bir sonug olarak, 10 T gibi bir manyetik alan Bi-
2212 tane yonlenmesini gergeklestirmektedir ve ince filmler igin yapiy1
iyilestirmektedir.

Wang ve arkadaslar1 (2001), (Bi;Pbg36)Sr2CaiY<Cuy0Os:y (x=0, 0.05,
0.11, 0.33) tek kristal numunelerini hazirlayip siiperiletkenlik 6zelliklerini
incelediler ve manyetik Ol¢im karakterizasyon tekniklerini kullandilar. XRD
analizinde Y katkilama seviyesi arttikca ¢ Orgli parametresi sistematik olarak
azaldigimi gozlemlediler. Siiperiletkenlik gecis sicakligni Tc, katkilamaya bagh
olarak 80 K den 30 K e diisiis oldugunu gozlemlediler.

Uthayakumar ve arakadaslari (2002), daldirilmig yiizer bolge teknigini
kullanrak kristal biiyiimenin Bi,Sr,Ca(Cu,..Mn,)O, bulk yap1 iizerindeki Mn
katkisinin etkilerini arastirdilar. Saf olan Bi-2212 ve Mn kristallerin 6zellikleri
kiyaslandi. X-1s1n1 kirinim sonuglar1 gosterdi ki Mn konsantrosyonunun artistyla ¢

Orgli parametreleri ve yapi yiizdesi diismekteydi. SEM calismalari, x=0.4 Mn
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konsantrasyonu i¢in hiicresel bilylime ¢izgilerini meydana getirdi. Siiperiletkenlik
taginim sicakligi Mn konsantrasyonuna bagli olarak diismekteydi.

IIyushechkin ve arkadaslar1 ise (2010), Bi-2212/Ag seritlerine MgO
nanopartikiil karigiminin, siiperiletkenlik ve mikroyap1 iizerindeki etkilerini
aragtirdilar. MgO nanoparcaciklar ve lizerine karigtirillan Bi-2212/Ag seritleri
manyetik alanda aki c¢ivileme merkezi olarak seritlerin tasinim o&zelliklerinin
onemli Olclide iyilestirdi. Bi-2212/Ag seritlerde Mg yanmasiyla elde edilen ¢ok
kiiciik MgO pargaciklarinin eklenmesi etkileri, manyetik alanda seritlerin kritik
akim yogunluklarini iyilestirmek i¢in bu konuyu arastirdilar. MgO pargaciklarinin
seritlere kars1 dagiliminin homojenligi ve MgO konsantrasyonunun iyilestirilmesini
de arastirdilar. Seritlerin Jc si, Bi-2212 seramik katmanlarinin mikroyapisi
agirlikca % 4 iin iizerindeki konsantrasyonlarda MgO eklenmesiyle artti. Daha
yiiksek MgO konsanrasyonlari, Jo degerlerinin es zamanli olarak diismesine ve
numunelerin mikroyapisinda bozulmalara neden olmaktaydi.

Altin ve arkadaglar1 (2012), tek kristal yapidaki Bi-2212 ipliksileri
(whiskers), eritilmis olarak 6n Bi-2223 yapili siiperiletkenini iirettiler. Ipliksileri
kalinliklar1 6-15 pm, 60-95 pum genigliginde, 3-9 mm uzunlugunda firettiler.
Kristalizasyon aktivasyon enerjisini (E,) Kissinger metodunu uygulayarak
hesapladilar. Farkli sicaklik iglemlerin bir sonucu olarak yapisal ve mikroyapisal
ozelliklerin belirlenmesinde SEM, XRD ve EDX analizleri yaptilar. Ga iyonlari,
ipliksilerin yapis1 iizerinde bir difiizyon olay1 gergeklestiremedi. Ga iyonlari, kiitle
gecisi olarak ipliksilerin {izerine yerleserek ipliksilerin biiylimesini sagladi ve bu
durumu hizlandirdi. XRD sonuglarina gore ipliksilerin, yiiksek oranda c¢ ekseni
iizerinde yonlenmis tek kristalli Bi-2212 fazindan meydana geldigini 6grendiler.
SEM e gore ipliksilerin yiizeyi dislokasyon ve catlagin olmadig1 oldukga piiriizsiiz
bir yapiya sahip oldugunu gordiiler. ipliksilerin 7, degerini 93.1 K buldular.
Manyetizasyonun manyetik alana etkisi olan M-H egrilerini 10, 20, 30 K de
gerceklestirdiler. Ipliksilerin J. degerini Bean esitliginden hesaplayarak 10, 20, 30

K da sirastyla 2.27, 1.99, 0.81x10° A/cm? olarak hesapladilar.
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Ozkurt calismasinda (2013), Bi-2212 seramiginin siiperiletkenlik
Ozelliklerini Ni katkilayarak aragtirmistir. Burada katkiladigi Ni konsantrasyonu
molar olarak 0 - 0.25 araliginda Sr yerine katkilamistir. Numuneleri hazirlarken
katihal metodu kullanmistir. Kalici manyetizasyonu daha iyi tane yapisina sahip
olmamasina ragmen 0.25 Ni katkisinda gozledi. J,. yi Bean modelini kullanarak
hesapladi. Sonug olarak 0.25 Ni katkili numunenin, en biiyiik tane boyutu ve ayni
zamanda en yiiksek kritik akim yogunluguna sahip oldugu gozlendi.

Ozgelik ve arkadaslarmin calismasinda (2015), Bi-2212 yapisindaki
stiperiletken malzemeye Ca yerine molar olarak 0.05, 0.075 0.1, 0.15 ve 0.2 Na
koyarak malzemenin manyetik, elektriksel ve yapisal 6zelliklerini incelediler. Bu
calismada kullandiklar1 karaterizasyon cihazlari XRD, SEM ve VSM dir. XRD
sonuglaria gore Na konsantrasyonundan bagimsiz olarak ana fazin birisi Bi-2212
dir. SEM sonuglarina gore orneklerin mikro yapisi incelendiginde Na katkisi
artistyla tane yapisi biiyiimekte idi. Direng sicaklik 6l¢iimlerinde 0.2 ye kadar olan
Na konsantrasyonlarmin kritik gegin sicakliginin 92 K dan biraz daha yiiksek
oldugunu buldular. Ayrica manyetik 6l¢iimlerde Na konsantrasyonunun artisiyla
histerisis genigliginin de arttirdigini gordiiler. Bean modeli kullanilarak hesaplanan
en yiiksek J, degeri 0.075 Na katkili 6rnegin 1000 Oe manyetik alan altinda 1x10’
A/cm’ olarak buldular.

Kizilaslan ve arkadaglarina gore (2015), cam-seramik teknigi kullanilarak
retilen Bi-2223 yapili bilesige Cu yerine Mo ilavesi yapilarak malzemenin
manyetik davranisini incelediler. Oncelikle hazirlanan Mo konsantrasyonuna bagl
olan numunelerin manyetik histerisis egrilerine baktilar. Burada Bi,Sr,Ca,Cus.
iMo0,0,¢+y bilesigi, en genis histerisis egrisi gosterdigi daha sonrasinda bu
numunenin diislik belli sicakliklarda histerisis egrilerine bakarak manyetizasyonun
en yiiksek degerin 5 K da oldugunu belirlediler. Daha sonrasinda Bean modelini
kullanarak J.-H grafigi elde ettiler. Burada yine 5 K da en yliksek degerli numune
molar 1 Mo katkil1 siiperiletkendi.

14



2. ONCEKI CALISMALAR [brahim ERGIN

Aytekin ve arkadas1 (2015), varolan Bi, 3Sr,Ca; ;Cu, Oy bilesimli seramik
stiperiletken malzemeyi yiliksek 1.5-6 GPa basing degerleri altinda pelet yaparak
rettiler. Yiiksek pelletizasyon degerleri altinda &rneklerin manyetik ve yapisal
Ozellikleri ilizerindeki etkilerini incelediler. Bunlar1 yaparken XRD, SEM, DC
elektriksel direng, manyetik histerisis egri 6l¢iim cihazlari ve Vickers mikrosertlik
Olctim aletlerini kullandilar. Numunelerin oda sicakli§i direngleri, basincin
artmastyla dnemli derecedeki diisilisiinii gozlemlediler. M-H Ol¢iimlerini sirasiyla
10 K ve 25 K da gerceklestirdiler. Numunelerin kritik akim yogunlugunu (J.)
belirlemek i¢in Bean modelini kullandilar. 6 GPa pelletizasyon sicakligina sahip
olan numune tiim manyetik alanda manyetizasyon degerinin en yiiksegime sahip
oldugunu gozlemlediler. Bu durum taneler arasi baglantinin iyi olmasindan
kaynaklidir. Ek olarak, tiim numunelerin manyetik 6zelliklerini karakterize ettiler.
Mikrosertlik degerleri kadar 7..J. degerleri de 6 GPa pelletizasyon sicakligina
sahip olan numunesi, diger numunelere kiyasla taneler arasindaki baglantilarin
daha kuvvetli oldugunu belirlediler.

Ozkurt ve arkadaslar1 (2015), Bi-2212 faz yapisindaki seramigin yapisal,
elektriksel ve manyetik 6zelliklerini Yb katkilayarak etkilerini arastirdilar. XRD
caligmalarindaki ana piklerin Bi-2212 fazina denk geldigini gordiiler. SEM
goriintiilerinde ise acik¢a tiim Ornekler benzer tane morfolojisini korurken, Yb
miktarinin artisiyla ikincil fazlarin sayisinda bir artig oldugunu gozlemlediler. Tiim
orneklerin manyetik analizini manyetik histerisis 6l¢limleri olarak tamamladilar.
Bu ol¢iimlerde diisiik bir Yb katkilama ile elde edilen M-H genisligini arttirdigin
gordiiler. Tiim 6rneklerin kritik akim yogunlugunu Bean model kullanarak M-H
egrilerinden hesapladilar. Burada en yiiksek kritik akim yogunluguna sahip 0.05
Yb katkili 6rnekti.

Kahraman ve arkadaslar1 (2015), sol-jel yontemi ile hazirlanan Bi-2212
stiperiletken malzemeye agirlik¢a % 0-3 oranlarinda belirli kompozisyonlarda Ag
ekleyerek kompozit malzeme yaptilar ve siiperiletkenlik 6zelliklerini incelediler.

Burada yapisal ve mikroyapisal ¢aligmalara bakarsak, Bi-2212/Ag kompoziti, saf
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olanindan daha iyi tane dizilimi, daha biiyiik tane boyutu ve daha az ikincil faz
meydana gelmesine neden olmaktadir. Bu farkli mikroyapisal 6zellikler elektriksel
ozelliklere de yansimaktadir ki Ag eklendiginde oda sicakligindaki direng ve gegis
genigligindeki azalma 7, degerinde degisme olmaksizin agiklanabilir. Dahasi
manyetik 6zellikler gosterdi ki Ag ilavesi artisiyla M-H histerisiz genisligi artmasi
ve buna bagh olarak J. degerinin saf olandan daha yiiksek olmasi malzemenin
manyetik 6zelliklerinin iyilestirmesine neden olmaktadir. Bu durum metalik Ag ile
zayif tane baglantilarina ek olarak yerlesmesiyle tane sinirlarinin azalmasi sonucu
mikroyapisal 6zelliklerin iyilesmesine yardimei olmasi ile agiklanir.,

Lu ve arkadaglar1 (2015), Bi-2212 siiperiletkeninin Yb katkilandaktan
sonrast kritik akim yogunlugunun etkilerini arastirdilar. Bu ¢alismada Bi,Sr,Ca;.
xYbCu,Og4y tek kristal yapisina x=0, 0.005, 0.01 ve 0.02 numuneleri kendi-aki
metoduyla hazirlandi. Latis yapilarinda dislokasyonlarin doniisiimii ilizerinde Yb
katkilasinin etkisi ve ayni zamanda iliskili akim tasima kapasitesi aragtirildi.
SQUID ol¢iim ve Bean model hesaplamalarina gore ritik sicaklik ve tagiyici
konsantrasyonu, en uygun bodlgede olmamasma ragmen en yiiksek kritik akim
yogunlugu x=0.01 Yb katkisiyla elde edildi. Cu-O, ve Ca-O tabakalarinin yiiksek
¢ozlinlirlikli gegirimli elektron mikroskobu (HRTEM) analizlerine dayanarak Cu-
O, tabakalarindaki en uygun dislokasyon yogunluklart her birim alanda
dislokasyonlarin sayisina gore belirlendi. Ayrica dislokasyonlarin biiyiikligii ve
Bi-2212 tek kristallerdeki akim tagima kapasitesi artig1 tizerindeki etkinlik Yb
katkistyla saglandi.

Ozgelik ve arkadaslarinin galismasinda (2016), Bi-2212 yapisina Ca
eksiltilerek yapilan molar 0, 0.05, 0.075, 0.1 ve 0.2 Y katlili 6rneklerini LFZ
teknigi ile g¢ubuklar halinde hazirladilar ve bu numunelerin fiziksel ve
stiperiletkenlik 6zelliklerini arastirdilar. Ca™? ve Y iin etkilerini XRD, SEM, EDX
ve DC manyetizasyon karakterizasyon cihazlar ile manyetik histerisis egrileri ve
Bean metodu kullanilarak hesaplanan kritik akim yogunlugunu hesapladilar. Toz

numunelerin XRD analizlerine gore ana faz, yogunluklu Bi-2212 faziydi. LFZ
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yontemiyle hazirlanan siiperiletkenler igin, c¢ubuk eksen uzunlugu boyunca
tanelerin ¢ok iyi yonlendigini gordiiler. En iyi kritik sicaklik, 50 Oe dogru akim
manyetik alan altinda, alan sogutmali modda 0.15 Y katkili 6rnegin 92.9 K
oldugunu buldular. Artan Y katkisi ile diigen kritk akim yogunlugu gézlendi. Bu
degerlere kiyasla bulunan maksimum 7, degeri, katkisiz numune igin 2.37x10°
A/em? ydi.

Nane ve arkadaglarina gore (2016) ise, Bi-2212 siiperiletkeninin molar
olarak Ca dan eksiltilerek x=0, 0.05, 0.075, 0.1 ve 0.2 eksiltilerek yerine Na
katkilanmasinin LFZ teknigi ile hazirlanmig fiber numunelerinin siiperiletkenlik ve
fiziksel Ozelliklerini arastirdilar. Ca™ iyonu igin Na® iyonu katkisiin etkilerini
XRD, SEM, EDX, tasinim 6l¢iimleri, DC manyetizasyonu ve manyetik histerisis
egrileri kullanilarak kritik manyetik akim yogunlugu hesaplamasi ile arastirdilar.
Toz numunelerinin XRD analizlerine gore Bi-2212 fazi1 Na konsantrastonundan
bagimsiz olarak ana fazdi. En iyi kritik sicaklik 7, 0.075 Na katkili numunenin M-
T grafiklerinden 93.3 K olarak bulundu. En yiiksek kritik akim yogunlugu J,,
1.35x10° A/cm’ olarak 10 K de 0.1 Na katkili numunede buldular. Maksimum
taginan kritik akim yogunlugu dogrudan 1.3x10° A/em® olarak 77 K de 0.05 Na
katkili numunede buldular.

Kir ve arkadaslar1 (2016), Bi,Sr,K,CaCu, 75Nag 25Oy seramigine x=0, 0.05,
0.1 ve 0.25 K-Na es katkilamay1 katthal yontemini uygulayarak hazirladilar. XRD
verilerine gore belirledikleri Bi-2212 faz karakteristik pikleri tiim numunelerde
gozlemlediler. Direng Ol¢limiine gore 7, degeri orantisal olarak K katkisinin
artistyla yiikseldigini belirlediler. Ayrica K-Na es katkilarmin etkisinin 6nemli
Olclide Bi-2212 fazi i¢in tane boyutunu etkiledigini belirlediler. J. degeri, manyetik
alanin bir fonksiyonu olan M-H histerisis egrisinden belirlenen Bean kritik model
kullanilarak hesaplanan degerler, katkilanan numunelerin daha yiiksek oldugunu
gosterdi.

Kirat ve arkadaslar1 (2016), Bi,Sr;CarCusErOip+y (x=0.0, 0.5, 1.0)

numunelerini geleneksel cam seramik yontemini kullanarak iirettiler. Burada
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iretilmis olan numunelerin yapisal, manyetik ve aki c¢ivilenmesi Ozellikleri
tizerinde ¢aligtilar. Er ilavesiyle diyamanyetik onset sicakliginda diisiis oldugunu
gozlemlediler. x=0.5 Er katkili numune miikkemmel diyamanyetik davranis
gosterdi. Bu durumu agiklarsak, kristal yapidaki ¢ivileme merkezleri olarak gorev
alan ikincil fazlara katki saglayan Er dir. Numunelerin J, degerlerini Bean esitligini
kullanarak hesapladilar ve en yiiksek J. degerini x=0.5 Er katkilt numuneden elde
ettiler. Bu da yaklasik olarak 1.3x10° A/cm’ tiir. Daha sonra bu numunelerin
sicakliga bagl olarak gosterdigi J. degerleri de grafige doktiiler. Burada sicakliga
bagli olarak J. degerlerinin diistiiglinii gézlemlediler. Sonug¢ olarak ise Bi-2223
yapisindaki malzeme igerisinde Er iyonlarinin 7./ nin artisina neden olan
civileme merkezleri olarak gorev aldigin1 gostermekteydi.

Shengnan ve arkadaslari (2017), Bi-2212 siiperiletkeninin siiperiletken
Ozelliklerini ve faz doniisiimii {lizerinde Oncelikli tozlardan olan Cu katkisinin
etkilerini arastirdilar. Bu calismada yiiksek sicaklik siiperiletkeni olan Bi-2212
yapisindaki Cu m Bi, St 96CaCu,Og4y sabit molar degerlikli x=2, 2.1, 2.2, 2.4
farkli konsantrasyonlarinda diizenlenmis bir 6n hazirlik siirevciyle Trettiler.
Sinterleme boyunca faz doniigiim siireci lizerinde Cu oranlarinin etkisi incelendi.
Bi-2212 ince filmler ve tek filament seritler doldurma kaplama yontemi ve tiip
siirecteki toz ile drettiler. Sonuglar gosterdi ki, Cu oram1 Bi-2212 fazinin
termodinamik &zelliklerini etkileyebilirdi. Cu oraninin artigstyla AEC (toprak alkali
Cu0,) faz igerigi artarken Bi-2201 faz icerigi de azalmaktaydi. En yiiksek akim
yogunlugu, daha iyi yapilar ve faz doniisim 6zelligine gore film ve seritler igin
eszamanli olarak x=2.2 olan numune segildi.

Ozcelik ve arkadaslari (2017), B1,Sr,Cayg 9>5Cu,Oy yapisina agirlikca % 1,3
ve 5 Ag katkiladilar ve bunu sol-jel yontemiyle yaptilar. Ardindan LFZ ydntemini
uygulayarak belli bir yonde tanelerin yonlenmesini sagladilar. Daha sonrasinda
stiperiletkenlik ve yapisal 6zelliklerini incelediler. Toz XRD 6lgiimlerinde tiim
numuneler neredeyse tek Bi-2212 fazimnin oldugunun goézlemlediler. SEM

goriintiileri ve XRD sonuglar1 onayladi ki biiyiik oranda ana faz olan Bi-2212 idi.
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Az da olsa igeriginde Bi olmayan (Sr,Ca)CuO, ve metalik Ag fazlar icerigi vardi.
Manyetik sonuclara goére Ag nin kritik sicakliga etkisinin olmadigi fakat 6nemli
derecede manyetik histerisis genisligini arttirdigin1 gordiiler. Genisligin artigiyla J.
de, agirlikca % 3 Ag iceren ornegin en yiiksek degeri aldigmi ve 10 K de 2.1x10°
A/cm® ye ulasan bu orneklerin daha biiyiik tane yapisina sahip olmasi olarak
agiklanabilir. Dahas1 Ag ilavesi ayrica 3 nokta egme testi ile belirlenen mekanik
Ozelliklerini de iyilestirdigini kanitladilar. En yiliksek egme direncine yine agirlik¢a
% 3 Ag ilavesi yapilmis olan numunedir.

Fallah-Arani ve arkadaglar1 (2018), genis 6l¢ekli uygulamalar i¢in bilesigin
performansinin iyilestirmek amaciyla katihal yontemini uygulayarak BSCCO (Bi-
2212) ¢ok kristalli numunelere B,O; ilavesi yaptilar. Ilk adim olarak kat: hal
yontemi parametrelerinden biri olan sinterleme sicakligini uygun mikro yapili saf
Bi-2212 ornekleri elde etmek icin DTA ve TG yi kullanarak belirlediler.
Sonrasinda Bi,Sr,CaCu,BOy bilesiginde x=0.05, 0.1, 0.2 polikristal malzemelerin
birkag karakterizasyon teknigi kullanilarak manyetik ve fiziksel 0Ozelliklerin
belirlenmesi i¢in ¢alistilar. Burada sonug olarak X=0.05 numarali 6rnegin manyetik
histerisiz genisliginin saf Bi-2212 numunesine gore daha genis oldugunu ve kritik

3

akim yogunlugunun ise 3.71x10° A/cm’ oldugunu belirlediler. Kritik akim

bakimindan literatiirde kiyaslanabilir en iyi degerler arasinda yer almaktaydi.
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3. MATERYAL VE METOD

3.1. Giris

Yiiksek sicaklik siiperiletkende kullanilan malzeme hazirlama metodlari,
tiretilen bu siiperiletken malzemenin atomik bag cesitlerini, kristal yapisini, yapi
icerisindeki safsizliklari, nokta kusurlarini ve dislokasyon ozelliklerini dogrudan
etkilemektedir. Bu amagcla iiretilen malzemenin istenen yapida (tek kristal veya
bliyiik ve diizgiin tabaka yapili polikristal) olmasi, tek faz ve iyi sliperiletken
Ozellikler gostermesi icin degisik kosullar altinda, ¢ok farkli metodlar
denenmektedir. Yaygin kullanilan katihal tepkime ve eritme-dokme yontemlerinin
yaninda son yillarda, ¢ozelti teknikler (wet routes) olarak isimlendirilen sol-jel ve
polimer v.b. yontemleri de cok siklikla kullanilan yontemlerdir. Bu kisimda,
kullandigimiz malzeme hazirlama yoOntemi ve parametreleri hakkinda bilgi

verilecektir. Ayrica kullandigimiz deneysel 6l¢iim teknikleri anlatilacaktir.

3.2. Katihal Tepkime Yontemi

Kati-hal tepkime yontemi, kolaylign ve ucuzlugu bakimindan
stiperiletkenlik arastirmacilar1 tarafindan en genis kullanim alanina sahip olan
konudur. Bu yontemde bilesikler, oksitli, karbonatli, nitrathh gibi baslangi¢
malzemeleri ile hazirlanir. Baslangi¢ malzemelerinin safligi yaklagik sonuglar
saglamasi i¢in sarttir. Baslangic malzemeleri, belli sitokiyometrik oranlarda
karigtirilir ve boyutsal olarak ¢ok kiigiik tozlar haline getirilebilmek i¢in havanda
ogiitme iglemine tabi tutulur (amag¢ homojen bir karigim elde etmek ve pargacik
boyutunu kiiciiltmek). Ogiitme isleminden sonra malzeme iizerindeki ilk 1s1l islem
olan kalsinasyon agsamasina gecilir. Bu iglemin amaci1 6glitme sirasinda toz karisim
igerisine giren yabanci maddelerin, oksit ve karbondioksitlerin yiiksek sicaklik ile
ayrismast ve esas yapiyl olusturacak ilk taneciklerin agiga ¢ikmasini ve daha
sonraki 1s1l iglem icin ¢ekirdeklenmelerin olusmasii saglamaktir. Bu durum

geleneksel katihal tepkime yonteminin temelini olusturmaktadir. Kalsinasyon i¢in
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tozlar bir potaya konularak sicakligi ayarlanabilir firin igerisinde belirli
sicakliklarda belirli siirelerde 1s1l isleme tabi tutulur. Ardindan firindan ¢ikan tozlar
yeniden havanda ogiitilir (ara 0giitme) ve bu islem bircok kez
tekrarlanabilmektedir. Kalsinasyon igleminin ardindan sinterleme 1s1l islemi dncesi
belli bir sekle getirmek ve toz tanecikleri arast mesafeyi yakilastirarak diiflizyon
olaymni kolaylastirmak i¢in toz numuneler sikistirilir. Bu islem presleme islemidir.
Presleme icin BSCCO yapisinda genellikle 300-500 N/mm’ arasi basing
uygulanarak tozlar tablet bi¢imini alir. Son asama ise istenilen fazi elde etmek,
karisimi olusturan atomlar arasi kovalent baglarini gii¢lendirmek, c¢ok kristalli
yapilar1 olusturmak, siiperiletkenlige gecis sicakligini (7,) arttirmak ve bazi yapi
kusurlarin1 en aza indirgemek icin oksijenli ortamda ya da hava ortaminda erime
sicakligmin hemen asagi bir sicaklikta daha oOnceden belirlenmis siirelerde
tabletleri 1s1l isleme tabi tutmaktir. Bu islem, numunenin sicakliginin oda
sicakligindan belirlenen sicakliga kadar belli oranda yiikseltilmesi ve belirli siire
bekledikten hemen sonra yine belli bir oranda yavasca ya da hizla oda sicakligina
sogutulmasini icermektedir. Katihal tepkime yonteminde ara 6glitme (Sing, 1998),
optimum tavlama siiresi ve sicaklig1 (Asada vd., 1988) ile sogutma oranlar1 ¢ok
onemlidir (Kase vd., 1990). Dikkat edilmesi gereken baska bir nokta ise
kalsinasyon yapilan kabinin uygun olmasi gerekmektedir. Ciinkii yiiksek
sicakliklarda yapilan 1sitma islemleri boyunca kabin kimyasal igeriginden
siiperiletken malzeme igerisine difiizyon olusabilir. Bu yontemde numunenin
ogiitiilme, 1s1l iglem siiresi ve sicakligr siiperiletken malzeme ailesine gore degisme
gosterebilir. Kalsinasyon sicaklikligi, BSCCO siiperiletken aileleri igin 750 — 800

OC arasinda degismektedir.

3.3. Laser Floating Zone (LFZ) Teknigi
Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerini katmanlastirmak igin lazerli eritme
yontemleri kullanilir. Lazer islemli metodlar, Bi-2212 katmanli malzemelerin

iretimini dikey yonde akan bir sivi hacminin katilagmasi ile olur. Bi-2212
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kristallerinin a-b yatay diizlemi ve dikey c ekseni arasindaki biiylime hizinin
yiiksek belirli bir yonde ydnelme (anizotropi) sayesinde katilastirma islemi
sirasinda bu tanecikler ¢ eksenine dik olarak biiyiime egilimindedirler (Angurel,
1997). Ayrica Bi-2212 fazi, ugmaya karsi direngli ve siiperiletken fazin yiiksek
derecede kararli yapida olmasindan dolay1 lazer ile uygun kosullarda eritme islemi
sonucunda olugur. Bi-2212 diizensiz bir erime davranisi sergiler. (Angurel, 1997,
Majewski, 2000, Costa, 1999) ve bu nedenle eger hizli tabakalandirma hizi
uygulanacak olursa faz dengeden uzaklasir ve maddede ¢oklu fazlar meydana gelir.
islem esnasinda Bi-2212 fazi, 860 - 900 °C sicaklik araliginda kismi olarak eritilir.
Hizli katilasma nedeniyle ¢ok fazla sayida farkli faz meydana gelir. S;;.xCa,CuO,
oksitli fazi katilagmanin ilk yapisi olarak gozlemlenir. Tanecikler, neredeyse
biiylime yoniine paralel olarak geometrik eksen boyunca biiyiir (Feigelson, 1988,
Costa, 1999). Bi-2212 fazi, sinterleme 1s1l islemi sonrasi Sr;,Ca,CuO, fazinin
difiizyonu sonucunda ortamdaki Bi yogunluguna bagl olarak tekrar ana faz olur.
Yapmis oldugumuz bu tez kapsaminda LFZ teknigi de kullanildi. LFZ
eriyik tekniklerini, Bi-2212 fiber numunelerini iiretmek i¢in 120 W cwNd:YAG
lazeri kullanildi (Angurel, 1997). Onceki calismalardan da 6grendigimiz gibi
yiiksek J,. degerlerinin eldesi igin taneciklerin belli bir yondeki yonelimi, yonleri
arasindaki agilar1 ve biiyiikliikleri 6nemli rol oynamaktadir. Diizenli tanecik
yapilarin1 olugturmada en Onemli yontemlerden birisi de LFZ (Laser Floating
Zone) teknigidir. LFZ tekniginin en Onemli avantaji, siiperiletken taneciklerin
dizilme seklidir. Taneciklerin a-b diizlemleri, ¢ eksenine paralel olarak yerlesir. Bu
dizilim siiperiletkenlerin belli bir yonde yonlenmis tanecik yapisi diisiiniildiigiinde
iyi istiflenmis diizenli bir tanecik yapisinin olusmasinda ve yapi igerisinde
dislokasyonlarin olusup yapi kusurlarin indirgenmesi agisindan 6nemli bir role
sahip oldugu goriilmektedir. Sekil 3.1 de LFZ methodunun kabataslak bir semasi
bulunmaktadir. Goriildiigii gibi feed ve seed boéliimlerinin toplam 18 rpm doniis
hizina sahiptir. Bu merkezdeki eriyik kismin merkezde kalmasi i¢in en uygun

degerlerdir. Feed-Seed kisimlarinin farkli yonlerde donmesinin sebebi, eriyik kismi
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merkezde tutmak icindir. LFZ tekniginde diger bir 6énemli parametre de drnegin

biiyiime hizidir.

LASER FLOATING ZONE MELTING

@r= 15 rpm

Foed speed
Precursor

Nd:YAG laser

radiation

Growth
Textured e
rod

©r = -3 rpm

V. Garnier et al. Physica € 319, 197-208 (1999)
Sekil 3.1. LFZ(Lazer Floating Zone Melting) Uygulamasi (Garnier, 1999).

3.4. Fiber ve Bulk Bi-2212 Cs Katkil Bilesikli Numunelerin Hazirlanmasi
Katihal yontemiyle hazirlanmis Bi,Sr,Ca;Cs,Cu,Oy bilesigi x=0, 0.025,
0.05, 0.075, 0.1, 0.125 ve 0.15 konsantrasyonlarinda iiretildi. Uretim siireci ise;
Bi,0; (Sigma-Aldrich, 99.9%), CaCO; (Sigma-Aldrich, >99%), SrCO; (Sigma-
Aldrich, +98%), Cs,O (Sigma-Aldrich, +98%) ve CuO (Sigma-Aldrich 99%)
tozlar belli oranlarda karistirilip elle agat havanda 6giitlildii. Sonra bu tozlar 750
ve 800 °C de kalsinasyon islemine tabi tutulup yine elle agat havanda ara
ogitmeler yapildi. Buraya kadarki kisimda her konsantrasyondaki numunelerin
yarisi pellet haline getirildi. Diger yarisi ise LFZ teknigi ile fiber numuneler haline
getirildi. Ogiitiilmiis peletlenecek olan numunelerin her konsantrasyon grubundan
yaklasik olarak 0.9 gr alarak 13 mm ¢apinda 1-1.5 mm kalinliginda silindirik bulk
numuneler sinterleme islemi i¢in hazir hale getirildi. LFZ teknigi ile hazirlanan

fiber numuneler de sinterleme icin hazir hale getirildi. Daha sonrasinda
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numunelerin konsantrasyon dagilim1 homojen olacak sekilde krozelere yerlestirilen
numuneler 3 giin 4 saat 26 dakika boyunca sinterleme islemine tabi tutuldu.
Sinterleme iglemi (Sekil 3.2) fiber ve bulk numuneler i¢in ayri ayri 3 giin 4 saat 26

dakika siirdii.

850C

60 saat Iy
- 1C/dK

_~1Cldk 705C

795°C~ : ?

/ 12 saat

[5Cidk

Oda
Sicakhgi

Sekil 3.2. Fiber ve Bulk numunelerinin sinterleme sicaklig1 ve siiresi programi

3.5. XRD (X-ray Difractometer) ol¢iimleri

XRD’nin ¢alisma prensibi Bragg kanununa (n.A=2.d)y,.sin6) dayanir. Belli
acilarda gonderilen A dalga boyuna sahip x 1sinlar kristal ylizeyden yansir (Sekil
3.3). Yansiyan bu dalgalarin faz farkina gore toplam siddet birbirinden farklilir.
Eger ki faz farki dalga boyunun tam katlar1 (n=1,2,3...) ise siddetin toplam1 en
yuksek, buguklu katlar1 (n=0.5, 1.5,...) ise toplam siddet O olur. Burada toplam
siddetin en yiiksek olmasi i¢in 2. 1smnin yol aldig1 toplam mesafe (IAOI + 10BI),
dalga boyunun tam katlar1 olmasi gerekmektedir. Buradan anlasilacagi {izere
malzme yiizeyine c¢arpan x-isininin dalga boyu ve gelis acisi sistemde bilinen
parametrelerdir. Burada hesaplamasi gereken sadece diizlemler arasi mesafe (d)

dir.
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&

Sekil 3.3. Bragg kirinim deseni

Sinterlenmis peletlerden elde edilen ¢ok fazla Ggiitiilmemis toz halindeki
numunelerin kristalografik analizleri i¢in Rigaku Miniflex bilgisayar kontrollii
CuKa =1,5405 dalga boyuna (1) ait x-151n1 difraktometresi kullanimstir. Olgiimler,
tiim numuneler i¢in 3°/dk olacak sekilde 20= 5-70 ye kadar alinmustir. Verilerin
analizleri i¢in, kullanilan XRD cihazinin .pdf kataloglari ve {icretsiz Xpowder
programi kullanilmistir. Bu analizler, faz c¢esitliligi, kristal 6rgii parameterelerin

belirlenmesi ve ortalama kristal biiylikliigii analizleridir.

3.6. Manyetizasyon Olgiimleri

Fiber ve bulk siiperiletken numunelerinin manyetik alana karsi
gosterdikleri manyetizasyon (M-H) ve sicakliga karsi manyetizasyon (M-T)
Olciimleri yaparak malzemenin hangi manyetik 6zellikleri gosterdigini ve hangi
sicaklik degerinde numunelerin siiperiletken faza gegis yaptigini dgrenmek icin
laboratuarimizda mevcut bulunan LakeShore 7304 Model Vibration Sample
Magnetometer (VSM) kullanilmigtir. Bu cihazda 9-300 K arasi sicaklikta ve 0-
10000 Oe manyetik alan araliklarinda sicaklik ve manyetik alan parametreleri
degiskenliginde manyetik duygunluk deneyleri yapilabilir. Manyetik alana kars
manyetizasyon (M-H) 6l¢iimleri bu tez kapsaminda 10 K de her bir numune igin
ayrt ayrt yapilmistir. Bu egrilerden yararlanilarak kritik akim yogunlugu Bean
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modeline gore hesaplanmustir. Sicakliga bagl manyetizasyon (M-T) dlgiimlerinde
ise her bir numune sabit 100 Oe manyetik alan altinda sifir alan sogutmali (ZFC)

modda yapilmustir.

3.7. SEM (Scanning Electron Microscopy) ve EDX (Energy Dispersive X-Ray)
Olciimleri

Hizlandirilmis  elektron demeti, malzeme yiizeyindeki atomlarin
eletronlaria ¢arpmasi veya malzeme icerisinde birbirinden fakli elektron etkilesmi
meydana getirir. Bu etkilesimleri algilayan SEM cihazinda dedektdrler bulunur ve
etkilesimleri sinyale cevirir. Bu sinyaller de malzmemenin topolojk ve elemental
analizinde kullanilir. Buradaki elektron etkilesimlerinin birkagina bakacak olursak,
elektronlar, atomun son yoriingesindeki elektronlari ile elastik olmayan ¢arpigsmasi
sonucu meydana gelen Auger elektronlart malzemenin topolojik bilgilerini tasir.
Bu da Auger spektroskopisinin ¢alisma prensibidir. Elektron demetinin malzeme
igerisindeki 10 nm yolculugu sonucu malzeme yiizeyinde biriken elektronlar ikincil
elektronlar olarak adlandirilir. Bu ikincil elektronlar malzemenin yiiksek
cozlinlirlikli topografik yapist hakkinda bilgi verir. Yine elektron demeti ve
numune atomlari arasindaki etkilesimden karakteristik x-151n1 ve ¢esitli 1gimalar
meydana gelir. Bunun sonucunda dalga boyu uzunlugu ve enerji dagilimi bir araya
geldiginde malzemenin kimyasal bilesimi ve elemental analizi ger¢eklesir. Bu da

EDX olglimlerinin ¢aligma prensibidir.
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Geri sagiimig elektronlar (BSE)

r

Birincil
rontar (PE) elektronlar (AE)

\l‘\ l AE (1 nm)
i § v/
T | e
z SE (1-10 nm) !

BSE (0.1-1 ym)

Ikincil elektronlar (SE)

Yazey

\ X-151m
(0.2-2 pm)

Karakteristik
X-15in emisyonu

I
I
1

Surekd

Sekil 3.4. SEM nda elektron elektron etkilesimi sonucu meydana gelen olaylarin
gosterimi (https://www.metalurjik.net)

Fiber ve bulk numuneleri Zaragoza Universitesi (Isyanya)’nde Maria
Madre tarafindan: SEM goriintiileri, 20 kV giiciinde, 42x biiyiitme ile 1000x
yakinlastirma araliklarinda alindi. EDX analizleri, 1000x biiyilitmedeki bolgesel

odakl1 % atom konsantrasyonlar1 sonucu belirlendi.
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4. ARASTIRMA VE BULGULAR

4.1. Giris

Bu boliimde Bi-2212 yapisina katkilanan Cs un artan konsantrosyonlarinda
fiber ve bulk numunelerinin ayr1 ayr fiziksel, manyetik ve siiperiletkenlik
Ozelliklerin incelenmesi yapilacaktir. Bu 6zelliklerin belirlenmesinde XRD, SEM,
VSM karakterizasyon teknikleri kullanilacak ve buradan ¢ikacak sonuglara gore
faz igerigi, safsizlik, tane boyutu, gecis sicakliklari, kritik akim yogunlugu
belirlenecek ya da hesaplanacaktir ve bu sonuglar tartigilacaktir.

Tavlama isleminden hemen sonra gozle gozlem yapildiginda her iki farkl
tiir numunelerin x=0.025 Cs konsantrasyonlarindan sonraki konsantrasyonlarda
bolgesel erimelerin meydana geldigi gozlemlendi. Bu durum Cs katkisinin tanecik

sinirlarinda sinterleme sicakliginda sivi faza sebep olmasindan kaynaklanabilir.
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4.2. Bulk Numunelerin Deneysel Analiz Sonuclari

4.2.1. XRD Analizi

|
— oSNNS A arna X=0.15)
DA A A An A X20125
|
e
PR WA \_JL,_L,,,.—‘\J..A. \*m.\,f\}f_g:l,
ALALA o X=0.075
u_,:!'JTT_'_T_;__, P PV NS SV PN -
I -
g AT AR LA LT Lt 005
e I e AR A A LT TR
w\ L A L. %x=0.025
et ot o WA i e A i S NPAA
I
| I i A o x=0
0 . ; A V#'V‘\JVL»__IM_M\JM\M;\_#M
20 40 60

20
Sekil 4.1. Tim Cs katkili bulk numunelerinin XRD analizi (+: karakteristik Bi-
2212 fazi, *: ikincil fazlar)

Cizelge 4.1. Bulk numunelerin birim hiicre a, b ve ¢ parametreleri
x=0 x=0.025 x=0.05 x=0.075 x=0.1 x=0.125 | x=0.15

a=b | 5.4061 5.4052 5.4053 5.4009 5.4111 5.4054 5.4066
c 30.6674 | 30.6982 | 30.7376 | 30.6939 | 30.7042 | 30.6994 | 30.6862

Cizelge 4.1 de tetragonal yapidaki Bi-2212 yapisindaki a=b=5.3979 ve
¢=30.6850 parameterelerinin bulk numuneleri, Cs katkisina gore degisimi iicretsiz
Xpowder programina gore belirlendi. Dikkat edilirse x-15mn1 desenleri Cs
konsantrasyonuyla belirgin bir bi¢imde degisim gdstermemistir. Buldugumuz
sonuglar literatiireden az da olsa farklilik gdstermektedir. Bunun nedeni; Ca
elementinin iyonik yaricapinin (1.00 A) yerine koydugumuz Cs elementinin iyonik
yarigapindan (1.74 A) kiigiik olmas1 nedeniyle orgii yapisinda genislemeye yol

agmasidir.
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4.2.2. SEM Analizi

: < ' ALS, : b g :
> 50pm i Bulk_2212_Pure_04x1000

Spectrum | [nstats. O Ca Cu Sr Bi

1 Yes 55.70 5.02 26.73 11.42 1.13
2 Yes 50.09 6.05 14.79 11.83 13.80
3 Yes 58.37 5.24 11.82 11.48 13.09
4 Yes 54.97 7.60 3.22 15.55 14.41
Max. 58.37 7.60 26.73 15.55 14.41
Min. 50.09 5.02 3.22 11.42 1.13

Sekil 4.2. Saf Bi-2212 bulk numunesinin 1000x biiyiitmedeki SEM goriintiisii ve
EDX analizi
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Burada acgik gri faz (4), Bi yogunluklu Bi,(Sr,Ca)4Og+q yapisina benzedigi
ve Cu igermedigi fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (2,3) Bi,3Sr;Ca Cu, 0y

yapisindaki gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen (Sr,Ca)14CupQO41 fazidir.

i

-

Bulk_2212_0025Cs_04x1000

um
Spectrum | In stats.
1 Yes

2 Yes

3 Yes

4 Yes
Max.

Min.

0]

60.06
64.49
62.09
51.49

64.49
51.49

Ca

5.13
4.87
7.12
6.25

7.12
4.87

Cu

11.15
21.07
0.97

14.66

21.07
0.97

Sr

11.19
9.56

16.05
12.79

16.05
9.56

Bi

12.47

13.78
14.80

14.80
12.47

Sekil 4.3. Bi-2212 yapisina x=0.025 Cs katkilanan bulk
biiylitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi
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Buradaki analizde ise, acik gri faz (3), Bi yogunluklu Biy(Sr,Ca);Ogq

yapisina benzedigi ve Cu igermedigi fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (1,4)

Bi,,S1,Cay9CuyOy yapisindaki gri fazdir. Koyu gri faz (2) ise Bi igermeyen

(Sr,Ca)14Cu,4041  fazidir.

Bulk_2212_005Cs_04x1000

f 50um i

Spectrum | Instats. O

1 Yes 59.99
2 Yes 61.50
3 Yes 54.72
4 Yes 54.21
Max. 61.50
Min. 54.21

Ca Cu
554 991
7.57 0.86
45.28
45.79
7.57 45.79
5.54 0.86

Sr

11.68
15.89

15.89
11.68

Bi

12.88
14.18

14.18
12.88

Sekil 4.4. Bi-2212 yapisina x=0.05 Cs katkilanan bulk
biiyiitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi
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Buradaki analizde ise, agik gri faz (2), Bi yogunluklu Biy(Sr,Ca)sO¢.q
yapisina benzedigi ve Cu igermedigi fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (1)
Bi,,Sr,Cag9Cu, 7Oy yapisindaki gri fazdir. Koyu gri faz (3,4) ise CuO bilesigidir.

¥ 50pm J Bulk 2212 0075Cs _04dx 1060-
Spectrum | Instats. O Ca Cu Sr Cs Bi
1 Yes 5721 5.09 11.89 11.83 0.06 13.92
2 Yes 55.17 5.47 28.01 1136 -0.01
3 Yes 52.07 9.53 3.38 17.77 -0.31 17.56
Max. 57.21 9.53 28.01 17.77 0.06 17.56
Min. 52.07 5.09 3.38 11.36 -0.31 13.92

Sekil 4.5. Bi-2212 yapisina x=0.075 Cs katkilanan bulk numunenin 1000x
biiylitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi
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Buradaki analizde ise, acik gri faz (3), Bi yogunluklu Biy(Sr,Ca);Ogq
yapisina benzedigi ve Cu igermedigi fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (1)
Bi,4S1,Cag9CuyOy yapisindaki gri fazdir. Koyu gri faz (2) ise Bi igermeyen
(Sr,Ca)14Cup404,x fazidir. Buradaki Cs varligit Bi-2212 fazinda goriilmeye

baslanmustir.

! 50um . Bulk_2212_010Cs_04x1000

Spectrum | Instats. O Ca Cu Sr Cs Bi

1 Yes 58.04 5.06 25.83 11.07 -0.01

2 Yes 56.81 543 1194 11.84 -0.02 14.01
3 Yes 61.51 0.90 7.66 13.07 0.04 16.82
Max. 61.51 543 2583 13.07 0.04 16.82
Min. 56.81 0.90 7.66 11.07 -0.02 14.01

Sekil 4.6. Bi-2212 yapisina x=0.1 Cs katkilanan bulk numunenin 1000x
biiylitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi
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Buradaki analizde ise, agik gri faz (3), Bi yogunluklu Biy(Sr,Ca)sO¢q
yapisina benzedigi ve Cu igermedigi fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (2)
Bi,4S1,Cag9CuyOy yapisindaki gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen
(Sr,Ca)14Cu,4041  fazidir.

oo

! S50pm h Bulk_2212_0125Cs_06x1000
Spectrum | Instats. O Ca Cu Sr Cs Bi
1 Yes 54.11 3.71 2859 13.65 -0.06
2 Yes 60.43 7.19 0.61 17.25 -0.13 14.66
3 Yes 58.09 4.89 11.89 1186 -0.01 13.28
Max. 60.43 7.19 2859 17.25 -0.01 14.66
Min. 54.11 3.71 0.61 11.86 -0.13 13.28

Sekil 4.7. Bi-2212 yapisina x=0.125 Cs katkilanan bulk numunenin 1000x
biiylitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi
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Buradaki analizde ise, agik gri faz (2), Bi yogunluklu Biy(Sr,Ca)sO¢.q
yapisina benzedigi ve Cu igermedigi fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (3)
Bi,,S1,Cay sCu,Oy yapisindaki gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen
(Sr,Ca)14Cu,4041  fazidir.

50um b Bulk_2212_015Cs_05x1000

Spectrum | Instats. O Ca Cu Sr Cs Bi

1 Yes 57.38 4.44 26.25 11.92 0.00

2 Yes 58.70 5.09 11.42 1145 0.01 13.33
Max. 58.70 5.09 26.25 1192 0.01 13.33
Min. 5738 4.44 1142 1145 0.00 13.33

Sekil 4.8. Bi-2212 yapismna x=0.15 Cs katkilanan bulk numunenin 1000x
biiylitmedeki SEM gdriintiisii ve EDX analizi
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Buradaki analizde ise, ana faz olan Bi-2212 faz1 (2) Bi,3Sr,CagoCu,Oy
yapisindaki gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen (Sr,Ca);4CupO4; .« fazidir.

Sekil 4.2.,4.3., 4.4, 4.5., 4.6, 4.7. ve 4.8 den anlasicag iizere saf Bi-2212
yapisindan Cs katkilama artisina gére SEM ve EDX analizinde, ana fazin Bi-2212
fazina denk geldigi bulk numuneler i¢in gegerlidir. Tane yapisi, konsantrasyonun
artistyla biiyiimektedir ve taneler arasi bosluklar (porozite) da artmaktadir. Bi ve

Cu yogunluguna bagli olarak farkli fazlar meydana gelmistir.

4.2.3. VSM Olciimleri
4.2.3.1. M-T Sonuclarn

0.0
*
>o¢0000000:::§
0.2 A A 1
passadsgitiing
L2220 s
—_ e ®
5 0.4 o=
E] *® -
E ™Y L L N
S }e . = Saf Bi-2212
S .06 . e x=0.025
- A x=0.05
[ v x=0.075
084 ™ < x=0.1
- » x=0.125
] * x=0.15
-1.0 T T T T ¥
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Sekil 4.9. Tiim Cs katkili bulk numunelerinin M-T sonuglari

Tim bulk numuneler 100 Oe manyetik alan altinda alan sogutmali (FC)
modda sicakliga bagli manyetizasyon Ol¢liim sonucu i¢in, Cs konsantrosyonuna
bagl olarak kritik gegis sicakliklarinda (7¢) iyilesme gozlendi. Fakat sistematik
olarak bir degisim Cizelge 4.2 den de anlasilacag: iizere s6z konusu degildir. Bu
durum igin, Saf Bi-2212 6rneginin kritik gecis sicakligi 80 K iken x=0.15 Cs
katkili 6rnegin 84 K dir.
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Cizelge 4.2. Bulk numunelerinin kritik gecis sicakliklari

x=0 x=0.025 x=0.05 | x=0.075 x=0.1 x=0.125 x=0.15
Tc(K) | 80 78.61 80.32 79.46 79 82 84
4.2.3.2. M-H Sonuclari
60
= SafBi-2212
"'-.. . x=U.0251
40 - ', Yo, + x=0.05
Y i, 18 'l." v x=g.l1375
Hijsaity o, e
20 Hiitegsn., " -t
- onntii;;;;u’g’; * x=0.15
*
g 0 iy
> ”:
£ 19 i
o a"“ i‘
20 .‘AAA:
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Sekil 4.10. Tiim Cs katkili bulk numunelerinin 10 K deki M-H sonuglari

Sekil 4.10 da tiim bulk Cs katkili ve saf Bi-2212 numunelerinin 10 K

sicakliktaki uygulanan manyetik alana karst manyetizasyon grafigi verilmistir.

Burada en genis histerisis egrisine sahip olan numune saf Bi-2212 bulk

numunesidir. Daha sonraki Cs konsantrasyonunun artmasiyla sistematik olarak

histerisis egrilerindeki genislik de azalmaktadir. Kalict miknatislanma ve kritik

manyetik alan degerleri Cizelge 4.3. te verilmistir.

Cizelge 4.3. Bulk numunelerin kalici miknatislanmasi (Mg) ve kritik manyetik alan

(He)

x=0 x=0.025 | x=0.05 | x=0.075 x=0.1 x=0.125 | x=0.15
Mg

9.07 8.97 5.93 3.39 2.79 1.44 0.39
(emu/V)
Hci(Oe) 1113 1006 910 814 803 514 129
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Cizelge 4.3. ten de goriilecegi lizere x=0.025 6rnegin degerleri hemen
hemen saf numunenin degerleri ile ayni1 olup, artan konsantrasyonlar ile birlikte bu

degerler azalmaya baglamaktadir.

4.2.3.3. J. Hesaplama
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Sekil 4.11. Tiim Cs katkili bulk numunelerinin 10 K deki J.-H grafigi

Sekil 4.11 daki grafigi olusturmak i¢in 4.1 formiiliinde verilmis olan Bean
modeli kullanilmigtir. Sekil 4.9 daki belli bir manyetik alandaki manyetizasyon
degisimi ve VSM cihazina 6l¢iim i¢in hazirladigimiz dikdortgen prizma halindeki
numunelerin a, b ve ¢ boyutlari ile hesaplandi. Sonu¢ olarak her manyetik alan
degerinde, en yiiksek kritik akim yogunluguna sahip olan numune x=0.025 olup,
1000 Oe manyetik alan altinda x= 0.025 Cs katkili 6rnek i¢in 23.02x10° A/cm?
orneklendirilebilir. Diger numunelerin 1000 Oe alan altinda J¢ ler Cizelge 4.4 te

verilmistir.

Jo =20 <A—M> (4.1)

a(1-35)
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Cizelge 4.4. Bulk numunelerin 1000 Oe de en yiiksek akim yogunluklar
x=0 x=0.025 | x=0.05 | x=0.075 | x=0.1 | x=0.125 | x=0.15

Je

Ao 22.07 23.02 16.77 10.01 8.47 7.34 6.2
(x10°%/cm”)

4.3. Fiber Numunelerinin Deneysel Analiz Sonuclar:

4.3.1. XRD Analizi

A 5 1 A
—_— e A NI AN AN A A N

x=0

20
Sekil 4.12. Tiim Cs katkili fiber numunelerin XRD analizi (+: karakteristik Bi-2212
fazi, *: ikincil fazlar)

Cizelge 4.5. Fiber numunelerin birim hiicre a, b ve ¢ parametreleri
x=0 | x=0.025 | x=0.05 | x=0.075 | x=0.1 | x=0.125 | x=0.15

a=b | 54144 | 5.4101 | 5.4161 | 5.4090 | 5.4092 | 54071 | 5.4112
c 30.6637 | 30.6976 | 30.6664 | 30.7360 | 30.7337 | 30.7008 | 30.6992

Cizelge 4.5 de tetragonal yapidaki Bi-2212 yapisindaki a=b=5.3979 ve
¢=30.6850 parameterelerinin fiber numuneleri, Cs katkisina gore degisimi {icretsiz
Xpowder programina gore belirlendi. Yine ayni sekilde fiber érneklerinin x-151n1
deseninde ana faz Bi-2212 ve Cs konsantrasyonu ile bu durum degismemektedir.

Buldugumuz sonuglar literatiireden az da olsa farklilik gostermektedir. Bunun
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nedeni; Ca elementinin iyonik yaricapmnin (1.00 A) yerine koydugumuz Cs
elementinin iyonik yarigapindan (1.74 A) kiigiik olmas1 nedeniyle 6rgii yapisinda

genislemeye yol agmasidir.

4.3.2. SEM Analizi

< 50um k< 2212_Puro_05x1000

Spectrum Instats. O Ca Cu Sr Bi

1 Yes 58.77 7.97 1930 1240 1.56
2 Yes 59.21 4,53 1166 11.68 1291
3 Yes 63.70 1.69 7.24 11.66 15.72
4 Yes 59.19 451 1139 11.69 13.23
Max. 63.70 7.97 1930 1240 15.72
Min. 58.77 1.69 7.24 11.66 1.56

Sekil 4.13. Saf Bi-2212 fiber numunesinin SEM goriintiisii ve EDX analizi
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Buradaki analizde, beyaz faz (3), Bi yogunluklu Bi,(Sr,Ca); sCuQOg.q
yapisindaki fazdir. Ana faz olan Bi-2212 fazi1 (2,4) Bi,,Sr,CaysCu,Oy yapisindaki
gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen (Sr,Ca)CuO, fazidir.

— 50um h 2212_0025Cs_04x1000
Spectrum | In stats. o Ca Cu Sr Bi
1 Yes 62.29 8.78 17.45 11.48
2 Yes 60.87 2.70 7.84 11.46 17.13
3 Yes 56.90 4.84 12.21 12.24 13.81
Max. 62.29 8.78 17.45 12.24 17.13
Min. 56.90 2.70 7.84 11.46 13.81

Sekil 4.14. Bi-2212 yapismma x=0.025 Cs katkilanan fiber numunenin 1000x
biiyiitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi

Buradaki analizde ise, beyaz faz (2), Bi yogunluklu Bi,,(Sr,Ca); sCuOg+q
yapisindaki fazdir. Ana faz olan Bi-2212 fazi (3) Bi,,Sr,Cag sCu,Oy yapisindaki gri
fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen (Sr,Ca)CuO, fazidir.
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' 50um 1 2212_005Cs_04x1000
Spectrum In stats. (6] Ca Cu Sr Bi
1 Yes 56.45 9.19 21.02 13.34
2 Yes 62.29 1.18 7.32 12.41 16.80
3 Yes 60.60 4.54 10.59 11.25 13.02
Max. 62.29 9.19 21.02 13.34 16.80
Min. 56.45 1.18 7.32 11.25 13.02

Sekil 4.15. Bi-2212 yapisina x=0.05 Cs katkilanan fiber numunenin 1000x
biiyiitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi

Buradaki analizde ise, beyaz faz (2), Bi yogunluklu Bi,;(Sr,Ca); ¢CuQOg.q
yapisindaki fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (3) Bi,3Sr,Cag3Cu; 9Oy yapisindaki
gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen (Sr,Ca)CuO, fazidir.
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2212_0075Cs_04x1000
Spectrum In stats. (0] Ca Cu Sr Bi
1 Yes 59.51 8.06 19.74 12.70
2 Yes 61.02 1.62 8.09 12.12 17.15
3 Yes 62.17 3.83 9.91 11.53 12.57
Max. 62.17 8.06 19.74 12.70 17.15
Min. 59.51 1.62 8.09 11.53 12.57

Sekil 4.16. Bi-2212 yapisina x=0.075 Cs katkilanan fiber numunenin 1000x
biiyiitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi

Buradaki analizde ise, beyaz faz (2), Bi yogunluklu Bi, ;(Sr,Ca); 7CuQOg.q
yapisindaki fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (3) Bi,,Sr,Cag;Cu, ;O yapisindaki
gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen (Sr,Ca)CuO, fazidir.
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L 50um ' 2212_010Cs_04x1000

Spectrum In stats. (0} Ca Cu Sr Bi

1 Yes 55.93 5.02 26.39 11.47 1.19
2 Yes 60.98 1.00 8.43 12.73 16.86
3 Yes 56.71 4.58 12.39 12.43 13.89
Max. 60.98 5.02 26.39 12.73 16.86

Sekil 4.17. Bi-2212 yapisina x=0.1 Cs katkilanan fiber numunenin 1000x
biiyiitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi

Buradaki analizde ise, beyaz faz (2), Bi yogunluklu Biy(Sr,Ca); (CuQOgq
yapisindaki fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (3) Bi,»Sr,Cag;Cu, 9Oy yapisindaki
gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen (Sr,Ca)4Cu,404; fazidir.
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— spm ' 2212_0125Cs_04x1000
Spectrum In stats. (e} Ca Cu Sr Cs Bi
1 Yes 55.66 44.35 -0.01
2 Yes 60.21 4.87 8.49 8.71 -0.02 17.74
3 Yes 59.57 5.03 10.97 11.26  0.02 13.15
Max. 60.21 5.03 4435 11.26  0.02 17.74
Min. 55.66 4.87 8.49 8.71 -0.02 13.15

Sekil 4.18. Bi-2212 yapisina x=0.125 Cs katkilanan fiber numunenin 1000x
biiyiitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi

Buradaki analizde ise, beyaz faz (2), Bi yogunluklu Bi, ;(Sr,Ca); (CuQOgq
yapisindaki fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (3) Bi,3Sr,Cag9Cu, 9Oy yapisindaki
gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise CuO fazidir. Cs katkisinin varligi ana faz olan Bi-
2212 fazinda belirginlestigi gdzlendi.
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d 50pm b 2212_015Cs_04x1000
Spectrum In stats. (0] Ca Cu Sr Cs Bi
1 Yes 57.04 5.10 12.75 11.67 -0.02 13.47
2 Yes 58.10 7.81 17.48 12.66 0.03 3.92
3 Yes 59.52 1.44 8.21 12.85 -0.06 18.04
Max. 59.52 7.81 17.48 12.85 0.03 18.04

Sekil 4.19. Bi-2212 yapisina x=0.15 Cs katkilanan fiber numunenin 1000x
biiyiitmedeki SEM goriintiisii ve EDX analizi

Buradaki analizde ise, beyaz faz (2), Bi yogunluklu Bi,;(Sr,Ca); ¢CuQOg.q
yapisindaki fazdir. Ana faz olan Bi-2212 faz1 (3) Bi,3Sr,Cag9Cu,,0y yapisindaki
gri fazdir. Koyu gri faz (1) ise Bi igermeyen (Sr,Ca);4Cu,404; fazidir.

Sekil 4.13., 4.14., 4.15, 4.16., 4.17., 4.18. ve 4.19 den anlasicagi {izere saf
Bi-2212 yapisindan Cs katkilama artisina gére SEM analizi, ana faz EDX
analizinde, ana faz Bi-2212 yapisina denk geldigi fiber numuneler ic¢in de

gecerlidir. Tane yapisi Cs konsantrasyonuna bagli olarak ¢ok fazla
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degismemektedir. Bi ve Cu yogunluguna bagli olarak farkli fazlar meydana

gelmistir. Ana faz ve farkli fazlarin tane yonlenmesi gézlenmistir.

4.3.3. VSM Olciimleri
4.3.3.1. M-T Sonuclar

0.00 _
m  Saf Bi-2212 * <
® x=0.025 * Tia
e A x=0.05 * . 54
== v x=0.075 * >
4 x=0.1 * ) ok
_ > x=0.125 . d
5 010 ¢ x=0.15 o ” A J
g ¢ > <%
k3 R NPR
= -0.15 * > .
.” > « "
JE8000000000004° > ‘v'*
» $v
0.20 _'iiii YYVY r¥vyyy¥ o
FTTTPEPEEEPOI FIRTT EITT
-0.25 T T T
20 40 60 80 100
T (K)

Sekil 4.20. Tiim Cs katkili fiber numunelerinin M-T sonuglari

Sekil 4.20. da tiim fiber ornekleri 100 Oe manyetik alan altinda alan
sogutmali (FC) sicakliga bagli miknatislanma grafigi verilmistir. Tim Cs katkili
fiber numunelerinin kritik gegis sicakliklar1 arasindaki bagintida, en yiiksek kritik
gecis sicakligia sahip olan numune saf Bi-2212 ve x=0.025 numunelerine sahip
olup 92 K dir (Bakiniz Cizelge 4.6). Daha sonraki Cs katkisinin artigiyla sistematik

olarak geg¢is sicakliginda diisme meydana gelmektedir.

Cizelge 4.6. Fiber numunelerinin kritik gegis sicakliklar
x=0 x=0.025 x=0.05 | x=0.075 x=0.1

Tc(K) | 92 92 91 89 89.05

x=0.15
84.5

x=0.125
89.03
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4.3.3.2. M-H Sonuclar:

1
= Saf Bi-2212

x=0.025
x=0.05
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x=0.1
x=0.125

100 ~

50
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Sekil 4.21. Tiim Cs katkil1 fiber numunelerinin 10 K deki M-H sonuclar1

Sekil 4.21 de tim Cs katkili fiber numuneleri 10 K sicaklikta uygulanan
mayetik alana karsi miknatislanma grafigi verilmitir. Bu histerisis egrisinde Cs
konsantrasyonuna bagli olarak katkisiz Bi-2212 numunesinden x=0.05 Cs katkisina
kadarki genislik artis1 gozlendi. Ve yine sistematik olarak genislikte azalma

meydana gelmistir.

Cizelge 4.7. Fiber numunelerin kalict miknatislanmasi (Mg) ve kritik manyetik alan
(He)

x=0 x=0.025 | x=0.05 | x=0.075 x=0.1 x=0.125 | x=0.15
Mg
80.49 93.27 104 89.18 64.13 40.62 27.33
(emu/V)
Hci(Oe) 1106 1129 1167 1101 794 671 548

Cizelge 4.7 den goriilecegi ilizere kalict miknatislanma ve kritik alan
degerleri x=0.05 Ornegine kadar artmakta ve daha sonra azalma egilimi

gostermektedir.
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4.3.3.3. J. Hesaplama
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Sekil 4.22. Tiim Cs katkili bulk numunelerinin 10 K deki J.-H grafigi

Sekil 4.22 deki grafigi olusturmak i¢in ayni bulk numunesinde yaptigimiz
gibi Bean modeli kullanildi. Burada fiber numunelerinin geometrik sekillerinden
dolayr Bean modelinde a, b ve ¢ kesit paramtreleri yerine silndir uzunluk
parametresi olan d parametresi kullanildi. Formiil 4.2 de wverilen baginti
kullanilarak hesaplanan J- degerleri Cizelge 4.8 de verilmistir. Burada en yiiksek

akim tagima kapasitesine sahip olan numune x=0.05 Cs katkili numunedir.

Je =30(%) (4.2)

d

Cizelge 4.8. Fiber numunelerin 1000 Oe de en yiiksek akim yogunluklari
x=0 x=0.025 x=0.05 | x=0.075 | x=0.1 | x=0.125 | x=0.15

Je(x10*

Ae?) 19.13 23.27 25.62 19.32 13.87 9.14 5.82
cm
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5.SONUCLAR VE ONERILER

e Fiber ve bulk numunelerinin hazirlanma siireci, maliyeti ve sahip
olunabilirligi bakimindan karsilagtirildiginda bulk numunelerin katihal
tepkime yontemi lazer yontemine gore daha yapilabilir oldugu goriildii.

e XRD analzinde bulk numunelerinin sonuglari, fiber numunelerine gore
daha keskin piklere sahip olmadig: gorildii.

e SEM analizlerinden, fiber numunelerinin tane yapist bulk numunelerine
gore daha diizenli bir yapida oldugu ve ana faz Bi-2212 faz1 oldugu her iki
tiir numunede de gézlenmistir.

e M-T sonuglarindan, saf Bi-2212 numunelerinin 7c gegis sicakliklari igin,
bulk numunelere gore fiber numunelerin 7¢ degerleri yaklasik 10 K daha
yiiksek olmasi dikkat ¢ekicidir.

e M-H analizinde, fiber numunelerinin bulk numunelere gére daha genis
histerisis egrisine sahip oldugu gozlendi.

e Jc degerlerinden fiber numunelerin bulk numunelerine kiyasla 10 kat daha

fazla akim tagima kapasitesine sahip olabilecegi sonucuna varildi.

Gerek bulk gerekse fiber orneklerin dlgiilen ve hesaplanan parametreleri

Cizelge 4.9 ve 4.10 da verilmistir.
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Cizelge 5.1. Tiim bulk numunelerinin kritik sonuglari

Bulk x=0 x=0.025 | x=0.05 | x=0.075 x=0.1 x=0.125 | x=0.15
a=b (OA) 5.4061 5.4052 5.4053 5.4009 54111 5.4054 5.4066
c (“A) 30.6674 | 30.6982 | 30.7376 | 30.6939 | 30.7042 | 30.6994 | 30.6862
Tc(K) 80 78.61 80.32 79.46 79 82 84
Je (x10°
5 22.07 23.02 16.77 10.01 8.47 7.34 6.2
A/cm”)
Hey (Oe) 1113 1006 910 814 803 514 129
Mg
3 9.07 8.97 5.93 3.39 2.79 1.44 0.39
(emu/cm’)
Cizelge 5.2. Tiim fiber numunelerinin kritik sonuglari
Fiber x=0 x=0.025 | x=0.05 | x=0.075 x=0.1 x=0.125 | x=0.15
a=b (OA) 5.4144 5.4101 5.4161 5.4090 5.4092 5.4071 54112
c (OA) 30.6637 | 30.6976 | 30.6674 | 30.7360 | 30.7337 | 30.7008 | 30.6992
Te(K) 92 91.45 91 89 89.05 89.03 84.5
Je (x10*
5 19.13 23.27 25.62 19.32 13.87 9.14 5.82
Al/cm”)
H¢; (Oe) 1106 1129 1167 1101 794 671 548
M;s
3 80.49 93.27 104 89.18 64.13 40.62 27.33
(emu/cm’)

e Fiber numunelerinin bulk numunelerine kiyasla; tane ydnlenmesi, faz

igerigi ve daha az cesit kristal yap1 bulundurmasi, 7¢ gegis sicakligi, kalici

miknatislanmas1 ve kritik akim yogunlugunun yiiksek olmasi nedeniyle

fiber numenelerinin manyeto-direng Ol¢iimleri yapilabilir. Ayn1 zamanda

fiber

Oorneklerinin mikro-sertlik  6l¢timleri

ile uygulama alanlarin

genisletilmesi amaciyla mekanik 6zelliklerinin arastirilmasi yapilabilinir.
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