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OZET

Bu ¢ahigmada, Bi] ¢PbQ.4Sr2Ca3Cuq4012 (2234) baglangig bilesigi, Eritme-
Dokiim yontemi kullanilarak gubuk halinde iiretildi. Bu gubuklarin tavlama igleminden
once ve sonraki mikroyapilan ve fiziksel 6zellikleri incelendi.

Metalografik ve X-isim1 kirimim analizlerinin sonuglarina gore, 2234
numunesinin, tavlama igleminden &nce, amorf ve kristal bolgeler igerdigi goriildii. Bu
kristal bolgelerin ¢ogunlukla gubugun merkezinde olustugu tespit edildi. Amorf yapinin
tipik belirtisi, X-151m kininim deseninden 20=30" de bir maksimum tepenin varh§1
seklinde ortaya ¢ikti. Bunun yaninda, kristal fazlarin CaO ve Sr-Ca-Cu-O oldugu
belirlendi.

DTA analizinden, 2234 numunesinin Tg=420"C de cam gegis ve Tx=465°C de
kristalizasyon sicakhklarina sahip oldugu bulundu.

Dilatometrik analiz sonucunda, numunenin boyunda 420°C'ye kadar ¢ok az bir
uzama gdzlendi ve 420°C den sonra boyda bir kisalma meydana geldi. Boydaki kisalma
560°C'ye kadar etkin bir gekilde devam etti ve bu sicakliktan sonra boyda tekrar uzama
gozlendi. Boydaki uzamanin tekrar olugmasi, numunedeki amorf yapinin tamamen
kristallestiginin bir sonucudur.

Uretilen gubuklar, degisik sicakliklarda ve degigik zamanlarda tavlandilar. Kisa
tavlama zamanlarinda 2201 ve 2212 siiperiletken fazlari olugtu. Tavlama zamanin
arttir1lmasiyla bu fazlann yiiksek sicaklik fazina (2223) diiniistiigii ve 100 saat tavlanmig
numunenin 110 K gegis sicaklifina sahip oldugu bulundu.

Anahtar Kelimeler : Bi-Pb-Sr-Ca-Cu-O sistemi, Eritme - Dokiim yontemi, DTA,
Yiiksek kritik sicaklik.



SUMMARY

In this work, the starting composition of Bi] 6Pb( 4Sr2Ca3Cugq012 (2234)
was formed into rod shape by using the melt-casting process. The microstructure and
the physical properties of the rods before and after annealing were investigated.

According to results of the metalographic and the X-ray diffraction analyses,
the 2234 material, before annealing process, contain the amorphous and crystalline
regions. It was found that the crystalline regions generally formed in the centre of the
rod. The typical indication of the amorphous structure was determined by X-ray
analysis which shows a halo at 20=30°. In addition, the crystalline phases were
determined to be Ca0 and Sr-Ca-Cu-O.

DTA result indicated that the 2234 composition has a glass transition
temperature of Tg=420°C and crystallisation temperature of Tx=465°C.

The result of the dilatometric analysis showed that the length of the sample
slightly expanded up to 420°C, and over this temperature, a contraction in the length
was observed. The effective contraction was continued until 560°C, and over this
temperature, the expansion was re-observed. The reason of the expansion was
attributed to the transformation of amorphous regions to the crystalline phases.

The rods produced were annealed at different temperatures and times. The
superconducting phases of 2201 and 2212 dominantly formed in the short annealing
times. After prolonged annealing, the phase present was determined to be the 2223
high-T¢ phase, and 100 h annealed sample showed a transition temperature of 110 K.

Key Words : Bi-Pb-Sr-Ca-Cu-O system, Melt - Quenching method, DTA, High - T¢
temparature
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1. GIRIS

Siiperiletkenlik, gegis sicakligi altinda direnci sifir olan malzemelerle ilgili katihal
fiziginin bir dalidir. Bu olay ilk defa 1911 yilinda H. Kammerling Onnes tarafindan
gozlendi [1]. Onnes civa'y1r helyum sicaklifinda (4.2 K) sogutarak, direncin
numunenin normal direncinin 10-16 'sindan kiigiik bir degere diistiigiinii gozledi.

Siiperiletkenlerin sifir direng gostermesine ek olarak ideal bir diamagnetik 6zellik
gostermeleri ikinci en 6nemli 6zelliktir. 1933'te Meissner ve Ochsenfeld [2] magnetik
alan altinda bir siiperiletken numunenin digaridan uygulanan alam igeriye sokmadigini
gordiiler. Bu olaya Meissner olay: ad: verildi. Bu olay bir statik magnetik alanin
numune igerisine ne kadar girdigi diiglincesini ortaya atti. Bu fikir 1962 yilinda C.P.
Bean [3] tarafindan daha da gelistirildi ve bir siiperiletkenin, siiperiletkenligini
kaybetmeden Onceki kritik akim yogunlugunun (J) miknatishk egrilerinden nasil
hesaplanacagim gosterildi.

1950 yilinda, Ginzburg ve Landau [4] tarafindan normal hal ile siiperiletken hal
arasinda bir diizen parametresinin varhif1 ortaya atildi. Aym zamanda bu yillarda H.
Frohlich (teorik olarak) ve E. Maxwell [5] (deneysel olarak) siiperiletkenlik gegis
sicaklifinin ortalama izotopik kiitlenin artmasiyla diistiigtinii gozlediler. Bu olay
siiperiletkenlerde elektron-fonon mekanizmasinin varligini gosterdi.

Su anda, siiperiletkenligin dogasin1 mikroskopik anlamda J. Bardeen, L. Cooper
ve J. R. Schrieffer 1957'de gelistirdiler ve adina "BCS" teoremi denildi [6].

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlik ilk 6nce J.G. Bednarz ve K.A. Miiller tarafindan
Ba-La-Cu-O sisteminde ortaya atildi [7]. Bu bulugtan sonra birgok bilim adami bu
konuya yoneldi ve gegis sicakligim 40K'den 52K'e kadar gikardilar.

1987 yilinda La yerine yitriyum konularak siiperiletkenlik gegis sicaklifi 90K
lizerine gikarildi [8,9]. Bu gegis sicaklifs sivi azotun kaynama sicakligindan yiiksek
olmas: nedeniyle ¢ok 6nemliydi.

Son zamanlarda Bi-Sr-Ca-Cu-O ve Tl-Ba-Ca-Cu-O sistemleri bulundu [10] ve
bu sistemin gegis sicaklarinin 110 K ve125 K oldugu tesbit edildi.

Boliim 2'de siiperiletkenlerin bazi fiziksel 6zellikleri kisaca verildi. Deneysel
¢aligma Boéliim 3' te anlatldi. Eritme-dokiim yoluyla iiretilmig 2234 BSCCO
sisteminin sonuglar tartisma ile birlikte Boliim 4'te sunuldu.



2. SUPERILETKENLERIN BAZI FiZIKSEL OZELLIKLERI
2.1 GIRIS

Bir ¢ok metal, bilesik ve alagimlar diigiik sicakliklarda siiperiletkenlik 6zelligi
gosterirler. Siiperiletkenlerin belirli 6zellikleri kullanilarak, endiistride bir g¢ok
uygulama alani bulmaktadirlar. Bu uygulamalann bazilari; yiikksek magnetik alan
iretimi, yiiksek akim tagiyan iletkenlerin iiretimi, elektronik ve ulagtirma
uygulamalarn, vb. olarak verilebilir.

Bu béliimde, siiperiletkenlerin bazi 6nemli 6zellikleri basit olarak verildi.

2.2 KRITIK SICAKLIK (Tj)

Metallerin sicakliklari arttirilirsa, elektriksel direngleride artar. Bir metalden
elektrik akimi gegirildiginde iletim elektronlarimin kristal 6rgii ile atomik boyutlarda
esnek olmayan ¢arpigmalar1 sonucu, 1s1 meydana gelir. Bir metal kristali bir noktadan
isialirsa, serbest elektronlar 1s1 enerjisini sicak kisimdan soguk kisima tagimada
Onemli rol oynarlar. Bu sekilde tasima sirasinda, serbest elektronlarin tagidif1 enerji,
atomlarin tagidifindan fazla ise, metalin 1s1 ve elektrik iletimi arasinda bir iligki
Wiedemann-Franz Kanunu olarak

K/o =aT (1)

seklinde verilir. Burada K, 1s1sal iletim, o, elektriksel iletim ve "a" da bir sabittir.

Metaller de direng, kristal'in atomik salimimlar1 sonucu elektronlarin sagilmasi ile
oluguyorsa, belirli bir sicaklikta sifira diigmesi beklenir (Sekil 1, 1 nolu degisim).
Eger metalde, Orgii bozuklugu veya katki atomlan varsa, direng sabit bir deger gosterir
(Sekil 1, 2 nolu degisim). Direncin belli bir sicakhik degerinden sonra degismedigi
kismina "artik direng" denir. Akim tagiyicilan sayisinda veya hareketlilidinde bir
azalma oluyorsa, bu defa egrinin bir minimumda gegmesi beklenir (Sekil 1, 3 nolu
degisim).

Sivi helyum sicaklifinda yapilan deneyler, beklenilen sonuglart vermigtir. Sekil 2
de saf platin (Pt) ve civa (Hg) i¢in direng-sicaklik degigim egrileri verilmigtir. Platin'in
direnci, mutlak sifir civarinda belli bir deger alarak degismektedir. Miimkiin oldugunca
saf bir kristal ile yapilan deneyler sonucunda, bu degerin ayn: kaldigi gozlenmigtir.
Sekil 2 deki diger egri, Kammerlingh Onnes (1911) tarafindan, saf civa (Hg) igin diigiik



(Hg) icin diigiik sicakliklarda bulunan direng degerlerini gostermektedir. Egriden
goriildugi gibi, yaklagik 4.2 K de, daha yiiksek sicakliklarda gdriilen siirekli azalma
birden bire diisiis seklinde ortaya gikmakta ve sifira inmektedir. Burada direncin sifir
oldugu sicaklik degerine kritik sicaklik ad1 verilir ve Tk ile gosterilir. Tk nin iizerinde

madde normal durumda ve altinda siiperiletken durumda bulunur.

Sekil 1. Bir metalde direncin sicaklifa bagimlilig:.

e

0 ) " E]

Sekil 2.8af platin (Pt) ve saf civa (Hg)'da direncin sicaklia bagimlihig1.



2.3 SIFIR DIRENC OZELLIGI

Bir iletkendeki elektrik akiminin giddeti, uygulanan potansiyel farkina lineer
olarak baghidir. Bu bagimlihk Ohm kanunu olarak bilinir ve ¢ok yiiksek akim
yogunluklarinda da gegerlidir.

Siiperiletkenlik durumunda, dogru akim igin elektriksel direng sifirdir. Bundan
dolay, siiperiletken bir halka numunede dolanan bir akim ¢ok uzun siire dolanabilir.
Ciinkii direng sifir oldugundan termal bir kayip yoktur.

2.4 MEISSNER OLAYI

Siiperiletken maddelerin bir bagka 6zelligide mikkemmel diamagnetik olmalaridir.
Numunenin normal halden siiperiletken hale gegisinde magnetik kuvvet ¢izgilerini
iceriden digariya dogru itmesi (Sekil 3) Meissner olay: olarak bilinir. Meissner
olayinda itmenin nasil meydana geldigini anlamak igin elektromagnetizma'nin bazi
temel prensiplerini bilmemiz gerekir. 19. yy baglanina kadar elektrik ve magnetizma,
iki ayri olay olarak bilinirdi. 1820'de Hollanda'lh fizik¢i Oersted bir telden bir akim
gegirdi ve telin gevresinde bir magnetik alan olustuunu godzledi. Bir siiperiletkenden
gegen akimin meydana getirdifi magnetik alan siiperiletkenlik korundugu siirece
sonsuza kadar varoldugu icin bu prensipten yararlanilarak Siiperiletken miknatislar

yapudi

S0 S O O O S O N O G &

(a) (b)

Sekil 3. Magnetik alan altinda (a) normal (T>Tk) ve (b) siiperiletken (T<T)

numunelerin davramg: (Meissner olayn).



Oersted'in gdzlemlerinin ardindan, iki bilim adami Micheal Faraday ve Joseph
Henry bir magnetik alanin bir iletkende bir akim yaratip yaratmayacagim aragurdilar.
Onlara gore, eger miknatis sabit bir iletkenin yaninda hareket halindeyse o miknatis bir
iletkende akim meydana getirebilir. Elektrik ve magnetik olaylarin birlesimi bir itme
deneyinde goriilebilir. Eger kritik sicakligin altinda sogutulmusg bir siiperiletkene hafif
fakat gii¢lii bir miknats yaklagtirildiginda miknatis siiperiletken disk iizerinde havada
kalacaktir. Bu durum Siiperiletkenlik korunduk¢a devam edecektir. Eger siiperiletken
normal duruma gegerse miknats artik havada kalmayacaktir.

Nigin kaldirma olay: meydana gelmektedir? Elektromagnetizmaya gore miknatis
siiperiletkene yaklagtirildifi anda numunenin yiizeyinde bir akim meydana
getirecektir. Bu akim miknatis geri gekilse bile numunenin yiizeyinde dolagacaktur.
Numune yiizeyinde dolagan bu akima siiperakim adi verilir. Magnetik alan tarafindan
meydana getirilmig bu akim digta uygulanan magnetik alana esit fakat zit dogrultuda
bir magnetik alan meydana getirir ve dig magnetik alanin numune igerisine girmesini
engeller. Boylece Meissner tarafindan ortaya atilan siiperiletken numunenin i¢ kismi
miikemmel diamagnetik dzellik gésterir.

2.5 KRITIK MAGNETIK ALAN (Hy)

Siiperiletkenin bir bagka temel 6zelligi kritik magnetik alandir. Bir siiperiletken
kritik sicakligi Tk 'min altinda sogutulursa direnci sifir olur. Yeteri kadar gili¢lii bir
magnetik alan siiperiletkenligi yok edebilir ve normal direng tekrar ortaya ¢ikabilir.
Kritik alanin degeri Hy(T) ile gosterilir. Bir siiperiletken i¢in kritik alanin sicaklifin
fonksiyonu olarak degisimi Sekil 4 'de goriilmektedir.

Eger uygulanan alan Hk'dan biiyiik olursa siiperiletken durum, normal duruma
doniigecektir. Burada kritik alan hem malzemeye hemde sicakliga baghdir. T=Tk
olursa Hx=0 olur ve sicaklik diistiikge alamin degeri artar. Kritik alanin sicaklikla
degigimi agagidaki gibi verilir;

Hk (T)=Hk (0) [ 1 - (T/TK)2 ] )

Burada Hk (0) 0 K'deki kritik alandir.
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Sekil 4. Bir siiperiletken igin kritik alan (Hy)"in sicaklifa gore degisimi.

2.6 ENERJI ARALIGI

Siiperiletken durumu taban durum ve normal durumuda uyarilmig durum olarak
tanimlayacak olursak, taban durum, normal durumdan Eg ~ 10-4 eV biiyiikliigiinde bir
enerji aralif ile ayrnlmigtir.

Enerji araliginin varligi, bir siiperiletkenin 1s1 sigasindaki azalmay: agiklayan iistel
baginti ile elde edilir. Buna gore, belirli sicaklikta normal ve taban durumlar arasinda
gbzlenen 1s1 sifalarinin orani, Tk sicaklifina iistel bir degigimle bagimli olur.

Siiperiletken enerji aralif: yalitkanlardaki enerji aralifindan tiimii ile farklidair.
Yalitkanlarda enerji araligi 6rgii ile bagimhidir. Buna karsilik, siiperiletkenlerde enerji
aralif1 fermi gazina bagiml olarak ortaya gikar. Siiperiletken bir madde de, Fermi
enerji sinininda AEg ~ 3.5 kT  kalinliginda dar bir bolge "siiperiletkenlik enerji
aralif1" mevcuttur. Bu aralik elektron ¢iftleri tarafindan doldurulmaktadir. Sicakligin
artmas: ile, madde igindeki elektron ciftlerinin sayis: giderek azalmaktadir. Tek bagina
hareket eden serbest elektron sayisi ise artmaktadir. T=Tk sinirina gelindiginde, son
elektron giftininde bozulmas: ile madde siiperiletken durumdan normal duruma
gegmektedir. [letkenin sicakligim Tk'ya dogru arttirdikga, enerji araligimin biiyiikliigii
siirekli olarak azalir ve T=Tk durumunda enerji araligt AEg=0 olur.
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Sekil 5. (a) Siiperiletken enerji aralig:
(b) Siiperiletken enerji araliginin sicaklikla degisimi

2.7 1ZOTOP ETKISI

Kamerlingh Onnes'in 1911 yilinda siiperiletkenligi kesfetmesinden sonra bu
konuda bir ¢ok ilging ¢aligmalar gergeklestirildi. BCS teorisinin geligiminin ilk adimi
izotop etkisi olarak bilinir. Ik 6nce Reynolds (1950) ve Maxwell (1950) tarafindan
siiperiletkenlerde izotop etkisi ortaya atildi. Siiperiletkenlik gecig sicakligs Tk ve kritik
magnetik alan Hi'nin kristal orgiisiinii meydana getiren iyonlarin kiitleleriyle iligkili
oldugunu ve bu iligkinin Tk e« M1/2 ve Hg o« M-1/2 geklinde oldugu ortaya atildi.
Izotop olayz, siiperiletkenlerde yanlizca bir elektronik olay olmadig ve bunun yaminda
Orgiiniinde 6nemli oldugunu ortaya koymaktadir. Frohlich (1950) ve Bardeen (1951)
birbirinden bagimsiz olarak, kristal Orgiisiindeki elektronlarin birbirlerini
¢ekebileceklerini teorik olarak gosterdiler.

Buna gore, eger bir elektron polarize edilebilir bir 6rgii igine kondugu zaman,
pozitif olarak yiiklenmig Orgii, elektrostatik enerjisini, pozitif yiiklerin elektronun
bulundugu yere yakin bolgeye toplanmasiyla daha diigiik bir enerjiye doniigiir. Eger
ikinci bir elektron orgiiye konursa, pozitif yiiklerin ¢ogunlukta oldugu boélgelerin digina
yerlesecektir. Boylece, iki elektron Coulomb etkisiyle birbirlerini itmeleri gerekirken
bir cekme olay: ortaya ¢ikacaktr. Elektronlarin birbirlerini gekmesi olay1 bulunduktan
sonra hizl1 bir gekilde siiperiletkenlik teorisi olugturulmaya bagland:.
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Sekil 6, Civada izotop kiitlesine gore Tk 'nin degigimi.

Ik 6nce 1956 yilinda Cooper, mutlak sifirda bir metale kinetik enerjileri E1 ve E2 olan
iki elektron verildiginde ne gibi bir degisiklifin meydana gelecegini agiklamaya
calistilar ve gok zayif etkilesmelerde bile, elektron fermi denizinin kararh
olamayacag ve kiigiik katkilarla iki elektronun EF' nin iizerine gikabilecegini iddia 2tti.
EF'nin iizerinde elektronlar ¢ift olugturacagindan sistemin enerjisi diigecektir. Civa
metali i¢in Izotop etkisi sekil 6' da goriilmektedir.

2.8 L VE IL TiP SUPERILETKENLER

Ltip siiperiletkenler magnetik alamn, ylizeyde ¢ok dar bir alan diginda igerisine
girmesine izin vermemektedir. Alann girebildigi kisim girme derinligi olarak bilinir ve
yaklagik olarak 500 A mertebesindedir. Tam bir Meissner etkisi gosteren bir
siiperiletken madde igin uygulanan magnetik alana bagh olarak degisen magnetizasvon
agagida verilmigtir (Sekil 7a). Ltip siiperiletkenlerden bagka, davramsi farkli clan
ILtip siiperiletkenler de mevcuttur. Bunlardan bazilari; niobium, intermetalik bilegik er,
ve yeni oksit siiperiletkenlerdir. Magnetik alan, miikemmel diamagnetizm'in crtaian
kalktug kritik degere ulagtigs zaman, bazi magnetik aki gizgileri maddeye girer fzkat
siiperiletkenlik korunur. Numunenin normal hale gegmesi i¢in uygulanan alanin yavag
yavag arturilmasi gerekir. IL. tip siiperiletkenlerde Alt (Hk1) ve Ust (Hx2) krtik



magnetik alanlar mevcuttur (§ekil 7b). Uygulanan alan, Hk1 deferine ulagtif1 zaman

aki lokal olarak siiperiletkene girer. Bu duruma "karigik durum” ad: verilir. Alamn

Hxk?2' nin iizerindeki degerlerinde siiperiletkenlik bozulur ve direng tekrar olugmaya

baglar, ILtip siiper iletkenler teknolojik bakimdan ¢ok kullamsghdir. Ciinkii daha

yiiksek magnetik alanlara dayamikli olma Ozellifine sahiptirler. Yeni oksit
etkenler I1.tip siiperiletken gurubuna girerler.

)

-4nM

- Magnetik Alan
Hy

(a)

-4nM

karigik
. bdlge

N Normal
dletkenlik

ekil 7. 1. ve ILtip siiperiletkenlerin magnetizasyon degerlerinin uygulanan
alanla degigimi.

—_—
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2.9 KOHERENS UZUNLUGU (&)

Yapilan deneyler gostermigtir ki siiperiletkenler yapisal olarak daha diizenlidir. Bir
siiperiletken gegis sicakliginin altinda sogutuldufu zaman, iletim elektronlan arasinda
ek bir diizenleme meydana gelir. Bu elektronlar iki kisma ayrilir. Bazi elektronlar
malzemeyi bagtan basa hi¢bir direngle kargilagsmadan gecgebilirler. Bunlara
siiperelektron adi verilir. Geri kalan elektronlar malzeme iginde kolayca sagilima
ugrarlar ve normal bir metalde direncin ortaya ¢ikmasini saglarlar. Bunlara normal
elektronlar ad: verilir. Siiperiletken gazin diizenlilik derecesi numune iginde bulunan
siiperelektronlarin (ng) yogunluguna baghdir. Siiperelektronlara eglik eden dalga
fonksiyonun sagilima uframadi1 uzunluga, koherens uzunlugu adi verilir ve £ ile
gosterilir. Koherens uzunlugu maddenin karakteristik bir 6zelligidir ve maddeden
maddeye degismektedir. Koherens uzunlugu sonuglarina goére siiperiletken bolge ile
normal bolge arasindaki sinir gok keskin olmamaktadir. Siiperelektronlarin yogunlugu
normal bolgede sifir ve koherens uzunlugu bolgesinde maksimum degerine ulagir.

2.10 YUZEY ENERJiSI

Koherens uzunlugunu kullanarak yiizey enerjisinin orijini agiklanabilir. Normal
bolge ile siiperiletken bolge arasindaki sinirda, tam normal davranigtan tam
stiperiletken davraniga gegis aniden olmaz. Aki yogunlugu sliperiletkene yiizeyden bir
miktar girmektedir. Akinin girebildigi bolgeye girme derinligi denir ve A ile gosterilir.
Siiperiletkenlik bolgesinde birim hacim bagina diisen elektronlarin sayisi ng, koherens
uzunlufuna esit bir aralikta yavagca artar (sekil 8a). Eger sinir gartlarn degismez
olursa siiperiletken ve normal bdlgeler dengede olur, yani birim hacima diisen serbest
enerjileri aym olur. Siiperiletken bolgenin serbest enerjilerini degistirebilen iki katk:
vardir. Siiperelektronlarin diizenli olugundan dolayi, siiperiletken halin serbest enerji
yogunlugu gn-gs miktar kadar diiger.

Noarmal Superiletkenlik
§§§§§§ .---- slperelektron sayisi1

Magnetik

(a) Sinirda girme derinligi ve koherens uzunlugu.
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SN T M
K:Q§§§ Magnetik katki
serbest Sisb\ i e 2
“ &g&Q§3 I;f 1, He
enerji PN ‘§§ N o |
(\\\ }q_t;__“__ 1/2 poHe -
yogunlugu Nk - Y

® .- -

Elektron dizen katkisi

(b) serbest enerjiye katki.

]
serbest

ensrji

yogqunlugu

(c) toplam serbest enerji

Sekil 8. Pozitif yiizey enerjisinin orijini

Buna ek olarak siiperiletkenlik bolgede aki yogunlugunu numune i¢ine girmesini
engelleyen bir magnetizasyon durumu vardir. Bundan dolay: serbest enerji
yogunluguna 1/2u()Hk2 kadar pozitif bir katkida bulunur. Gibbs serbest enerjiler

arasindaki fark
12 u0Hk? = gn - gs 3)

ile verilir. Alanin artisiyla, siiperiletkenin enerjisi artar ve alan Hk ya ulagtifinda
serbest enerjiler birbirine egit olur. Ciinkii Hk'min iistiinde siiperiletkenlik ortadan
kalkmaktadir. Sinrda diizenliligin derecesi koherens uzunluguna esit bir aralikta artar
ve bu aralikta serbest enerji azalir (sekil 8b). Bir bagka deyigsle, serbest enerjiye
magnetik katki girme derinligi araliinda meydana gelir. Genelde § ve A ayn1 degerde
degillerdir.
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ar mal Siperiletkenlik

Y

————————— siperelektron sayis:

yogunlugu

0y

(a) Sinirda girme derinligi ve koherens uzunlugu

Matnetil katka

enai j i Rgé%ii\\
yogdunlugu E&\\‘s\&

---------------- Elektron dizen katkisa

(b) serbest enerjiye katk1

serbest
ener ji

t

yodunlugu

(c) Toplam serbest enerji
Sekil 9. Negatif yiizey enerjisinin orijini

Eger koherens uzunlugu girme derinli§inden biiyiik olursa serbest enerji yogunlugu
sinir bolgesinde artar. Yani gekil 8c'de gortildligii gibi pozitif yilizey enerjisi meydana
gelir. Bir ¢ok saf metalik elementler pozitif yiizey enerjisine sahiptirler. Koherens
uzunlugu & ve girme derinlifi A'nin malzemeden malzemeye degigmektedir. Bazi
alagimlarda ve bir gok saf metaller de koherens aralif1 yeteri kadar kiigiiktiir. Eger
koherens uzunlugu girme derinliginden kiigiik olursa (sekil 9c) 'de gorildiigi gibi

yiizey enerjisi negatif olur.
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2.11 BARDEEN, COOPER ve SCHRIEFFER ( BCS) TEORISI

Siiperiletkenligin kuantum teorisinin temelleri Bordeen, cooper ve Schrieffer
(BSC) tarafindan 1957 yilinda ortaya konuldu. Bu teorinin bagarilari su sekilde
ozetlenebilir.

a) Elektronlar arasindaki gekici bir etkilesme taban ve uyarilmig durumlar
arasinda bir enerji aralifimin ortaya ¢ikmasina yol agar. Kritik alan, 1sisal 6zellikler ve
elektromagnetik 6zelliklerden pek ¢ogu enerji araliginin bir sonucudur. Bazi 6zel
durumlarda siiperiletkenlik, enerji araligi olmadan da ortaya ¢ikabilir.

b) Elektron-orgii-elektron etkilesmesi, gozlenen biiyiikliikkte bir enerji araligin
ortaya koyabilir.

¢) Girme derinligi ve koherens uzunlugu teorinin sonuglan olarak ortaya cikar.
Burada, koherens wzunlugu, girme derinligi ile birlikte siiperiletkenligi karakterize
eden Onemli bir 6zelliktir ve

& = 2hVF / nEg (4)

seklinde tamimlanir.

d) Bir metalin yada alagimin gegis sicakligini veren kriter, yoriingelerin fermi
diizeyindeki D(eF) elektron yogunlugu ve elektriksel direngten bulunabilen,U, elektron-
orgii etkilesmesini igine alir. U D( eF)<<1 igin, BCS teorisi

Tk = 1.14qe-1/UD(ep) 5) :

olmasi gerektigini varsaymaktadir. Burada q, Debye sicakligi ve U, cekici
etkilesmedir. Varsayilan Tk degeri, deneysel sonuglarla uyum saglamaktadir.

e) Stiperiletken bir halkadan gecen magnetik aki kuantlanmigtir ve etkin yiik birimi
e yerine 2e dir.
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3. DENEYSEL CALISMA
3.1 TOZ URETIMI

Asagidaki kimyasal maddcler kullanilarak, Bi1 Pb0.4Sr2Can-1CunO2n+4 sistemi
iginde, n=4 i¢in baslangigc kompozisyonu hazirlandi.

Bilesik  Atom Agulis

Bi203 465.96
PbO 223.19

SrCO3 147.63
Ca0 56.8
CuO 79.5394

Buna gore n=4 kompozisyonu Bi] 6Pb0.4Sr2Ca3Cuq4O12 (2234) seklinde
olmaktadir. Burada oksitlerin katsayilari, metal-oksijen oranlar1 ve metal-metal
oranlar kargilagtirilarak bulundu.

Bu denklemden, 100 gram reaksiyona girmemig bilegiklerin miktarlar1 agagidaki
gibi hesapland1:

0.8(Bi203)+0.4(PbO)+2(SrC0O3)+3(Ca0)+4(Cu0) — Bi] 6Pb0.4Sr2Ca3zCug012
0.8(465.96)+0.4(223.19)+2(147.63)+3(56.08)+4(79.54) = T
T=1243,704

100 gricin;
Bilegik Miktari= [(katsay1 x molekiil agirli1) x 100] / T

Bi1203 =29.9724 gr
PbO =7.1782 gr

SrCO3 =23.7403 gr
CaO =135273gr
CuO =25.5816 gr
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3.1.1 Karigtirma

Bi203, PbO, SrC0O3, CaO ve CuO tozlan uygun stokiyometrik oranda bir gigseye
aktarildi ve sise igerisine 5 adet cam bilya konuldu. Igerisinde toz ve bilye bulunan
sise mekanik olarak 4 saat dondiiriilerek tozun homojen karigimi saglandi. Burada
sise icerisine bilya konulmasindaki amag karigimin homojen olmasim saglamakdir.

3.1.2 Kalsinasyon

Karigtirilmig tozlar ilk adimda bir kalsinasyon igleminden gegirildi. Bunun igin,
tozlar bir Al203 potaya konuldu ve bir programlanabilir EUROTERM kontrollii
Lenton firininda (Sekil 10) 845°C 'de, 10 saat, hava ortaminda tutuldu. Kalsinasyon
isleminde sicakligin ¢ikig hiz1 5 °C/dakika, diigiis hiz1 ise 1 °*C/dakika olarak ahindi.

Sekil 10. Euroterm Kontrollii Lenton firin.

3.1.3 Ogiitme

10 saat kalsinasyon iglemine tabii tutulmug 2234 numunesi potadan alind1 ve bir
seramik havan iginde tekrar toz haline getirildi. Elde edilen tozun yeterli incelikte ve
yeterli derecede homojen olabilmesi igin bir 6giitme aletin de tekrar 15 dakika
ogiitiildii.
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3.2 Bi1.6Pb(.4Sr2Ca3Cuq012 (2234) KOMPOZISYONUNUN ERITME-
DOKUM iSLEMi

2234 ince tozlarindan 20 gr'lik bir miktar: aliimina (A1203) potaya konuldu ve
potanin iistii yine bir alimiina plaka ile kapatildi. Burada potanin iistiiniin
kapatilmasindaki amag eritme islemi siiresince malzemenin firin igerisine sigramasini
onlemek ve malzeme kayibini en aza indirmek igindir. Igerisinde 20 gr toz bulunan
pota sekil 11'de gosterilen firinin igerisine konuldu ve firimn sicakhigs 1150 °C 'ye
¢ikarildi. Daha sonra, bu erimig numune 6nceden 1sitilmig bir bakir kalip igerisine
dokiildii.

Sekil 11, Euroterm kontrollii Lenton firin.

Dokiim igleminde kullamilan bakir kalip sekil 12a 'da goriilmektedir. Sekilde
goriildiigii gibi, bu kalip esit boyutlu dort pargadan meydana gelmektedir ve Smm
capinda bir delik, kalip boyunca agilmigur. Kalibin olustugu dort parga 8 vida ile
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birbirine tutturulmustur (sekil 12b). Kalip, dokiim igleminden 6nce bagka bir firinda
uygun sicaklifa kadar isitildi. Burada en 6nemli husus, bakir kalibin en uygun
sicaklikta olmasidir. Bu sartlarin saglanmasi, kalibin agirlifina, kalinlifina,
sicakligina ve zamana bagh olarak degistigi gozlenmigtir. Bu g¢aligmada iyi bir
dokiim iglemi yapilabilmesi igin en uygun sicaklik 950 °C ve zaman 3.5 dakika oldugu
deneyler sonucu tespit edildi. Dgkiim isleminde gézlenen en Snemli faktdrlerden biride
kalibin yiizeyinin 1sitma islemi siiresince oksitlenmesidir. Yapilan deneyler kalibin
500 °C nin iizerindeki sicakliklarda uzun siire finnda bekletildiginde yiizeyinin kalin
bir oksit tabakasiyla kaplandifini gostermistir ve boyle bir kalipta yapilacak dokiim
igleminde iiretilecek ¢ubuk numunenin hem fiziksel hemde yapisal 6zelliklerinin
degismesine neden olacaktir.

Kalipta yiizey oksitlenmesinin etkisini minimuma indirmek igin yiiksek sicaklik
(950°C) ve kisa zaman ( 3.5 dakika ) tercih edildi. Sekil 12c'de katilagmig gubuk
numunenin pargali kaliptan ayrilmasindan sonraki durumu goriilmektedir. Bu metot
kullanilarak 100 mm boyunda ve 5 mm g¢apinda 2234 gubuklar kolay bir gekilde
tiretildi.

(a)
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R

(©)

Sekil 12. Dokiim Sistemi
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3.3 2234 CUBUK NUMUNELERIN TAVLANMASI

Eritme-dokiim igleminden sonra siiperiletken fazlar elde etmek i¢in numuneleri
bir tavlama igleminden ge¢irmek gerekmektedir. Burada, ana hedef, tavlama
sicakhifinin ve zamaninin, numunenin yapisal ve fiziksel 6zellikleri lizerindeki etkisini
incelemektir. Tablo 1 de hazirlanmig numunelerin detaylari verilmisgtir.

Tablo 1 Eritme-d6kiim metodu ile iiretilmig gubuk
2234 numunelerinin sicaklifin ve zamanin
fonksiyonu olarak tavlanmasi.

Numune Adi Tavalma Tavlama
icakligs ("C) Zaman (Saat
Bl 700 2,5
B2 840 2,5
B3 840 10
B4 840 25
B5 840 100

3.4 MIKROYAPI ANALIZI
3.4.1 X - Iy Kirininm Analizi

X-151m1 kirimimi analizi bir Jeol Marka Difraktometre kullanilarak yapildi.
Deneyde, CuKoe 151n1mi, 20° <20 < 60° araliginda, 0,05° adimla se¢ilmistir.

Difraktometre agagidaki gartlarda kullamldi

Cu-Hedef : 35KV, 25 mA

Duyarlilik : 1 saniye

Full-Scan-Diffraction (FSD) rate : 103

Kazang :10

Saniyedeki adimlar : 10 (20/min =0,75°)
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3.4.2 Metalografik Analiz

Uretilmis ¢ubuklardan (tavlanmadan 6nce ve sonra ) kiiciik pargalar kesilerek
soguk akrilik igerisine yerlestirildi. Akrilik'in donmasi i¢in 1 saat siire verildi ve daha
sonra 1200um'lik SiC zimpara kagidi kullamlarak ilk kaba temizleme yapildi. Bu
islemden sonra, sirasiyla, parlatma bezi iizerine 6um , lum ve 1/4um luk elmas
parlatma kremi siiriilerek sekil 13 de goriilen alet ile, otomatik olarak, kesin sonug

alinincaya kadar parlatma iglemi yapildi.

Sekil 13.0Otomatik numune parlatma aleti (Logitech PM2).

Parlatma siiresince herhangi bir sivi kullaniimadi. Parlatma islemi
tamamlandiktan sonra numunelerin yiizeyi alkol ile temizlendi. Yapilan parlatma
iglemi gosterdi ki, tavlanmamig 2234 gubuklarin gok sert yiizeyli olmasindan dolayz,
parlatma iglemi kolay ve kisa siireli olmugtur. Fakat tavlanmig numuneler daha
yumugak bir yapiya sahip olduklarindan parlatma iglemi ¢ok zor yapilmagtir ve uzun
zaman almigtir. Tavlanmigs numunelerin yiizeylerinde bol miktarda bogluklar
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gozlenmig, bu bogluklarin ¢ogunlugunun parlatma iglemi sirasinda meydana geldigi
tahmin edilmektedir. Parlatilmig numunelerin yiizey resimleri Polarize-Optik
Mikroskop kullanilarak gekilmisgtir.

3.4.3 Dilatometrik Olgiim

Tavlanmami§ 2234 numunesinin boyunun sicaklifin bir fonksiyonu olarak
degisimi bir Linseis marka dilatometre ile hava ortaminda yapildi. % genlesme
miktar1 silindirik bir numune kullanilarak 20-500 °C ve 20-740 °C sicaklik
araliklarinda hava ortaminda iki adimda yapildi. Sicakhigin ¢ikig ve inis hizlar
1°C/dakika olarak segildi. Sicaklik ayarlanan maksimum degere ulagtifinda hig
beklemeden diigmesi saglandi. Bu caligmada kullamlan dilatometrenin teknik
Ozellikleri 6nceden yapilmig ¢aligmalarda verilmigtir 14.

3.4.4 DTA Analiz

DTA analizinden 2234 amorf numunesinin cam-gegis sicaklifi (Tg) ile
kristalizasyon sicaklig1 (Tx) tesbit edildi. Eritme-dokiim yontemiyle hazirlanmig 2234
cubuklarindan bir par¢a havan iginde ezilerek toz haline getirildi. Bu toz numune, bir
NETZ marka DTA aletinin kii¢iik potalarindan birisine konuldu. Referans numunesi
olarakta laboratuvar safliginda olan Al203 tozu kullanildi. Firin oda sicakhifindan
900 °C'ye kadar 1°C/dakika hizla hava ortaminda isitilds. Bu siirede AT sicaklik
degisimi, sicaklifin fonksiyonu olarak ¢izildi. Deneyde Pt - Pt-%Rh termogifti
kullamldi. —

3.5 FIZIKSEL OZELLIKLERIN OLCULMES]
3.5.1 Diisiik Sicakhk Direng Olciimii

Diigiik sicaklik direng olgiimleri gekil 14a' da goriilen kriyostat kullamilarak
standart dort nokta yontemiyle yapildi. 13mm ¢apindaki tabletlerden 2x3x10 mm3
boyutlarinda numuneler kesildi. Numunenin genig yiizeyine 0,5mm ¢apinda oyuk
acild1 ve iizerine indiyum basildi. Daha sonra numune iizerine bakir tel 1sitilarak
kontak yapildi. Dig iki kontak akim uglar, icteki iki kontak da gerilim uglar olarak
kullanildi. Tel baglantis1 yapilmig ol¢ii sisteminin gematik goriiniimii Sekil 14b'de
verilmigtir. Sicaklik 6l¢iimii icin termogiftin birlesim noktast numunenin iizerine,
diger uclan ¢izicinin X girigine baglandi (termogift'in referans noktasi1 buz-su
karigimiyla saglanmigtir). Orta uglar ¢izicinin Y girigine baglandi.
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Sekil 14,(a) 10-300K'lik diisiik sicaklik kriyostat ve (b) sistemin gematik gosterimi.
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Devreden 10 mA gegecek sekilde gii¢ kaynag1 ayarland: ve bu akim degerinin sabit
kalmas: saglandi. Sistem, hava kacag1 olmayacak gekilde kapatildiktan sonra vakuma
alindi. Vakum 3x10-2 mbar oluncaya kadar beklendi ve bu degerden sonra kriyostat
¢aligtirilarak sofutma iglemine baglandi. Sicaklik 10 K oluncaya kadar sogutuldu.
Sistem kontrollii olarak isitilmaya bagland1 ve direncteki degisim sicakligin
fonksiyonu olarak ¢izici yardimiyla elde edildi.

3.5.2 Yiiksek Sicakhk Direng Olgiimii

Kesilmig numunenin iki yiizeyine In-Ga alagimi siiriildii ve numunenin her iki
yiizeyine bakir tel ile kontaklar yapildi. Bu numune bir etiiv igine konuldu. Olgiim
degerleri bir PREMA marka ohm-metre ile (61/2 digit) ohm olarak 6lgiildii. Deney
siiresince numunenin sicaklif1 bir Cu-Konstantan termogift ile belirlendi ve p-T grafigi

olusturuldu.
3.5.3 Indiiktans Degisimi Ol¢iimii

Dikdortgen seklinde kesilmig numunelerin i¢ine girebilecegi 2 cm uzunlugunda
ve 500 sanmlik bir bobin hazirlandi. Kullamilan bakir telin kesiti 0,15 mm olarak
secildi. Bobinin oda sicaklifindaki indiiktans: bir indiiktansmetre ile 354 pH olarak
Olgiildii. Bu bobin Sekil 14a da goriilen kriyostat igerisine yerlestirildi. Ayrica
numunenin sicakligini tesbit etmek igin bir Cu-Konstantan termogifti bobinin ig
yiizeyine yerlestirildi. Vakum altinda kriyostat 10 K'e kadar sogutuldu. Sistem
isitilmaya baglandiginda indiiktansmetre ile bobinin indiiktans degigimi, sicaklifin
fonksiyonu olarak kaydedildi. Daha sonra AL/L degerleri T 'nin fonksiyonu olarak
cizildi.
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4. SONUC VE TARTISMA

4.1 GIRIS

Bu boliimde eritme-dokiim yoluyla iiretilmis Bi ] 6PbQ.4Sr2Ca3Cuq4012 (2234)
gubuk numunesinin, amorf ve kristal yapi 6zellikleri, sicakligin ve zamanin
fonksiyonu olarak tartigildi.

4.2 ERITME-DOKUM METODU ILE URETILMIS 2234 CUBUKLARINDA
AMORF YAPININ OLUSUMU

Eritme-dbkiim metodu ile iiretilmis numunenin biiyiitiilerek, polarize 1g1k altinda
¢ekilmis optik mikrograflan sekil 15' de goriilmektedir. Mikrograflarda goriildiigii
gibi, eritme-dokiim metoduyla iiretilmis 2234 ¢ubuk numuneler en az dort ayn faz
icermektedirler. Bu bolgeler; amorf matrix (1), Siyah yuvarlak (2), Uzun igne tipli (3)
fazlar olarak belirlendi (Sekil 15a). Bu fazlarin genellikle numunenin merkezine yakin
bolgede olugtugu goriildii. Merkezden diga dogru gidildikge, 6zellikle uzun igne tipli
fazlar (3)' n, biiyiik oranda azaldig: tesbit edildi.

(a)
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(b)

Sekil 15.Cubuk 2234 numunesinin polarize 1g1k altinda degisgik boélgelerde
cekilmigoptik mikrograflari.

Bunun yaninda, numune kesitinin kiy1 bslgelerinde siyah yuvarlak fazlarin (2)
etrafinda dentrik fazlar (4)' da goriildii (sekil 15b). 2234 gubuklarinin sahip oldugu
fazlar1 belirlemek igin, oda sicaklifinda Cu-K¢ 1gtnumi kullanilarak X-isinlari
difraksiyon analizi yapildi (§ekil 16). Kirnmm deseninde goriildiigii gibi, 26=30° 'de
biiyiik bir tepenin varligi, amorf yapinn tipik bir 6zelligidir [22]. Bu da sekil 15b'de
gosterilen matrix faza karsilik gelmektedir. Bunun yaninda kirimim deseninde birkag
tane pik goriilmiigtiir. Bu pikler amorf yap: igerisinde bulunan kristal fazlara kargilik
gelmektedir. 1=2dsin® Bragg yasasi kullamlarik bu piklerin sahip oldugu diizlemler
arasindaki "d” mesafeleri hesaplandi. Desen tizerinde hesaplanan "d" degerleri
literatiirdeki standart bizmut sisteminin faz diyagramindan gézlenen bilesiklerin "d"
degerleri ile kargilagtirilarak faz analizi yapildi. Bunun sonucu olarak desen
lizerindeki piklerin CaO ve Sr-Ca-Cu-O fazlar1 oldugu belirlendi. Bu fazlar, optik
mikrograflarda (sekil 15) goriilen fazlardan, siyah yuvarlak fazlarin (2) CaO ve ince
uzun fazlarin (3) Sr-Ca-Cu-O oldugu anlagildi[23].

Uretilmig 2234 gubuklarin cam gegis sicaklig (Tg) ile, Kristalizasyon sicaklik
(Tx) degerleri ve aynm1 zamanda 1sil iglem boyunca olugacak fazlarin olusum

sicakliklarim1 belirlemek ig¢in DTA analizi yapildi. DTA analizi sekil 17' de
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goriilmektedir. Sekilden, cam gegig sicaklifinin Tg=420°C civarinda ve kristalizasyon
sicaklifinin Tx= 465°C oldugu bulundu. n=3 (2223) kompoZisyonu icin yapilan DTA
analizi Tg' nin 435°C ve Tx' in 486°C oldugunu gostermigtir [24, 25]. DTA analizinde
855°C' de siddeti biiyiik olan bir endotermik pik gézlendi. Bu pikin numunenin
erimeye bagladigi sicaklik oldugu tespit edildi. Bunun sonucu olarak 2234
numunesinin optimum tavlama sicaklig1 840°C olarak alindu.

0:Ca0
0 :Sr-Ca-CuO

Siddet (Keyfi birim)

T T T T T T T T T T

20 25 30 35 40 45 50 55 60
20 (derece)

Sekil 16.Eritme-d6kiim metoduyla iiretilmis 2234 ¢ubuk numunesinin x-

11 kinmim deseni.

S Tx = 465°C
4
[44]
l Tg =420°C
pr |
[ J
b
00 0 &0 s® & 7% 88 0
Sicaklik (°C)

Sekil 17. 2234 numunesinin DTA sonucu.
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Stiperiletken fazlarin olugum sicakliklarinin tespiti i¢in bir ¢ok ¢aligma yapildi
[21, 26]. Yapilan galigmalarin sonucu olarak, en diigiik gecis sicaklifina sahip olan
2201 fazinin (n=1) 500-600°C arasinda, gegis sicaklifs 70-90 K arasinda olan 2212
(n=2) fazinin 600-800°C arasinda ve 110 K gecis sicaklifina sahip olan 2223 (n=3)
fazinin 800-850°C arasinda olugtugu bulundu.

Amorf numunelerin kristalize yapiya ge¢is Ozelliklerinin daha iyi
anlagilabilmesi igin Sekil 18' de verilen bir dilatometrik ¢aligma da gergeklesti.
Buradaki amag¢ amorf ¢ubuklarin boylarinin, sicaklikla nasil degigtigini tesbit
etmektir. Deney, egriden goriildiigii gibi, iki sicaklik aralifinda gerceklestirildi.
Numunenin boyunun =400°C' ye kadar ¢ok az bir miktarda genlestifi ve bunun
tizerindeki sicakliklarda boyda bir kisalmanin meydana geldigi goriildii. Birinci Slgiim
(1 nolu egri) igin boydaki kisalmanin %2 civarinda oldugu bulundu. Ayni egriden,
420°C civarinda egride bir biikiilmenin olugtugu goriilmektedir. Bu sicaklik, DTA
analizinde de tespit edildigi gibi numunenin cam-gegis sicaklifina kargilik
gelmektedir. 2 nolu egride, boydaki kisalmanin 560°C' ye kadar etkin bir gekilde
devam ettigi ve bu sicaklifin iizerindeki kisimda kisalmanin sona erdigi, tekrar
genlesmenin bagladigi goriildii. Bunun sonucu olarak, numunenin 560 °C den sonra,
amorf yapidan tamamen kristalik yapiya dondiigii anlagildi.

2.0 lllllllllllllllIIIIIlﬁIIIllIlTI‘IIIQI
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% BOYDAKI DEGISME
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[e]
IIIIIIlllIIIIIlllll’i|IlIIIllIIllllllli

ll!I‘lIllIIllllllllllllllllllllllLllJll

_6’0 IlllllllllllIIIllIIIlI]lIIIIIllIIlIllll

0 100 200 300 400 500 600 700 800
SICAKLIK ("C)

Sekil 18. 2234 amorf numunesinin dilatometrik egrisi.
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740°C' ye kadar 1siilan numunenin boyunun %5 oraninda kisalma gosterdigi tespit

edildi. Eger sicaklik 740°C' nin iizerine gikarilsaydi, numunedeki genlesmenin devam
edecegi tahmin edilmektedir. Deneyin 740°C' den yukarida yapilmamasinin sebebi
seramik numunenin dilatomerenin seramik gévdesiyle reaksiyona girmesini dnlemek
icindir.

4.5 AMORF NUMUNENIN DUSUK VE YUKSEK SICAKLIK DIRENC
OLCUMU

2234 amorf numunesinin diren¢ degisiminin 10-300 K ve 300-500 K
araliklarindaki 6lgiimii sekil 19' da verildi. Sekil 19a’ da diisiik sicaklik direng egrisi
goriilmektedir. Egrinin davranigina gore, sicaklik diistiikce, numunenin direncinin
arttif1 gozlendi. Buradan, numunenin yariiletken 6zellikte oldugu anlasildi. Ciinkii
yariiletkenlerin direnci sicakliklifin azalmasiyla exponansiyel olarak arttifi
bilinmektedir.

Ayni numunenin direncinin oda sicakliginin tizerindeki sicakhklardaki degisimi
sekil 19b' de verildi. Sekil'e gore, sicaklifin artisi ile direncin exponansiyel olarak
azaldig1 gorlilmektedir. Eger sicaklik arttinimaya devam edilseydi, direncin azalmasi
738 K (465°C)' e kadar devam edecegi ve bunun iizerindeki sicakliklarda artmaya
baglayacagi DTA sonugundan tahmin edilmektedir.
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Sekil 19. 2234 numunesinin diigiik sicaklik (10-300 K) ve yiiksek sicaklik (300-
500K) direng degisim egrileri.

4-3 2234 AMORF CUBUKLARIN TAVLANMASI

Numunenin yapisal ve fiziksel 6zelliklerini karsilagtirmak igin bir tavlama
program: uygulandi. Oncelikle degisik tavlama sicakhiklarinin numune iizerindeki
etkisi aragtirildi. Daha sonra tesbit edilen optimum tavlama sicakligi kullanilarak
tavlama zamaninin da etkisi ortaya konuldu.

44 TAVLAMA SICAKLIGININ ETKIiSi

Tavlama sicakhiginin etkisini tesbit etmek icin 2234 numunesi 700 ve 840°C' de
2.5 saat hava ortaminda tavlandi. Sekil 20' de amorf, 700°C ve 840°C de tavlanmig
numunelerin X-1g1n1 kirmim desenleri goriilmektedir. Numunede amorf matrix iginde
kristallerin oldugu 6nceden ortaya konmugtu. Sekil 20b ve c' deki desenler sekil 20a’
daki desenle kargilagtinldifinda, sicakhigin etkisiyle amorf bolgenin ortadan kalktig:
ve numunenin kristal yapiya dondiigii sonucu ortaya ¢ikmaktadir.Sekil 20b ve ¢' de
mevcut olan fazlar 2201, 2212 ve CuO olarak tesbit edildi. Fakat, ¢' deki dominant
fazin 2212 oldugu belirlendi.



30

o 0:Ca0
0:8Sr-Ca-Cu-O

a) Amorf
a

o

Siddet (Keyfi birim)

[ aa Sam S S oun SRS e Sun Summ Sun S SEEn S B S B S SR S R Sun BN Men Eun Sune SR BER ENNL SNE At SEn Sun Sat Snm N S A mnat s aen |

20 25 30 35 40 45 50 55 60
206 (derece)

Sekil 20, 2234 numunesinin (a) amorf, (b) 700°C ve (c) 840°C de 2.5 saat
tavlanmig x-1§1n1 kirimim desenleri.

2223 yiiksek sicaklik fazinin olugmamig olmasi, 2.5 saat'lik tavlama
zamaninin ¢ok yetersiz oldugu sonucunu ortaya koymaktadir {27, 28]. Bu faz oraninin
yiiksek olmasi igin tavlama zaman: ve sicakhifinin iyi segilmesi gerckmektedir.

Sicakligin fonksiyonu olarak 6zdirengteki degisim sekil 21'de verildi. Sekilde
goriildiigti gibi sicaklik arttikga log p' nun azaldifi goriilmektedir. Bu da, sicakhk
arttitkca numunedeki amorf bolgelerin kristalik yapiya doniigtiigiiniin gostergesidir.
Egrilerden direncin sifira gitmedigi goriilmektedir. Tavlama zamaninin gok kisa
olmasindan dolay:, numunenin oda sicaklipindaki direncinin biilyiik oldugu goriildii.
Bundan dolay1 direg 6l¢limii 4-nokta metoduyla dlgiilemedi. Sadece numunenin iki
ylizeyine kontaklar yapilarak bir ohmmetre ile direng 6lglimii gergeklestirildi. Bilindigi
gibi sifir direng 6zelligi sadece 4-nokta dc metoduyla goriilebilir. Bundan dolay: direng
sifir degerine inmemigtir. Ayrica X-iginlart kirinim deseninden 2212 diigiik
stiperiletken fazinin (Tc = 70-90 K) varlig: tespit edildi.
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Sekil 21. 2234 numunesinin 6zdirencinin sicakligin fonksiyonu olarak degigimi.
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Siiperiletken faz oranini arttirmak igin tavlama sicaklifim sabit tutarak (840°C)
degisik zamanlarda numuneler tavlandi. Bu numunelere ait direncin sicaklifa gore
degisimi gekil 22' de verildi. sekilde goriildiigii gibi tavlama zamaninin artigi ile
direncin lineer olarak azaldi$: goriilmektedir. 10 saat tavlanmig numunenin 90-180 K
aralifinda direncinin bir miktar arttifi goriilmektedir. Bunun sebebi numunede hala
azda olsa yariiletken fazinin varolmasidir. 90 K' den asag: sicakliklarda direngte hizli
bir diisiis baglamig ve tam 75 K' de sifir'a ulagmigtir. Buradan ¢ikanlacak sonug, 10
saat tavlanmigs numunede baskin olan fazin 2212 (Tc=70-90°K) ve az miktarda
yariiletken fazin varoldugudur.Tavlama zamam 25 saat'e c¢ikarildiginda gekilde
goriildiigi gibi direng lineer olarak azaldi ve siiperiletkenlige gecis sicaklig: da 75 K
den 107 K 'e yiikseldi. Buradan numunenin yarniletken fazinin tamamen ortadan
kalkt1g1, diigiik sicakhik fazinin (2212), yiiksek sicaklik fazina (2223) doniigtiigii
sonucuna varildi. Bu iddanin dogru oldugunu tam olarak belirlemek igin ayni
numunenin (25 saat) AL/L indiiktans degisimide Olgiildii ve gekil 23' de verildi.
Sekilden goriildiigii gibi, indiiktans degigsim egrisi iki basamaktan olugmaktadir.
Birinci basamagin diigiik sicaklik fazina kargilik geldigi ve ikinci basamaginda
yiiksek sicaklik fazina karsilhik gelmektedir. 25 saat tavlanmig numunenin direng
egrisinde (gsekil 22) goriildiigiiniin aksine, her iki fazida igerdigi sonucu ortaya
¢ikmaktadir. Fakat diigiik sicaklik fazinin tavlama sicaklifinin arttrilmasi ile daha
da azalacag bir cok aragtirmac tarafindan rapor edilmigtir [21, 24].

Bu nedenle, amorf 2234 numunesi son olarak 100 saat tavland: ve numunenin R-
T egrisi Sekil 24'de verildi. Sekilden gegis sicaklifinin 110°K oldugu goriilmektedir.
Yapilan aragtirmalarin tavlama sicakliginin 200 saat'e gikarilmasiyla bile bir miktar
diigiik sicaklik fazinin (2212) numune igerisinde varolacagi sonucunu ortaya
koymugtur [21].
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Sekil 23. 25 saat tavianmig 2234 numunesinin AL/L indiiktans lgiimii.
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Sekil 24, 100 Saat tavlanmig 2234 numunenin R-T grafigi.
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