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KOBALT-DIFUZYONUNUN, KONVANSIYONEL KATI HAL
REAKSIYONU TEKNIGI iLE URETILEN Bi-2212
SUPERILETKEN SERAMIKLERIN MEKANIK,
SUPERILETKEN VE YAPISAL OZELLIKLERI UZERINE
ETKISI
YUKSEK LiSANS PROGRAMI
iLKER OZ
BOLU ABANT iZZET BAYSAL UNIVERSITESI
FEN BILIMLERI ENSTITUSU
MAKINE MUHENDISLIiGi
(TEZ DANISMANI: DOC. DR. GURCAN YILDIRIM)

(IKINCI DANISMAN: PROF. DR. CABIR TERZIOGLU)

BOLU, EYLUL - 2019
Bu tezin amaci, Bi-2212 siiperiletken sistemine Co difuzyonu ile hazirlanan

malzemenin mikroyapisal, elektriksel, mekanik ve siiper iletkenlik O6zellikleri
tizerindeki etkisini kiitle yogunlugu, X-1sin1 difraksiyonu (XRD), Dc direngli (p-T),
Vickers mikrosertligi ve tasimm kritik akim yogunlugu (Jc) yardimiyla
belirlemektir. Dahasi, bunun i¢in hazirlana numuneler, 24 saatlik bir tavlama siiresi
boyunca 850 °C sabit sicaklikta geleneksel kati hal reaksiyon teknigi ile hazirlanir.
Ayrica, tiim deneysel bulgular, mikroyapisal, mekanik, elektriksel ve stiper iletken
ozelliklerin, Bi-2212 siiper iletken matrisindeki Co seviyesinin Co-2 malzemeye
kadar artmasiyla gelistigini gostermektedir. Bununla birlikte, bu seviyeden
baslayarak, onemli 6zellikler, sadece Bi-2212 tabakalari ve tane sinirlar1 arasindaki
deformasyon degil, ayn1 zamanda Co konsantrasyon seviyesinin artmasiyla kristal
yapisindaki bozukluk ve lokalizasyon (doldurma) problemi nedeniyle hizla azalir.
Bu ifade, Bi-2212 siiper iletken sistemindeki fazla Co penetrasyonunun,
malzemenin daha 6nce belirtildigi gibi temel 6zelliklerine zarar verdigi gergegini
gostermektedir. Sonug olarak, Co-2 siiper iletken numune, en yiiksek siiper iletken
performansa, en yliksek kritik akim yogunluguna, en biiylik tanecik boyutuna, en
Iyi kristallige ve siiper iletken taneler arasindaki baglantiya sahip olmasi nedeniyle
tiretilen numuneler arasinda en iyi numune olarak belirlenir.

ANAHTAR KELIMELER: Bi-2212 kristal sistemi, XRD, Vickers mikrosertligi,
Co difiizyonu.



ABSTRACT

EFFECT OF COBALT-DIFFUSION ON MECHANICAL,
SUPERCONDUCTING AND STRUCTURAL PROPERTIES OF BI-2212
SUPERCONDUCTING CERAMICS PRODUCED BY CONVENTIONAL

SOLID-STATE REACTION TECHNIQUE
MASTER DEGREE
ILKER OZ
BOLU ABANT IZZET BAYSAL UNIVERSITY GRADUATE SCHOOL OF
NATURAL AND APPLIED SCIENCES
MECHANICAL ENGINEERING
(SUPERVISOR: ASSOC. PROF. DR. GURCAN YILDIRIM)
(CO-SUPERVISOR: PROF. DR. CABIR TERZIOGLU)
BOLU, JULY 2019
The main aim of this thesis is to determine the effect of Co diffused Bi-2212
superconducting systems on the microstructural, electrical, mechanical and
superconducting properties of prepared samples with bulk density, X-ray
diffraction (XRD), Dc resistivity (p-T), Vickers microhardness and transport
critical current density (Jc) experimental methods. Further, the samples for this
work are prepared by the conventional solid state reaction technique at the constant
temperature of 850 °C for the annealing duration of 24 h. Moreover, all the
experimental findings display that the microstructural, mechanical, electrical and
superconducting properties suppress with the increment of the Co level in the Bi-
2212 superconducting matrix up to Co-2 material. Besides, starting from this level,
the crucial characteristics diminish rapidly due to not only the deformation between
the Bi-2212 layers and grain boundaries but also the disorder and localization
(filling) problem in the crystal structure with the enhancement of Co concentration
level. This statement simply illustrate the fact that excess Co penetration on the Bi-
2212 superconducting system damages the basic characteristics of the material as
mentioned before. Consequently, Co-2 superconducting sample is determined as
the best sample between the samples produced due to having the greatest
superconducting performance, highest critical current density, largest grain size,

best crystallinity and connectivity between superconducting grains.

KEYWORDS: Bi-2212 crystal system, XRD, Vickers microhardness, Co doping.
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1. GIRIS

1.1 Siiperiletkenligin Kesfi

Siiperiletkenlik tarihte ilk kez Nobel Odiillii Hollandali Fizik¢i H. Kamerling
Onnes tarafindan 1911 yilinda kesfedildi. Gergeklestirdigi deneyde Helyum (He)
gazin1 sivilastirip, sicakligini 4K kadar diisiirmiis, sonrasinda saf Civanin (Hg)
direncini 6lgmiis ve 4,19K’da direncinin sifira diistiiglinii gézlemlemistir. Metal ve
alasgimlarin bircogunda sicaklik mutlak sifira (-273°C) yakin sicakliklara kadar
disiiriildiglinde elektrik direnci aniden sifira diiger. Maddelerin karakteristik bir kritik
sicakligin altindaki derecelere sogutulmasiyla ortaya g¢ikan, maddenin elektriksel
direncinin sifir olmasi ve manyetik degisim alanlarinin ortadan kalkmasi olayina

stiperiletkenlik denir (Bilgili,2007).

Civadan (Hg) sonra benzer ¢aligmalar Kalay (Sn), Kursun (Pb) ve Niobiyum
(Nb) gibi bazi metaller iizerinde denenmistir. Sirasiyla 3,7K, 7,2K ve 9,2K’ de
direnglerinin sifira diistiigli gozlemlenmistir (Akga, 2010; Aydogan, 2011).

Calismalarin sonucunda her metal icin farklilik gosteren ve elektriksel
direncini sifira diisiirlip, siiperiletken duruma gectigi sicakliga kritik sicaklik (Tc)

denir.

Sonraki yillarda elementlerin disinda bilesik ve alasimlarinda siiperiletken
ozellige sahip oldugu anlasilmistir. Kritik sicakligin 18K (Tc) olarak kalmas1 1970
yilinda Nb3Ge alagiminin 23,3K’ e ulastirilmasiyla asilmistir (Aydogan, 2011).

1.2 Siiperiletkenligin Tarihsel Gelisimi

1911 yilinda Civa (Hg) metalinin direncinin Sekil 1.1°deki gibi 4,19K’de sifira

diismesinin gozlemlenmesiyle siiperiletkenlik kavrami ortaya ¢ikmustir.
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Sekil 1.1. Civa direncinin sicakliga bagli degisimi (Buckel ve Kleiner, 2004)

1986 yilinda IBM Zirich Arastirma Laboratuvarinda J.G. Bednorz ve
K.A.Miiller’in LaBaCuO bilesigine ait kritik sicakligi 30K olarak bulmalariyla birlikte
yiiksek sicaklik siiperiletkenler donemi baslamistir (Bednorz ve Miiller, 1986).

1987 yilinda C.W. Chu ve M. K. Wu Lantan (La) yerine Itriyum (Y) katkili
YBaCuO bilesigine ait kritik sicakligi 93K olarak agiklamislardir. Bu sogutma iglemi

stv1 azotun sicakligindan (77 K) yliksek olmasi sebebiyle dnemlidir.

1988 yilinda Bizmut (Bi) tabanli siiperiletkenler {izerine calisilmaya

baglanmistir. Bi2Sr2Cu1Oy bilesiginin kesfinden sonra Maeda ve ark. Kalsiyum (Ca)
katkilamasiyla BiSrCaCu20y seramiginin kritik sicakligi 105K olarak &l¢lilmiistiir

(Maeda ve ark.1988).



1988 yilinda Talyum (TI) tabanl bilesiklerden TI-Ba-Cu-O sisteminin kritik
sicakligt 90K, TI-Ba-Ca-Cu-O sisteminin ise kritik sicakligi 120 K olarak
gozlemlenmistir (Z. Z. Sheng ve A. M. Hermann).

1993 yilinda Civa (Hg) tabanli Hg-Ba-Ca-Cu-O sisteminin 130K’ de
siiperiletken duruma gectigi gozlemlenmistir. Yiiksek basing altinda ise kritik

sicakligin 150K’e oldugu goriilmiistiir (Schilling ve ark., 1993; Chu ve ark., 1993).

2001 yilinda 39K’de siiperiletken duruma gecen metalik siiperiletken
Magnezyum Diboriir (MgB2) Jun Nagamatsu ve ark. tarafindan kesfedilmistir
(Nagamatsu ve ark., 2001).

2006 yilinda ilk kez Demir (Fe) tabanli LaOFeP bilesigi lizerine ¢alisilmig olup
kritik sicaklik 4K olarak raporlanmistir. Sonrasinda 2008 yilinda LaFeAsO1-xFx
bilesiginin siiperiletken duruma gectigi sicaklik 26K’olarak gdzlemlenmistir.
Sm,Ce,Pr gibi elementlerinde kullanilmasiyla siiperiletken sicaklikligi 55K’e kadar
yiikselmistir (Hosono, 2008; Kamihara ve ark., 2008).

T F T T T T T T
200
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150 TIBaCaCuO /’ HgTIBaCaCuO i
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50 Cs3C60 |
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Sekil 1.2. Siiperiletkenligin Kronolojisi (Ray, 2015)



1.3 Siiperiletkenligin Temel Parametreleri

13.1

Kritik Sicakhik

Birtakim metal, alasim ve bilesiklerin belirli bir sicaklik altinda elektriksel

direnglerinin sifir olup, siiperiletken duruma gectigi bu belirli sicaklia kritik(gegis)

sicakligi denir. Tcile gosterilir.

Metaller kiigiik miktarlarda da olsa safsizlik icerdiginden dolay1r gecis

sicakliklart kesin degildir. Siiperiletkenler baslangic-bitis olmak {iizere iki farkl

karakteristik sicakliga sahiptir. Ozdireng-sicaklik egrisinde direncin diismeye

bagladig1 ilk sicaklik degeri, baslangic sicakligi ya da diger bir ismiyle onset

sicakligidir (Tc"). Offset sicakligi, diger bir ismiyle bitis sicaklig1 (Tc°) ise direncin

sifira yaklastig1 sicaklik degeridir. Bu sicaklik degerine kritik sicaklikta denmektedir.

DIRENC

NORMAL
METAL

b SUPERILETKEN

TC SICAKLIK

Sekil 1.3. Siiperiletken olan ve siiperiletken olmayan malzemeler i¢in

Ozdireng-sicaklik grafigi (Taylor, ¢ev., 1996).



1.3.2 Kiritik Manyetik Alan

Malzemelerin siiperiletkenlik durumu yalnizca sicakliga bagl degildir.
Manyetik alan siiperiletkenligin bozulmasina sebep olabilir. Siiperiletkenligin
bozulmaya baslayip normal duruma gectigi manyetik alan degerine kritik manyetik
alan (Hc) denir.

Kritik manyetik alan ile kritik sicaklik arasinda deneysel olarak kanitlanan bir

bagint1 vardir.

He(T) = HeO)[1 — (T/7.)?] (1.1)

Bu baginti, herhangi bir T sicakliginda kritik manyetik alanin degerini géstermektedir.
Hc(0), 0 K sicakligindaki manyetik alan degerini belirtmektedir. Kritik manyetik alan
T=0 K’ de maksimum degerde iken, sicaklik arttikca manyetik alan siddeti

azalmaktadir.

Manyetik
Alan

> N Normal

”“‘“\ Durum
\

Stiperiletken B

Durum \\

Sicakhk

B

Sekil 1.4. Kritik manyetik alanin sicakli§a bagl degisimi (Kadioglu,2010)



1.3.3 Kritik Akim ve Akim Yogunlugu

Malzemelerin siiperiletkenlik durumunu sadece dis ylizeyine etkiyen degil,
yiiksek akimin etkisiyle i¢ yapisindan gegen manyetik alanlarda bozabilir.
Stiperiletkenligi bozan bu akim siddeti kritik akim olarak adlandirilir ve |¢ ile gosterilir.
Akimin siddeti kritik seviyenin iistiine gegtiginde direng meydana gelir. Bu direng
malzemenin siiperiletken durumdan normal duruma ge¢mesine neden olmaktadir.
Malzemenin direncinin sifir oldugu, yani siiperiletken oldugu durumda tasiyabilecegi

maksimum akim siddetine kritik akim yogunlugu denir. Jc ile gosterilir. Bu durumda
kritik akim;

le=27rBc/uo (1.2)
Kritik akim yogunlugu ise;

Je=2Bc/ulr (1.3)
ile ifade edilmektedir.

Stiperiletkenligin devamliliginin saglanmasi i¢in ii¢ parametrenin kritik sinirin
altinda olmas1 gerekmektedir. Tc, Jc Ve Hc parametrelerinin faz diyagrami sekil 1.5°de

gosterilmistir.

Siiperiletken
.rc Bélge

i /
Kritik ylizey

faz diyagrami H

I

Sekil 1.5. Kritik yiizey faz diyagrami (Cevizci, 2013)



1.3.4 Meissner-Ochsenfeld Etkisi

Stiperiletkenlerin karakteristik 6zelliklerinden biri akima karsi bir direng
gostermemesidir. Siiperiletkenin iletkenlik kabiliyetiyle beraber diyamanyetik
Ozellikleride miikemmeldir. Siiperiletkenliginin kesfinden 22 yil sonra 1933’de Walter
Meissner ve Robert Ochsenfeld, kritik sicakligin altina kadar sogutulan bir
stiperiletkenin manyetik akiya karst olusturdugu perdeleme hareketine Meissner etkisi

denmektedir.

=
-
-
-
[

3 -

>

() ()
(a) Normal iletkenlik dururmunda,
(h) Siiperiletkenlik durumunda manyetik alan cizgileri

Sekil 1.6. Meissner Etkisi

Once sogutma islemi uygulanip sonrasinda manyetik alan uygulanan ideal
iletkenlerde manyetik alanin malzeme i¢ yapisina niifuz etmedigi ve manyetik alanin
disarlandig1 goriilmektedir. Fakat tam tersi islem uygulandiginda manyetik akinin

malzemeye niifuz ettigi goriilmiistiir.

Stiperiletkenlere ise sogutma islemi uygulanip, ardindan manyetik alan
uygulama iglemi yapilmasi veya tam tersi islem yapilmasi durumunda manyetik akinin
perdelenme etkisi degismez. Islem sirasmin pek bir énemi yoktur. Bu noktada her

iletken siiperiletken 6zellik gostermemektedir.

Manyetik alani hesab1 (Cevizci,2013);



B=p0(H+M)=0 (1.4)

Stiperiletkenlik durumunda;

B=p0(H+M)=0 (1,5)
(H+M)=0
M= -H (1.6)

1.3.5 1. Vell Tip Siiperiletkenler

Stiperiletkenler manyetik alan davranislarina gore iki gruba ayrilmistir.

L.tip siiperiletkenler belirli bir kritik manyetik alan (Hc) degerine kadar
manyetik alani disarlayarak diyamanyetik 6zellik gosterirler. Fakat kritik manyetik

alan degerinin tlzerine ¢ikildiginda siiperiletken o6zellik ortadan kalkmaktadir.

(Sahin,2013)

2. tip siiperiletkenlerde ise iki farklt manyetik alan siddetinde farkli davranis
gosterir. Alt (Hc1) manyetik alan degerine kadar benzer sekilde davranir. Fakat (Hc1)
degerini gectikten sonra manyetik alan kismen disarlanir. Ust (Hc2) manyetik alan
siirindan sonra ise manyetik alan malzeme icine niifuz eder ve malzeme siiperiletken

olmaktan ¢ikar.

Niyobyum (Nb) ve Vanadyum elementleri disinda tiim metalik elementler I.
tip stiperiletkendir. Nb ve V elementleri ile siiperiletken 6zellik gosteren tiim bilesik

ve alagimlar II. Tip siiperiletkenlerdir. Bu simifa yiiksek sicaklik siiperiletkenleri de
denir (Yasar, 2009).

2.tip siiperiletkenler de malzeme i¢inde hem normal hem de siiperiletken

bolgenin bulundugu karisik durum olusur.

Karigik durum, siiperiletken bir malzeme i¢inde ince ¢ubuk seklinde tiiplerin
veya kiiciik dairesel bolgelerin yer almasiyla olusur. Bu bolgeler normal iletken

durumundadirlar ve bu durumdaki kiiciik bolgelere “fluksoid” denir. Oyleki bu
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tiplerin hepsi tek bir aki kuantumuna sahiptir. Bu aki tiiplerinin merkezindeki
manyetik alan siiperiletkenligi yok edebilecek kadar yiiksektir. Ciinkii bu aki tiipleri
girdap gibi donen siiper akimlarla ¢evrilmistir ve bunlar “girdap” (vorteks) olarak
adlandirilir. Ayrica siiperiletken malzeme igerisindeki bu girdaplarin  kendi
aralarindaki etkilesimi farkli vorteks fazlarinin olusmasina neden olur. Bu fazlar ise
kendilerini bir kristal 6rgiide oldugu gibi diizenli bir sekilde siralayarak “vorteks

kristalleri” ni olustururlar. (Poole, Jr. C.P., Datta)

Karigik durumda maddenin direnci 0 olabilir ve aki i¢ine niifuz edebilir.
Malzemeye uygulanan manyetik alan alt kritik seviyeye gectiginde; girdapli bolgeler
normal kisimlardan olusan fitil seklinde olur. Alan siddeti arttik¢a fitil sayis1 aratacak

ve en sonunda kritik alana ulastiginda numune normal hale geger (Ozkan, 2010).

Normal

Sekil 1.7. I. Ve II. Tip siiperiletkenlik (Arslan, 2013)



2. SUPERILETKENLIK TEORILERI

2.1 London Teorisi

1935 wyilinda Fritz ve Heinz London kardesler, siiperiletkenligin
elektrodinamik ozelliklerini agiklayan ilk teoridir. Siiperiletkenlifin 2 temel

parametresi olan diyamanyetizma ve sifir direng kavramlarini iki denklem ile agikladi.

London teorisine gore, siiperiletkendeki elektronlar iki grubun karisimi olarak,
stiper elektron grubunun yogunlugu ns normal elektron grubunun yogunlugu nn
seklinde tanimlanir. Bir siiperiletkendeki toplam elektron yogunlugu n=ns+np’dir.
Stiperiletken kritik sicakliga kadar yiikseltildiginde siiperelektron yogunlugu ns, n’den
sifira diiser. Bu model iki akiskan modeli olarak bilinir. Hareketli siiperelektronlar
direng ile karsilagmazlar. Malzeme i¢inden gegen akim elektrik alani olusturmaz. Eger
elektrik alan olusuyor olsaydi, siiperiletken igindeki elektronlar siirekli ivmelenirdi.
Dolayisiyla durgun bir sistemde elektrik alan olmaksizin elektronlar hareketsizdir

(Bilgili, 2007),

Stiperiletken hareket denklemi;

d195 =
s — _eF
dt 21)

m elektron kiitlesi; e elektron yiikii; v siiperakiskan hizidir.

Elektronlarin olusturdugu akimin yogunlugu;

Js = —ngeds (2.2)

Denklem 2.2, 2.1° de yerine yazilip tiirev alindiginda I. London denklemi ortaya ¢ikar.

I.London Denklemi;
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= md]_;

- nge? dt 23)

Esitligin her iki tarafinin rotasyonu alinip Maxwell( VxE = —%i—lj )denkleminden
yararlanilarak tekrar diizenlendiginde,

i[\736]_>+nsezl§)] =0 2.4

ot o m @4

denklemi elde edilmis olur. Ifade sifira esitlendiginde II. London Denklemi ortaya

cikmaktadir.
I1.London Denklemi;

- — 2
VxJ, = =B 2.5)

m

Stiperiletkenlerin  iletkenlik ve diyamanyetizma Ozelliklerini London
denklemleri agiklamaktadir. Siiperiletkenlere manyetik alan uygulandiginda, alanin
malzeme igine ne kadar niifuz edebilecegini ifade etmistir. Siiperiletkenlerin normal
ve siiperiletken durumlarinda ara ylizey enerjisini pozitif agiklamasindan dolayi I. tip

stiperiletken hareketlerini agiklar. Fakat II. tip siiperiletken davranigini agiklayamaz.

B(x)=B,exp (-x /a)

x=0

Sekil 2.1. Siiperiletken i¢ine manyetik alanin sizmasi (Bilgili, 2007)
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2.2 Ginzburg-Landau Teorisi

Ltip siiperiletkenlerin ilk kuantum mekaniksel yaklagimi 1950 yilinda
Ginzburg ve Landau tarafindan ortaya cikmustir. Ortaya attiklar1 teori ozellik
bakimindan makroskopik bir teori olup, diizen degiskeniyle siiperiletkenligi
aciklamaya caligmiglardir. Normal durumdan daha diizenli olan siiperiletken duruma
gecis ikinci derece faz gecisidir. Bu gegis sistem simetrisi bozmaktadir. Diizen
parametresi T> Tc oldugunda sifir, T <Tc durumda ise sifirdan olmalidir. Bu
paramatre sliperelektron yogunlugu ns ve etkin dalga fonksiyonu ¥(r) olmak tizere

enerji yogunlugu denklemi;
2 _n
P == (2.6)

seklinde ifade edilir. Serbest enerji yogunlugu F;(#), normal durumdaki enerji
yogunlugu E, () olmak {izere, manyetik alan altinda homojen siiperiletkenin serbest
enerjisinin |¥|? cinsinden seri agilimz;

qA

2
F(7) = E) —al¥ + £ 19"+ — |(—ihV - —)Lp| — [7“MdB, (.7)

c

Seklinde ifade edilir. Serbest enerji ¥ diizen parametresine gore Ginzburg-Landau

denklemi minimize edildiginde;

> 2
1 - A
—a¥ + B PY + —(—th - q—) w=0 (29
2m c
ifadesi elde edilir. Ginzburg-Landau’nun ikinci denklemi olan akim yogunlugu, A
vektor potansiyeline minimize edildiginde;
— igh * * qZ * 1
Js(®) = =L@ vY - wry) - Ly (2.9)

2m

ifadesi bulunur. Birinci denklemde B|¥|* « a ve 4 = 0 kabulu yapildiginda,
. 2
exp <lx/ h /Zma>
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olarak bulunur. Esuyum uzunlugu (&) sabit bir sayidir ve parantez igindeki ifadeyi
belirtmektedir. G-L parametresi olan (x), niifuz derinliginin sicakliga bagl

degisiminin (1), esuyum uzunluguna oraniyla agiklanir.
K = % (2.10)

Ginzburg- Landau parametresi siiperiletken tipini belirlemede 6nemli bir rol oynar.

K <= ise Ltip siiperiletken, x > iz ise IL.tip stiperiletkendir.

2 2

2.3 BCS Teorisi

BCS teorisi stiperiletkenlik tarihinin ilk mikroskopik teorisi 6zelligini tasir.
Cooper ¢iftinin bozon haline yogunlagsmasindan kaynaklanan etkiyi tanimlamaktadir.
John Bardeen, Leon Cooper ve John Robert Schrieffer tarafindan 1957 yilinda

hazirlanan teori 1972 yilinda Nobel fizik 6diiliine layik goriildii.

Teoriye gore negatif kutuplara sahip takim gibi goriinen elektronlarin normalde
birbirini itmesi gerekir. Cooper, bu elektronlarin Fermi yiizeyine yakin, bagl halde
olacagini gostermistir. Cooper ¢iftleri, yani kritik gecis sicakligi altinda eslesmis
elektronlar direngsiz sekilde orgii icinde hareket eder. Lineer momentum bu teoriye
gore sifir olmak zorundadir. Cooper c¢iftini olusturan neden, elektronlar arasindaki
elektron-orgii-elektron etkilesmesidir. Her elektron donme hareketi yapiyormus gibi
davranir ve buda lineer bir momentum saglar. Spin olarak amilan bu durumda
elektronlar birbirine zit yonliidiir. Cooper ¢ifti spini ve momentumu sifir olan bir
sistem olusturur. Spini sifir oldugu i¢in bozon gibi davranirlar ve aynm1 kuantum
durumunda bulunurlar. Biitiin Cooper ciftleri momentumlar: sifir olacak sekilde ayni
kuantum durumuna sabitlenmislerdir. Bunun sonucu olarak direngsizlik meydana
gelir. Ciftlere gereken miktarda ener;ji verilirse ¢iftler bozulur, elektronlar serbest hale

doniistir (Yasar, 2009).

Cooper ¢iftleri, siliperiletken durumda yiik tagiyan elektronlardir. Bu elektron
ciftleri arasinda Fermi enerji sinir bolgesinde etkilesim oldugunda siiperiletken
durumda en diisiik uyarilmis durumla arasinda siiperiletkenlik enerji araligi Eg
mevcuttur. Kritik sicakliga bagli olan bu enerji araliy;
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E, = 2A= 3,53k;T, (2.11)

denklemi ile ifade edilmektedir. BCS teorisi diisiik kritik sicaklik siiperiletkenlerinde

uygulanmasina karsin, yiiksek kritik sicaklik siiperiletkenlerinde basarili olamamustir.

O

Sekil 2.2. Elektron-fonon etkilesimi kaynakli Cooper ¢ifti olusumu
(Sahin,2013)
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3. DENEYSEL YONTEM

3.1 Numune Hazirlama

Co ile katkilandirilmis Bi-2212 siiperiletken malzemeler katithal reaksiyon
yontemi ile hazirlanmigtir. Kullandigimiz kimyasal tozlar hassas terazide tartildi (Sekil

3.1).

Sekil 3.1. XR 205SM-DR Precisa terazi

Daha sonra, homojen bir anayapi elde etmek i¢in Co hari¢ diger kimyasal tozlar
ogiitiicli makinede (Sekil 3.2) 48 saat boyunca karigtirildi. Elde edilen karisim
PROTHERM-MODEL PTF 12/75/200 programlanabilir kiil firinda (Sekil 3.2)
5°C/dk. 1sitma ve sogutma hiz1 ile 800°C’de 36 saat kalsinasyon islemine tabi tutuldu.
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Sekil 3.2. Ball Milling Cihaz1

Sekil 3.3 PROTHERM (Model PTF 12/75/200) programlanabilir kiil firin
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Kalsinasyon isleminden sonra ¢ikarilan tozlarin homojenitesi artmasi i¢in agat
havanda (Sekil 3.4) yaklasik olarak yarim saat boyunca karistirildi. Daha sonra, elde
edilen katkili toz karistm 300 MPa basing altinda ve oda sicakliginda kaliplar
yardimiyla 1,5cmx0,5cm  Xx0,2cm  boyutlarinda  dikdortgen ¢ubuk  elde
edebilecegimiz sekilde preslendi (Sekil 3.5). Numunelerin bir yiizii kobalt diflizesine
birakilmigtir. Daha sonra bu numuneler farkli sicakliklarda (600°C, 650°C, 700°C,
750°C 800°C, 850°C) 1s1l isleme tabi tutulmustur. Numuneler sirasiyla saf, Co-1, Co-
2, Co-3, Co-4, Co-5 ve Co-6 olarak isimlendirildi.

Sekil 3.4. Agat Havan
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Sekil 3.5. TSEK TUMAS pres cihazi

3.2  Deneysel Ol¢iimler

3.2.1 Elektriksel Ozdirenc Analizi

Hazirladigimiz numunelerin elektriksel 6zdireng 6lgtimleri dort nokta yontemi
ile elde edildi. Dort nokta yontemi 6zdireng Slgme yontemleri arasinda en ¢ok
kullanilan yontemlerin basinda gelir. Dort nokta yonteminde malzeme ylizeyinde dort
adet baglant1 noktasi (u¢) bulunur. Bu baglanti1 noktalarindan dis kisimda olanlarindan
akim gecirilirken igteki iki baglant1 noktas1 yardimiyla potansiyel fark odlciiliir. Elde

ettigimiz veriler Keithley 2700 nano-voltmetre ve 5 mA dogru akim uygulayan
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Keithley 220 programlanabilir akim kaynagi yardimiyla 35K-105K sicaklik araliginda
ve helyum gazi bulunan ¢evrimli bir kriyojenik sogutma sisteminde 6zdireng dl¢iimleri
gerceklestirildi. Elde edilen sicaklik-6zdireng egrileri sayesinde oda sicakligi
Ozdirenci, artik 6zdireng, artik 6zdireng orani, derece genislemesi, +£0,01 K sicaklik

hassasiyetinde offset ve onset kritik gecis sicaklik parametreleri belirlendi.

Sekil 3.6. Kriyostat sistemi

3.2.2 X-ismlar1 Analizi

Hazirladigimiz 6rneklerin kristal yap1 analizleri oda sicakliginda 36 kV ve 26
mA giiciinde 1,54 A dalgaboyuna sahip Ka 1sinima sahip X-1sinlar1 yayan Rigaku
Multiflex +XRD 2 kW difraktometre ile gergeklestirildi. Kirmnim goriintiisiindeki
kiriim tepeleri 2°/dk tarama hizinda 0.02° asama hiz1 ile 3° ve 60° arasindaki 20
acilarinda elde edildi. Orneklerin X-isinlar1 egrilerinin tanimlanmas1 islemi,
uluslararasi kirmim verileri merkezi (JCPD-ICDD) veri tabaninda bulunan 41-0317
ve 41-0374 numarali JCPDS endeks kartlarina gore yapildi. Bununla birlikte, X-
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isinlart egrileri yardimiyla numunelerin faz oranlari, ortalama kristal boyutlari,
hareketli hol tastyici konsantrasyonlari, Lotgering indisleri ve orgii hiicre

parametreleri belirlendi.

Sekil 3.5. Rigaku X-Isin1 Kirinim Olgeri

3.2.3 Vickers Sertlik Analizi

Co difiize edilmis Bi-2212 siiperiletken malzemelerin mekanik 6zelliklerinin
belirlenmesi oda sicakliginda ve hava ortaminda SHIMADZU HVM-2 model dijital
mikrosertlik cihazi kullanilarak yapilan Vickers sertlik o6lgiimleri yardimiyla
gerceklestirildi. Sertlik 6l¢iimleri yapilirken dikddrtgen cubuk seklinde hazirladigimiz
numuneleri dijital test cihazina dikey olarak yerlestirildi. Bununla birlikte, girinti test
yiikleri 10 s ylikleme zamani i¢in 0,245 N-2,940 N araliginda ¢ubuklara uygulandi.
Malzeme yiizeyindeki izlerin ortalama degerleri, yaklasik +0,1 pm hassasiyetle
malzeme yiizeyinde 8 farkli yerden yapilan 6l¢iimlerden belirlendi. Hazirlanan tiim
malzemeler i¢in esneklik katsayisi, akma dayanima, kirilma toklugu, ¢ekme dayanima,
esneklik katsayis1 ve gevreklik indeksi gibi parametrelerin hesaplanmasi yapildi.
Ayrica, numunelerden elde edilen deneysel veriler sayesinde Meyer Yasasi, orantili

numune direnci modeli, modifiye orantili numune direnci modeli, elastik/plastik
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deformasyon modeli, Hays-Kendall yaklasimi ve gentik etkisi ile catlama modeli gibi

alt1 farkl teorik yaklasimla Vickers deneysel sonuglari incelendi.

3.2.4 Tasiyia Kritik Akim Yogunlugu Analizi

Tastyict kritik akim yogunlugu 6lgiimleri dort nokta yontemi kullanilarak sifir
manyetik alan altinda ve 77 K sabit sivi azot sicaklifinda ev yapimi bir sistemle
gerceklestirildi. Oz alanli kritik akim degerleri 1 pV/cm standart kriter sayesinde
belirlendi. Sicaklik degisimini gozlemek i¢in +0,01 K kesinlik ve hassasiyetle ¢alisan
Lakeshore sicaklik kontrol cihazi (Model:340) kullanildi ve deneysel bulgular

Labview yazilimi ile kayit altina alindu.

3.2.5 Kiitle Yogunlugu Analizi

Uretilen inorganik seramiklerin kiitle yogunluk analizleri Arsimed su yer
degistirme yontemi ile deneysel olarak belirlendi. Literatiirde tanecikli olma derecesi
olarak bilinen gozeneklilik ve taneler arasindaki baglantinin giicii kiitle yogunluk

analizi yardimiyla gergeklestirildi.
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4. SONUCLAR ve TARTISMA

4.1  Elektriksel Ozdiren¢ Ol¢iimleri

Bu ¢aligmada tiretilen Co difiize edilmis Bi-2212 malzemelerin siiperiletkenlik
ozellikleri 25 K-100 K araliginda sicakligin bir fonksiyonu olarak dc elektriksel

direngliligin degismesi ile incelendi. Elde edilen veriler Sekil 4.1'de agikca

gosterilmektedir.
11 1 1 L 1 L 1 1 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 1 L L 1 L 1 1 1 i 1
1 =—Pure -
10 -~
| =—Co-1 |
o | ==Co-2 .
= | = Co0-3 A
=
O 84 Co-4 B
1
£ 1 = Co-5 -
> P Co-6 B
= ]
® 87 i
= I i
¢ 5
8 -
T
o ]
0 7.
14
o T l I I T I T I 1 I 1 l Ll I T ' L] I 1 1 )

25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75
Temperature (K)

Sekil 4.1. Hazirlanan siiperiletken malzemelerin 25 K-100 K sicaklik
araliginda sicakliga bagl 6zdireng grafikleri

Sekilden goriildiigii gibi, elde edilen 6zdireng-sicaklik egrileri, siiperiletken
baslangi¢ sicakliginin  altindaki  sicakliklarda siiperiletken duruma gegisi
gostermektedir. Bununla birlikte, hazirlanan tiim 6rneklerin 6zdirencin pozitif sicaklik

katsayis1 ile T degerlerinin iizerinde metalik davranis gdsterdigi belirlenmistir.
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Ayrica, ¢alistigimiz 6rneklerin normal durum 6zdirenci (300 K'de), Co difiizyonunun
Co-2 (650 °C) numunesine kadar (Cizelge 4.1) artmasiyla azalir ve bu noktadan sonra
Ozdireng yavasca artmaya baslar. Dahasi, bu durum Bi-2212 anayapisina Co difiizyonu
ile, asir1 katkilamanin kristal yapidaki holleri doldurmaya baslamasiyla
iliskilendirilebilir. Bdylelikle, Bi-2212 anayapisinin Cu-O diizlemindeki hol
konsantrasyonu azalir ve sistemin normal durum 6zdirencinin artmastyla sonug¢lanir
(Nagamatsu ve ark., 2001). Literatiirden iyi bilindigi gibi, Bi-2201, Bi-2212 ve Bi-
2223 gibi Bi-esasli siiperiletken sistemler dogal olarak holleri asir1 katkilayabilirken
bu durum kimyasal katkilama/yerdegistirme islemi yardimiyla optimal bir sekilde
katkili/diisiik katlanmis duruma degistirilebilir (Sarun ve ark., 2008).

Cizelge 4.1. Hazirlanan numunelerin 6zdireng sicaklik grafiginden elde edilen

verilerin sayisal degerleri

Ornekler  paoox pres RRR Pk Tofme T AT (K) p P (%)
(mQcm)  (mQcm)  (psook/pox)  (mLem) (K) (K) (g/cm?)
Co-0 7,79 3,85 1,52 5,12 78,44 8295 451 591 6,19
Co-1 7,59 2,13 2,02 3,75 81,42 83,75 2,33 5,98 5,07
Co-2 7,00 0,58 2,66 2,63 83,15 84,69 1,54 6,09 3,33
Co-3 8,08 5,47 1,25 6,44 69,28 79,20 9,92 5,88 6,66
Co-4 8,48 6,65 1,18 7,19 51,94 77,28 2534 5,79 8,09
Co-5 9,59 8,21 1,11 8,61 43,03 74,73 317 5,70 9,52
Co-6 10,38 9,39 1,07 9,70 30,12 70,00 3988 566 10,15

Ayrica, normal durum 6zdirencinin degisimi, Co-2 numunesine kadar asiri

difize edilmesinden, optimal difiizyon sicakligi seviyesine gecis Bi-2223 sisteminin
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tasiyic1 konsantrasyonundaki degisiminden kaynaklanir. Co-2’den baslayarak artan
difiizyon sicaklik degerlerinde ise normal durum 6zdirenci az katkilama durumunu
belirten daha yiiksek 6zdireng degerlerine degisir (Yildirim ve ark., 2012; Biju ve ark.,
2005; Prabitha ve ark., 2005). Ayrica, iiretilen numunelerin baslangig kritik (T ve
ofset kritik (Tc°™) sicakliklari, Sekil 4.1'den elde edilen baska bir olas1 sonugtur. Bu
kritik sicakliklardan birincisi, izole edilmis taneciklerin siiperiletken duruma ge¢mesi
ile ilgili iken, ikincisi ise Bi-2212 fazinin hacim orani ve/veya taneler arasi bilesenin
ozellikleri ile ilgilidir (Yazici ve ark., 2012; Dogruer ve ark., 2012).

Dahasi, Cizelge 4.1 Co difiize edilmis Bi-2212 sisteminin T2 ve TOofset
degerlerinin degisimini gostermektedir. Elde edilen T2 ve T degerlerinin, Bi-
2212 sistemine belli bir degere kadar difiize edilen kobalt miktarinin (Co-2)
arttirtlmasiyla ciddi oranda arttigi Sekil 4.1’den goriilmektedir. Bu durum hem
kristalligin artmas1 hem de tane boyutundaki artis ile degil, ayn1 zamanda da hazirlanan
numunelerin hole konsantrasyonunun optimizasyonu ve Orgl titresimlerinin olasi
degisimleri ile ilgilidir. Ancak; Co-3 numunesinden itibaren, bu &zellikler, hem
kristalit boyutunun ve hol konsantrasyonunun azalmasi hem de taneler arasinda zayif
baglarin ve bosluklarin artmasina bagli olarak sistematik olarak yerel minimum
noktalarina dogru azalmaya baglar (Ozturk ve ark., 2012; Guner ve ark., 2012). Bu
durumda, Co-2 numunesi maksimum 84,69 K Tt ve 83,15 K To™* sicakligina sahip
iken, minimum Kritik sicakliklar oncekiler i¢in 70,00 K ve sonrakiler i¢in 30,12 K Co-
6 numunesi i¢in gézlemlenmistir. Kisacast, agir1 Co diflizyonu Bi-2212 siiperiletkenlik
faz1 olusumu igin uygun degildir. Bu durum, Sekil 4.1°den elde edilen AT¢ (Tco"-
T™)nin degisimi ile yakindan ilgilidir. Elde edilen ATc degerleri Cizelge 4.1'de

gosterilmektedir.

Cizelgeden de goriildigii tizere, Bi-2212 sistemine Co difiizyonunun Co-2
malzemesine kadar artmasiyla ATc degerinin belirgin bir sekilde 4,51 K'den 1,54 K'e
kadar diistiigii agiktir ve ardindan ilave miktarinin bu noktadan itibaren artmasiyla ATc
degeri hizli bir sekilde artarak maksimum 39,88 K'e yiikselmeye baslar. Diger bir
ifadeyle, Co-3 numunesinden itibaren ATc degeri siiperiletken taneler arasindaki
gozenekliliklerin ve zayif baglarin varligi ve 6zellikle de hol konsantrasyonunun
optimizasyonundan sapmanin bir sonucu olarak artan Bi-2212 siiperiletken kristal

sistemine difiizyon sicakligi ile arttigi agik¢a gozlemlenmistir (Ianculescu ve ark.
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2006; Mangapathi Rao ve ark., 1993; Kocabas ve ark., 2010). Bilindigi gibi, iyi bir
stiperiletken malzemenin siiperiletkenlige gecis sicakliklar1 arasindaki fark, potansiyel
teknolojik ve endiistriyel uygulamalar igin olduk¢a az olmalidir. Bu ¢alismada da
hazirlanan tiim 6rnekler incelendiginde, Co-2 numunesininde siiperiletkenlige gecis
sicakliklart arasindaki farkin minimum olmasindan dolayr uygulamalar icin en iyi
ornek oldugu belirlenmistir. G6zlemlenen sonuglara gére, Bi-2212 sisteminde Co-2
igin diflizyon Sicakliginin, optimum difiizyon sicakligi oldugu artan kritik gegis
sicakligi ile de belirlenmistir. Co-3’ten baslayarak artan difiizyon sicakligi durumunda
ise, optimum olmayan hol yogunlugu, kristalit biiylikligi, taneler arasindaki zayif
baglar ve bosluk yeni siiperiletken sistem i¢in siiperiletken 6zelliklerin kotiilesmesine

neden olabilir.

4.2  X-lsmlar Olciimleri

Stiperiletken malzemeler i¢in kirim desenleri, doku, kristalit boyutu, faz
analizi, diizlemler arasi mesafeyi ve sabit 6rgii parametrelerini belirlemek igin oldukca
yararli bir aragtir. Sekil 4.2 ve Sekil 4.3, Bi21Sr20Car1Cu200y+ Co siiperiletken
seramikler i¢in oda sicakliginda toz X-is1n1 kirinimi (XRD) modellerini 3° ila 60°

arasinda gosterir.
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Sekil 4.2. Saf, Co-1 ve Co-2 siiperiletken malzemelerin XRD desenleri

Bi-2223 fazina ait karakteristik tepeler, desenler iizerinde (hkl)H Miller
indisleri ile gosterilirken Bi-2212 fazinin tepeleri, desenler tizerinde (hkI)L Miller
indisleri ile isaretlenir. Ayrica, (hkl)VL Miller indisleri ise Bi-2201 fazinin tepe
noktalarimi belirtir. Bi-2212 ve Bi-2223 fazlarinin olusum hizinin anayapidaki Co
pargaciklarina giiglii bir sekilde bagli oldugu sekilden goriilebilir. Bi-2223, Bi-2212 ve
Bi-2201 fazlarin1 igeren hem saf hem de Co difiize edilmis siiperiletkenler kirinim
cizgilerinin degisen yogunluklariyla polikristal siiperiletken fazi gosterir. Bi-2223
fazinin 6zellikle 002H, 0010H, 0012H ve 0020H gibi tiim karakteristik tepeleri Co-
2’deki sicaklik seviyesine kadar yavas yavas artarken Bi-2212 fazini iceren 002L ve
0010L karakteristik tepeler de artmaya baslar. Bu sicaklik seviyesinden sonra artan
difiizyon sicakligi ile yiiksek faz (Bi-2223) azalirken ve dolayisiyla diisiik faz (Bi-
2212) artmaya baslar (Sekil 4.3).
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Sekil 4.3. Co-3, Co-4, Co-5 ve Co-6 siiperiletken malzemelerin XRD
desenleri

Bununla birlikte, Co-2 numunesi Bi-2223 (yiiksek) fazina ait en yiiksek tepe
yogunluklarina sahipken Bi-2212 fazi Co-4 numunesinde diger fazdan daha yogun
oldugu goriilmiistiir. Dahasi, Co-5 ve Co-6 numunelerinde Bi-2201(gok diisiik)
stiperiletkenlik fazi goriilmekle birlikte, bu faz en yiiksek degerini %9,95°lik degeri ile
Co-6 malzemesi ile elde edilmistir. Ayrica, Sekil 4.2°den elde edilen bir bagka 6nemli
nokta da Co igeren baska bir faz veya baska bir katyonun gozlemlenmemesi Co
parcaciklarinin Bi-2223 kristal yapisinin igerisine girdigini dogrular (Vinu ve ark.,
2008; Shabna ve ark., 2009). Bu durum, iirettigimiz numunelerdeki kritik akim
yogunlugunun 6nemli 6lglide artmasina sebep olan diflizyon sicakliklarinin Bi-2223
siiperiletken malzemelerin tane sinirlarinda nanopargaciklar olusturmasina katkida
bulunabilir (Shen ve ark., 2005). Ote yandan, Sekil 4.3 ten elde edilen bir bagka énemli
nokta da Co-5 ve Co-6 ornekleri igin Co igeren fazin gézlemlenmesi bu 6rnekler igin

Co pargaciklarin Bi-2212 kristal yapisinin igerisine girmedigini dogrular. Yani, Co
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pargaciklar1 artik Bi-2212 anayapist igerisine girmiyor ve dolayisiyla bu sekilde
tiretilen Bi-2212 siiperiletken sistemine Co diflizyonunun da ¢dziiniirliik limitinin Co-

4 malzemesindeki Co miktar1 kadar oldugu acikca gézlemlenmistir.

Ayrica, a ve ¢ hiicre parametreleri, tetragonal birim hiicre yapisi i¢in d degerleri
ve (hkl) diizlemleri i¢in en kiigik kareler yontemi yardimiyla hesaplanir.
Elde edilen a ve ¢ 6rgii parametreleri Cizelge 4.2.'de verilmistir. Cizelgeden gorildigi
gibi, her iki parametrede de sistematik degisiklikler vardir. Yani, Co-2 numunesine
kadar a ekseninde sistematik daralma gézlemlenirken ¢ ekseni uzunlugunda da diizenli
bir artig gortliir. Ayrica, Co-3, Co-4, Co-5 ve Co-6 numuneleri i¢in a uzunlugunda
yavag bir genisleme ve € uzunlugunda ise yavas bir daralmaya yol acar. Bu, a orgii
parametresinin Bi-2212 sisteminde karsilik gelen karsilik gelen bazal diizlemlerdeki
boyutlardan sorumlu olan Cu-O; (diizlem i¢i) diizlemlerinde Cu-O bag uzunlugu ile
kontrol edildigi anlamina gelir (Sarun ve ark., 2009; Shabna ve ark., 2010; Biju ve
ark., 2008; Nguyen-van-huong ve ark., 1997). Bu uzunluk elektronlarin bagonler

orbitale degisimiyle uzatilabilir veya kisaltilabilir.

Cizelge 4.2. Hazirlanan numunelerin X-1sinlari, kritik akim yogunlugu ve

tane boyutu 6l¢tim sonuclarinin sayisal degerleri

Ornekler  a(d)  c(d) 2211;ac-im 35‘2";1 (-:/2201 Co02 gtglel?lr;;uT(?]Tﬁ) (A.grcn'z)
Sa 54430 3LTIB g0 1007 g . 83,45028 5
Con | 5MB 3LESIA Lo ol . 86,35646 o
Cop  5MOS LS Lo oo o . 89,03303 53
Coa  BMIT LS8 g o . . 77,53356 o
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Co-4

Co-5

Co-6

Cizelge 4.2. (devam)

5,4444 31,4565 72,29014

94,87 5.12 0 0 57
5,4446 31,4020 93,78 0 221 4,01 69,36521 52
5,4484 31,3078 83,12 0 9,95 6.93 59,54899 46

Hiicre parametresi c'ye gelince, oksijensiz eksik Bi-O diizlemlerindeki net
pozitif yiik, ¢ eksen uzunlugundaki gibi Bi-O katmanindaki Bi-O baglarinin
kovalentliginin degisimiyle sonuglanan sarj ndtriinii saglamak i¢in Bi-O
diizlemlerindeki oksijen seviyesinin degisimi ile degistirilebilir. Elde edilen sonuglara
gore, Bi-2212 sistemindeki difiizyon sicakligi seviyesi Co-2 malzemesinin sahip
oldugu seviyeye ulastifinda, siiperiletken oOzelliklerde gelisme anlamina gelen
maksimum ¢ ve minimum a hiicre parametresi olan sistem optimum sekilde katkili
hale gelir. Bu sonuglara dayanarak, belirli bir konsantrasyon seviyesine bagli olarak
Bi-2223 fazinin arttig1, Bi-2212 fazinin Co pargaciklarinin difiizyonunun artmasiyla
azalmaya basladigi; ancak, Sekil 4.2 ve Sekil 4.3’ten de goriildiigii gibi, bu ¢alismada
hazirlanan tim numuneler i¢in Bi-2212 fazinin baskin oldugunu agikc¢a ortaya
koyulmaktadir. Ayrica, XRD tepe noktalarmin genislemesi 6zelligi kullanilarak,
nanometre Ol¢eginde bulunan kristalit biiylikligii, asagidaki formiil (Yildiz ve ark.,
2012) ile XRD modellerinden belirlenebilir;

_0.9414
t= A cos b, (4.1)

burada t, kristal kalinligidir; k, dalga boyunu gosterir, ve B mikronize edilmis karsilik
gelen tepe kullanilarak diizeltilen Bragg tepe noktasinin maksimum yarisindaki

(FWHM) tam genisligi belirtir ve g, Bragg acisidir. Ayrica,

B2 =B2 - B2 (4.2)
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burada da Bs, standart malzemenin yar1 genisligini radyan cinsinden temsil eder.

Uretilen tiim drneklerin XRD desenleri incelendiginde, Co-2 numunesinin en
dar FWHM degerini elde etmesi en biiyiik tane biiyiikligiinii (89,03 nm) ve en iyi
kristalligi ve taneler arasindaki baglantiy1 kanitlar (bkz. Cizelge 4.2).

4.3  Vickers Mikrosertlik Ol¢iimleri

Oda kosullarinda 0,245N- 2,940N yiik uygulanan Co difiize edilmis Bi-2212
siiperiletken seramik malzemelerin mekanik karakteristik tiizerindeki etkileri

mikrosertlik cihaz1 (SHIMADZU HVM-2 model) ile yapilmustir.

Bir malzemenin mekanik karakteristik 6zellikleri, malzemeye uygulanan yiik
ile malzemede meydana gelen deformasyon arasindaki iliskiyi ifade eder. I¢ yapisinda
bulunan kusur, dislokasyon, catlak gibi istenmeyen hatalar malzemenin mekanik
performansini etkilemektedir. Malzeme kalitesi bu kusurlar sonucu diigsmektedir. Isil
siirecler sonucunda bahsi gegen hatalar, katilasma gosterirken, yine 1s1l islem sonucu
ani soguma meydana geldiginde, plastik sekil verme esnasinda dogal olarak
olugmaktadir. Plastik sekil verme esnasinda disardan uygulanan bir kuvvet sonucu
deformasyon enerjisi ortaya ¢ikar. Bu enerjinin kiiclik bir kism1 depo edilmekte olup,
kalan biiyiik cogunlugu 1s1 olarak ortaya ¢ikmaktadir. Malzeme igerisindeki hatalar bu
depo edilen enerjiden dolay1 olustugu bilinmektedir (Callister ve Rethwisch, 2013).
Dislokasyonlar kristal i¢ yap: igerisinde farkli diizlemlerde ve farkli dogrultularda
hareket edebilirler. Fakat dislokasyonlarin yoneldigi diizlemler atom yogunlugunun en
fazla oldugu bolgelerdir. Benzer dislokasyonlar atomlarin en sik dizilmis oldugu
dogrultuyu takip etmektedir. Takip edilen bu diizlem ve dogrultuya kayma sistemi
denmektedir. Kayma sistemleri malzemelerinin kristal yapisindaki gevreklik ve
stineklik hakkinda bilgi ihtiva eder. Malzemenin siinekligi aktif kayma sistemi sayist
arttikca artar. Tersine kayma sistemi sayisi arttikga da malzemenin gevrek 6zelligi
artar. Bu calismada Bi-2212 siiperiletken sistemleri aktif kayma sistemi az oldugu i¢in
kirilgan yap1 gostermektedir. Deney sonuglarinda elde edilen bilgiye gore x=0,03

(650°C) Co difiizyonunda en iyi mekanik performans elde edilirken difiizyon sicakligi
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arttirildikca malzemenin mekanik Ozelliklerinde ters orantili bir sekilde diisiis
gozlemlenmistir. Bu noktada Co atomlart dislokasyonlarin sebep oldugu catlak
hareketlerini engelledigi ve dogrultularinda degisiklige sebep oldugu igin 0,03
difiizyon sicakligina kadar kristal yapida en iyi mekanik performans iyilesmesini elde

etmistir.

Bu calismadan yola c¢ikacak olursak Bi-2212 siiperiletken malzemelerde
yapisina optimum miktarda Co diflizyonunun kayma sistemlerindeki kayma olayinin
baslamasi i¢in gerekli gerilme miktarinin artmasi gerektigini gostermistir. Kristal
yapidaki Co atomlar1 siiperiletken 6zellik gosteren gerekli dogrultulara yonlendirerek
bas1 ve artik gerilmelerin yiizeyde olusmasini saglamaktadir. Malzeme igerisinde ¢eki
artik gerilmesi mevcut ise mevcut olan catlaklarda biiyiime meydana gelir. Basi1 artik
gerilmesi bu ¢atlagin biliylimesini engelleyecektir. Optimum diflizyon sicakliginda
malzemelerde ise yiizeyde olusan artik gerilmeler basi etkisi yaratacak ve malzemenin

yorulma direncinin artmasina sebep olacaktir.

Vickers mikrosertlik degerinin  Bi2.1Sr20Ca11Cu200y+ Co  siiperiletken
malzemelerin yiizeylerinde (0,245 N-2,940 N araliginda) uygulanan yilike gore
degisimi Sekil 4.4’te gosterilmektedir.

56 RN SR R AN SR TN SN NN SN SN SN N ST SUNY S ST SR SN U [ S S S R S S S S S S
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Sekil 4.4. Inceledigimiz drneklerin Vickers(Hy) sertlik degerlerinin uygulanan girinti
test yiikiine gore farklilagmasi
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Sekil 4.4°te goriildiigi tizere; Hazirlamis oldugumuz tiim numuneler igin 0,245
N'den 2,940 N'ye degisen yiikler uygulandiginda kuvvet degeri arttikga mikro sertlik
degerinin azaldig1 goriilmektedir. Girinti boyutu etkisi (ISE) davranisi, uygulanan yiik
degerlerinin artmasiyla malzemedeki c¢atlamalarin meydana gelmesi, taneler
arasindaki zayif baglar, gozeneklilik, yapida bozulmalarin olmasi, tanelerin
yonelmelerinde degismelerin olmasi sonucu malzemenin sertlik degerlerinin
azalmasiyla ifade edilir (Gong ve ark., 1999; Khalil 2003; Elmustafa ve ark., 2003).
Uygulanan yiik arttikca girinti boyutu etkisindeki mikrosertlik degerinde diisiis
meydana gelir. Bunun sonucunda sertlik diiser ve numunenin elastik sekil degistirme
ozelligi ortadan kakmis olur. Sonrasinda sadece plastik deformasyon goriiliir. Girindi
boyutu etkisinin aksine yiik artmasiyla mikrosertlik degerinin arttig1 ve ters girinti
boyutu etkisi (RISE) davranisi olarak bilinen durum s6z konusudur (Sangwal ve ark.,
2011; Gong ve ark., 1999).

Girinti boyutu etkisi faktorii Co-2 x=0,03 olan numunede iyilesme gosterir
iken, kobalt difiizyonu bu degerin {izerine ¢ikinca girinti boyutu etkisi faktoriinde ciddi
bir azalma olusur. ISE davranisi, en yiiksek difiizyon seviyesine sahip Co-6
numunesinde en kotii durumdadir. Sekil4.4’te goriildiigi tizere Co-2 numunesinde
taneler arasi iletkenlik ve kristallenme kaliteli oldugu i¢in vickers mikrosertlik deneyi
sonucu elde edilen 0,245N’den 2,940N’ye degisen yiiklerde diger numunelere gore
daha yiiksektir. Sekil 4.4 incelendiginde x=0,03 Co-2 numunesinin optimum kobalt
difiizyonlu malzeme oldugu goriilmiistiir. Diger biitiin numunelerde ISE davranisi
gozlemlenmektedir. Kobalt difiizyon orani diigiik olan numunelerde vickers sertlik
sonuglari 1yi oldugu goriilmektedir. Buna gore optimum kobalt difiizyon orani ¢atlak
olusumu ve yayilmasi gibi kusurlarin olugsmasini engeller. Difilizyon orani optimum
seviyenin lizerine ¢iktikca bahsedilen kusurda belirgin bir artik meydana gelir.
Kusurlarin artmasi sonucu kristal yapinin kalitesinin diismesine neden olur. Bunun

sonucunda ¢ok kiiciik yiiklerde olusan catlaklar bile kritik hiza ulasip aktiflesir.

Numunelerin mikro sertlik sonuclar1 incelendiginde 2,00N’luk yiik altinda
malzemenin plato bdlgesinde oldugu goriilmektedir. Bu da gdsteriyor ki, numuneyi
sertlik testi sirasinda uygulanan kuvvetin az olmasi sonucu etkinin sadece malzeme
yiizeyinde olmasina sebep oluyor. Yiik miktar1 arttik¢a girintinin etkinligi ve derinligi

artacak ve i¢ katmanlara etkisi goriilecektir. Cizelge 4.3’te 2,00N’luk yiik degerinin
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tizerine c¢ikildiginda mikrosertlik degerinde bir degisiklik gdzlenmemistir

(Mohammed ve ark., 2011).

Ayrica, stiperiletken malzemelerin endiistriyel uygulamalar igin gerekli olan
vickers sertlik degeri (Hv), elastik modiilii (E), akma dayanimi (Y), kirilma toklugu
(Kic), elastik sertlik katsayisi(C11) ve parlaklik indeksi (B) parametrelerinin 6zellikleri
(Zhao ve ark., 2004; Birajdara ve ark., 2009; Zhao ve ark., 2009; Ozturk ve ark., 2012).

Asagida verilen deklemler yardimiyla bulunabilir:

Hy = 1854.4(=5) (4.3)
E = 81.9635H, (4.4)
Y~ (4.5)
Kic = V2Ea (4.6)
B =" (4.7)
Cy=H/ (4.8)

Formiiller sonucu hesaplanan mikrosertlik sonuglar1 detayli olarak Cizelge
4.3’te verilmistir. Bulunan tim degerlerin, uygulanan yiike ve difiizyon seviyesine
bagl oldugu goriilmektedir. ISE davranis1 gosteren Orneklerde Young modiilii ve
akma dayanimi parametrelerinin yiike bagh olarak azaldigi gozlemlendi. Benzer
sekilde Co-2 difiizyon sicakliginda akma dayanimi, Young’s modiili, vickers
mikrosertlik degerlerinin en fazla oldugu goriildii. Difiizyon orani arttik¢a bu
degerlerin belirgin bir sekilde diistiigli goriilmiistiir. Bunun sebebi ise, tane
biiyiikliigiindeki artik oldugu diisiiniilmektedir. RISE ve ISE o6zellikleri sirasiyla
parlaklik indeksi ve kirilmak toklugu 6zellikleri i¢in negatif ve pozitif oldugu goriildii.
Bunun sebebi ise ylizeydeki enerji farkliliklarindan kaynaklanmaktadir (Cavdar ve
ark., 2012).
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Cizelge 4.3. Hazirlanan Co difiize edilmis Bi-2212 siiperiletken malzemeler

icin yiike bagh elastik modiilii (E), akma dayanimi (Y), kirtlma
toklugu (KIC), elastik sertlik katsayisi(C11) ve parlaklik indeksi

(B) parametrelerinin sayisal degerleri

Ornekler  F(N)  dum) H/ (GPa) E(GPa) Y (GPa) (MFf;’fn i (Gg:)m (mEj,z)
0.245 308561 4772 39110 1591 8140 15407 586,243
0490 446612 4556 373387 1,519 7953 14205 572,799
0980 641,330 4418 362,148 1473 7832 13465 564,113
Saf 1960 910500 4383 350281 1461 7801 13279 561876
2040 1118270 4360 357,337 1,453 7780 13154 560,353
0.245 208,708 5002 417347 1697 7028 17.260 642267
0490 430,781 4897 401,334 1,632 7774 16118 629,825
0980 616,778 4777 39155 1,502 7679 15437 622,105
Co-1 1960 875339 4744 388801 1581 7652 15247 619,913
2940 1075191 4716 386545 1572 7630 15093 618,112
0.245 288860 5445 446288  L815 7288 19408 747,160
0490 413474 5315 435636 1772 7200 18,605 738,190
0980 590,208 5217 427,603 1,739 7133 18009 731,352
Co-2 1960 837,261 5185 424970 1,728 7111 17,815 729,097
2040 1028394 5155 422525 1718 7091 17636 726,996
0.245 317,399 4510 369640 1503 8.385 13057 537,853
0490 462,447 4249 348254 1,416 8139 12574 522,062
0980 665589 4102 336231 1,367 7997 11824 512,972
Co-3 1960 945739 4064 333072 1,355 7959 11,631 510,556
2940 1160750 4,046 331661 1,349 7942 11545 509,473
0245 327,023 4248 348203 LAL6 8800 12571 482,757
0490 482147 3909 320377 1,303 8441 10,866 463,066
0980 696,239 3749 307280 1,250 8267 10,101 453,502
Co4 1960 990,006 3708  303.952 1,236 8222 9910 451,039
2940 1214068 3,699 303169 1,233 8211 9865 450,458
0205 341259 3001 319758 1,300 0181 10,820 424,930
0490 507,205 3531 289400 1,177 8734 9095 404,256
0980 737,265 3343 274033 1114 8499 8266 393,376
Co-5 1960 1050647 3293 269877 1,098 8434 8048 390,382
2940 1288259 3285 269256 1,095 8425 8016 389,932
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Cizelge 4.3. (devam)

0245 349241 3725 305309 10242 9918 9,988 375,566
0490 525921 3285 269,264 1,095 9314 8016 352,700
0980 769,192 3072 251,757 1,024 9,006 7,127 341,041
Co-6 1,960 110,503 2996 245532 0,999 8,894 6,821 336799
2940 1349560 2993 245350 0,998 8891 6812 336,674

Ayrica numunedeki kobalt difiizyon orani arttik¢a Olgiilen degerlerde azalma

gorilmektedir.

Numerik degerler olarak, 0,490 N uygulama test yiikiinde saf numunen Hy
degeri 4,556 GPa olarak bulunurken, Co-2 materyali i¢in bu deger 5,315 GPa

(maksimum deger) olarak hesaplanmistir.

Daha sonra difiizyon miktarlarinin artmasi ile Hy parametresi Co-3, Co-4, Co-
5 ve Co-6 malzemeleri icin sirasi ile 4,249 GPa, 3,909 GPa, 3,531 GPa ve 3,285 GPa

olarak hesaplanmustir.

Tiim numunelerde yiik miktar arttik¢a sertlikte diisiis meydana gelmistir. Bu
durumda malzemelerin ISE davranis gosterdigini sdyleyebiliriz. Cizelge 4.3’e bakacak
olursak 2,993 GPa degeri ile Co-6 numunesi 2,940 N ile en diisiik sertlik degerine
sahip oldugu soOyleyebiliriz. Benzer sonuglar1 elastisite modiilleri (E) i¢in
gozlemleyebiliriz. En biiyiik elastisite modiilii 446,288 GPa, 0,245 N kuvvet ile Co-2
numunesinde iken en disiik elastisite modulii ise 245,350 GPa, 2,940 N kuvvet ile Co-
6 numunesinde Ol¢iilmiistiir. Yine benzer sonuclar akma dayanimlari i¢inde soz
konusudur. En biiyiik akma dayanimi 1,815 GPa, 0,245 N kuvvet ile Co-2
numunesinde iken, en kiiciik akma dayanimi 0,998 GPa, 2,940 N kuvvet ile Co-6
numunesinde gozlemlenmistir. Bulunan sonuglar gz oniinde bulundurularak deney
sirasinda uygulanan test yiikiine en hassas olan numunenin Co-6 numunesi oldugu
saptanmistir. Aksine uygulamis oldugumuz test yiikiine karsi en az hassasiyette olan

numune ise Co-2 olarak bulunmustur.

Numunelere kobalt difiizyonu grafikten elde edilen verilere bakildiginda plato
bolgesinde ki etkisi goriilmiistiir. Yine Cizelge 4.3 e bakacak olursak her numunenin

vickers mikrosertlik degeri belirli bir degerde hizlica diisiis gdstermistir. Bu degerde
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numune plato bolgesindedir. Uygulanan kuvvet daha da arttirilirsa yapr icindeki
kusurlar ve problemlerde artis meydana gelecek ve sonucunda sertlik degeri sabit
kalacaktir. Maksimum kobalt difiize edilmis Co-6 numunesinde ise diger numunelere
oranla daha az yiik degerlerine ulasir. Malzemedeki kobalt difiizyon oranmi arttikga
malzemenin akma dayanimi, mukavemeti, dayanimi gibi mekanik o6zelliklerinde
belirgin diisiise yol agar. Bunun tersine Co-2 numunesinde en fazla kuvvet
uygulandiginda plato bolgesi meydana gelir. Sonug olarak en iyi sertlik sonucunun ise
plato bolgesinde meydana geldigi gozlemlenmistir. Co-2 numunesi en iyi mekanik

Ozelliklere sahip malzemedir.

4.3.1 Deneysel mikrosertlik 6lciim sonuclar1 ve uygulanan test yiikleri

arasindaki strateji

Tezin bu kisminda, Bi21Sr2.0Ca1.1Cu200y+ Co numunelerin Deneysel sonuglara
gore uygulanan yiik ile mikrosertlik arasindaki iliskiyi gozlemleyecegiz. Mikrosertlik
degerleri ve uygulanan test yiikii degerlerinin degisimini ortaya ¢ikaracak dordiincii
dereceden uygun (R2=1 olmasi i¢in) denklemler tiiretecegiz. Bu denklemler Cizelge
4.4’te detayl olarak verilmistir. Cizelgeden goriildiigli lizere denklemin dordiincii
derecedeki terimi kobalt difiizyon oranini ifade eder. x4’lii terim optimum difiizyon
sicakliginda (x=0,03) 0,1112°dan 0,0556’ya diigserken, difiizyon sicakligi arttikca
x4’1i terim Co-3, Co-4, Co-5 ve Co-6 numuneleri i¢in sirasi ile 0,1620, 0,2431, 0,2530
ve 0,3162 olarak hesaplanmustir.

Cizelge 4.4. Siiperiletken numunelerin mikrosertlik 6l¢iim sonuglari ve

uygulanan test yiikleri arasindaki iligkiler

Ornekler Siiperiletken numunelerin(Bi tabanli,Bi-2212) mikrosertlik
Ol¢iim sonucu ile uygulanan yiik arasindaki iliskiler

Saf y=0,1174 x*-0,8130 x3 + 1,9683 x> — 2,0140x +5,1587
Co-1 y =0,1112x%-0,7650 x® + 1,8320 x?-1,8470x + 5,4453
Co-2 y = 0,0556x"-0,4001 x3 + 1,0190 x?>-1,1235x +5,6648
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Cizelge 4.4. (Devam)

Co-3 y = 0,1620 x*-1,0996 x> + 2,5871x?-2,5402x +4,9925

Co-4 y=0,2431x*-1,6212 x* + 3,7112 x* — 3,4859x +4,9025
Co-5 y =0,2530 x* - 1,6943 x3 + 3,9105 x> — 3,7299x +4,6043
Co-6 y = 0,3162 x*-2,0980 x> + 4,7829 x* — 4,4986x + 4,5697

Bu degisim, asir1 kobalt difiizyon sicakliginin daha fazla sayida catlak ve daha
serbet (rahat haraket eden) dislokasyon hareketlerine neden olur. Boylece, kritik
gerilme, biikiilme direnci, mekanik dayanim, plastik deformasyona kars1 dayaniklilik
ve saglamlik gibi mekanik performans davranislarini azaltmasi gibi temel karakteristik
mekanik Ozellikler ciddi bir sekilde azalir. Diger bir deyisle, Bi-2212 siiperilekten
kristal yapinin agir1 kobalt diflizyonu yeni geometrik dislokasyonlarin ve dislokasyon

artma bolgelerinin (dislokasyon birikim noktalar: artar) olusumuna neden olur.

4.3.2 Gerg¢ek mikrosertlik degerlerinin teorik modellerle incelenmesi

Bu bolimde ILTip kuprat katmanli seramik  Bi2.1Sr20Ca1.1Cu200y+ Co
perovskite stiperiletken malzemelerin doygunluk-limit bodlgesinde mikrosertlik
Ol¢iimleri yiikten bagimsiz olarak Orantili Numune Direnci Modeli (ONDM),
Modifiyeli Orantili Numune Direnci Modeli (MONDM), Meyer Kanunu (MK),
Elastik/Plastik Deformasyon (EPD), Hays Kendall (HK) ve Centik-Kaynakli Catlak
(CKC) gibi 6 farkli teorik modeller ile incelendi.

4.3.2.1 Meyer Kanununa (MK) Dayah inceleme

Incelemede kullanilmis olan teorik modellerden ilki Meyer kanunudur. Bu
kisimda malzemelerin mikrosertlik 6l¢giim sonuglarini yiike bagli ve yiikten bagimsiz
olarak inceleyecegiz. Bu yontem sayesinde malzemelerin mekanik karakteristikleri

(ISE-RISE) incelemek sorunsuz olacaktir. Meyer sayisi materyallerin mekanik
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ozelliklerinde kullanilan ¢entik test yiikii (F) ve girinti kosegen uzunlugu (d")
arasindaki iliskiye dayanir ve asagidaki formiilde goriinmektedir (Ling ve Yan,1988).

F = Ayyed” (4.9)

Denklemdeki n Meyer sayisini, Ameyer ise mikrosertlik degerini gosterir. n degeri i¢in
literatiirde 3 farkli gesitlilik vardir. En temeli n=2 olanidir. Buna gore materyalin n
degeri, ekstrapolasyon ile 2’den biiyiik oldugu durumlarda malzeme ters ¢entik boyutu
etkisi (RISE) davranis1 gosterirken, 2’den kiigiik oldugu durumda ise tam tersine
standart ¢entik boyutu etkisi (ISE) gosterir ve ylike bagl olarak mikrosertlik degeri
azalacaktir. Eger Meyer sabiti 2’ye esit olursa malzemenin mikrosertlik degerleri yiike
bagimh degildir (Mohammed ve ark.,2009). Cizelge 4.5’de bu incelemeye ait tiim
materyallerin Awmeyer sayilar1 ekstrapolasyon yontemi ile hesaplanan ve Sekil 4.5°de
verilen In F’in In d ile degisen grafiginden elde edilen x=0 noktasinda y eksenini kesen

noktadan elde edilmistir.
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Cizelgeden de anlagilacagi lizere hesaplanan n (Meyer Sayisi) degerleri
malzeme icerisine niifuz eden kobalt miktarina bagimlidir. Tiim hesaplanan n degerleri
2’den kiicliktiir. Buna gore yukarida da bahsedildigi iizere tiim materyaller ISE
davranis1 gostermektedir (Dogruer ve ark.,2013). Buna bagli olarak kobalt difiize
edilmis tim materyaller hem elastik hem de plastik deformasyon gosterir. Kisacasi
malzeme iizerine uygulanan yiik kalktiginda sistem toparlanma egilimi gosterir.
Cizelgeden agik¢a goriildiigii iizere, n katsayisi saf numune igin 1,932 olarak
hesaplanirken, optimum difiize edilmis numune i¢in 1,958 olarak bulunmustur. Bu
kritik difiizyon degerinden sonra n degerinde hizli bir diisiis olmus ve en kii¢lik deger
olarak 1,841 Co-6 malzemesi i¢in hesaplanmistir. Buradan ¢ikacak sonug olarak ise
standart ISE karakteristik davranisi optimum difiizyon oraninda artarken, bu degerin
tizerine ¢ikildiginda ise (x=0,30) ISE davranis1 diisiis gostermistir. Bi-2212
stiperiletken malzemelerde kobalt miktarindaki artis, uygulanan yiike olan hassasiyeti

arttirmaktadir.

Cizelge 4.5 Farkli modellerle hesaplanmis mikrosertlik parametreleri

Meyer’s Law PSR Model MPSR Model EPD Model HK Model 11C Model

Aomp

10°¢ Wx10 SR
Qnmd) | 0% X0°
T OVpm?) | (em) NV m)

AsnHk Kx104
x106 (N(3-5mA)/3/ m
(N/pm?) | pm3m)

Ornekler AMEYER ax10*
X106 n | (Npm
(N/wm?) )

Aipsr de?(llo AZEFjZDX].O Wx10

*(N)
- — — — |

Saf 3,756 1,932 | 0,847 2,271 2,328 0,064 2,334 0,271 0,151 0,231 2,333 179,167  -0,285
Co-1 3,776 1,942 | 0,753 2,470 1523 1,713 2,515 0,232 0,157 0,203 2,527 576,549  -0,230
Co-2 3,703 1,958 | 0,595 2,722 0,397 4,345 2,735 0,177 0,165 0,162 2,767 2648,743  -0,156
Co-3 3,816 1,919 | 0,951 2,093 3,509 2,906 2,181 0,315 0,145 0,260 2,162 43,555 -0,352
Co-4 4,032 1,898 1,112 1,892 5,392 7,279 2,018 0,383 0,138 0,301 1,972 6,873 -0,440
Co-5 4,273 1,874 | 1,318 1,657 6,577 8,135 1,795 0,478 0,129 0,377 1,746 0,736 -0543

Co-6 4,930 1,841 | 1,611 1,480 8,015 8,957 1,635 0,607 0,122 0,481 1,584 11,096 -0,400
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4.3.2.2 Uretilen Numunelerin Orantih Numune Direnci Modele (ONDM)
Dayah Mekanik Karakteristiklerinin Inceleme

Orantili Numune Direnci Modeli (ONDM) 1993 yilinda Li ve Bradt tarafindan
kullanilan II. tip seramik siiperiletken malzemelerin yiike bagli ve yiikten bagimsiz
mikrosertlik 6zelliklerini kristal yapisina farklt molar oranlarda kobalt difiize edilmis
Bi2.1Sr20Ca1.1Cu200y+ Co perovskite siiperiletken malzemeler incelenmistir (Li ve
Bradt, 1993). Bu modelde yapisal problemler iizerindeki enerji yayilimi
hesaplanmistir. Bu sayede model, malzemenin mekanik 6zellikleri ile yiizey enerjisi
arasinda iliski kurar ve enerji degerini formiile eder. Bu hesaplama iki kisimdan olusup
ilki ylizey enerji degeri (a ile gosterilir), ikincisi ise mikrosertlik (f ile kisaltilir)
degerleridir (Michels ve Frischat, 1982; Frohlich ve ark., 1977). a degeri malzemenin
mekanik karakteristigini gosterir ve pozitif olmasi durumunda malzemenin tipik ISE
davranig1 sergiledigini acgiklarken, negatif olmasi durumu ise RISE davranisi
sergiledigini aciklamaktadir. Asagida verilen denklem sayesinde
Bi2.1Sr.0Ca1.1Cu2.00y+ Co seramik siiperiletken malzemelerin ylizey enerjileri

hesaplanabilir.
F =oad+ 4d? (4.10)

Incelenen tiim numunelerin ¢entik test yiikii ile ortalama girinti kdsegen
uzunlugu degisimini gosteren (F/d) grafikler Sekil 4.6’da verilmistir. Sekilde de
goriildiigli gibi Bi-2212 siiperiletken malzemelerde kobalt diflizyonu mekanik
dayanimin, kritik gerilme degerinin, uygulanan yiike kars1t mukavemetin degisimine
bagli olarak degismesine sebep olmustur. Yani kobalt difiizyon seviyesine bagl olarak

Bi-2212 bilesiklerinde kristal yap1 sorunlari artmis veya azalmustir.
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Sekil 4.6. Tez kapsaminda ¢alisilan numunelerin gentik test ytlikiiniin (F/d)
ortalama girinti kdsegen uzunlugu (d) ile degisimine ait grafikleri

Incelenen tiim numunelerde o ve B degerleri hesaplanmis olup Cizelge 4.5°te
yer almaktadir. Cizelge incelendiginde tiim materyallerin o degerleri pozitif kisimda
yer almis olup materyaller ISE karakteri gostermistir. Buna baglh olarak saf ve kobalt
difiize edilmis tiim materyaller hem elastik hem de plastik deformasyona
ugramislardir. Materyal iizerindeki yiikler kaldirildiginda malzemenin hizh
toparlanmas1 meydana gelir. Detayli inceleyecek olursak saf numunede ki o katsayisi
0,847x10-4 N/um olarak bulunurken, x=0,03 mol oraninda difiizyon yapildiginda ise
0,595x10™ N/um’ye diismektedir. Fakat, bu seviyeden itibaren « bir anda 0,951x10*
N/um (Co-2 6rnegi igin) degerine yiikselmistir. Difiizyon oraninin armasina bagh
olarak a degerinde artis gézlemlenmistir. Bu durumda en fazla difiizyon oraninda a
sabiti 1,611x10-4 N/um degerine kadar ¢ikmistir. Mikrosertlige bagl degisken olan S
katsayisinda ise, kobalt difiize edilmemis saf numunede £ degeri 2,271x10°N/um?
iken, optimum difiizyon seviyesinde 2,722x10°N/um?olarak hesaplanmistir. Bu
seviyenden sonra f katsayisi diflizyon seviyesi artigina bagli olarak disiis

sergilemistir.

Co-6 drneginde en diisiik S katsayis1 1,480x10°N/um? olarak bulunmustur. o

ve f katsayilarinin degisimleri (optimum degerde minimum o ve maksimum p;
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Ornekler

Saf
Co-1
Co-2
Co-3
Co-4
Co-5
Co-6

maksimum diflizyon seviyesinde maksimum o ve minimum f) optimum difiizyon
seviyesinde Bi-2212 bilesiginin mekanik dayanimi, kritik gerilme degerinin,
uygulanan kuvvete karsi dayanikliliginin ve materyal saglamliginin ciddi sekilde
arttirdigi  gozlemlenmis olup, bu seviyenin istiindeki oranlarda ise mekanik

Ozelliklerin ciddi bir diistiigli gdzlemlenmistir.

Bu model sayesinde Bi21Sr20Ca11Cu200y+ Co siiperiletken malzemelerin de
doygunluk limitindeki bolgede yiike bagli olmadan mikrosertlik degerlerini asagidaki

formiil yardimiyla inceledik.

H o =1854.4.3 (4.11)

Cizelge 4.6’da formiile gore tiim materyaller i¢in hesaplanan degerler

verilmigtir.

Cizelge 4.6. Doygunluk limit bolgesinde yilikten bagimsiz mikrosertlik
degerlerinin modellerin hesaplamalar1 (Hpsr, Hwpsr, Herp,

Huk ve Hiic.) ile karsilastiriimasi

ONDM model ile doygunluk limitinde ylike bagli olmayan mikrosertlik

Hpsk (GPa) | Hupsr (GPa) Hero (GPa) Hei (GPa) Huc (GPa) | Hv (GPa)
4,211 4,328 4,228 4,326 4,525 4,772-4,360
4,580 4,664 4,571 4,686 4,880 5,092-4,716
5,048 5,072 5,049 5,131 5,272 5,445-5,155
3,881 4,044 3,899 4,009 4,191 4,510-4,046
3,509 3,742 3,532 3,657 3,890 4,248-3,699
3,073 3,329 3,086 3,238 3,438 3,901-3,285
2,745 3,032 2,760 2,937 3,200 3,725-2,993

degerleri gergek verilerden ¢ok daha kiigiik kaldig ¢izelge de acgikca goriilmektedir.

Dolayisiyla ONDM modeli, siiperiletkenlerin mekanik karakteristiklerini ve

42



mikrosertlik kabiliyetlerini bulmada yeterli iken, plato bdlgesindeki dogru

mikrosertlik verilerini belirlemede yetersiz olmustur.

4.3.2.3 Modifiyeli Orantih Numune Direnci Modeli (MONDM) ile
Uretilen Numunelerin Mekanik Karakteristiklerinin

Degerlendirilmesi

Modifiyeli Orantili Numune Direnci Modeli (MONDM) modelini kullanarak
malzemelerin mikrosertlik 6zelliklerini ve plato limitinde yiike bagli olmayan
mikrosertlik degerlerini inceleyebiliriz. Bu modeldeki hesaplama minimum gentik test
yikii (Wwmpsr) ile material yiizeyinde girinti kosegen uzunluk izinin modifiye
edilmesine dayanir. Bu hesap yardimi ile malzemelerin mekanik karakteristik

ozellikleri belirlenebilir. ONDM modeline ait formiil asagidaki gibi agiklanabilir.

F :WMPSR + AOMPSRd % AiMPSRd 3 (4-12)

Denklemdeki Aowvpsr Ve Aimpsr Sabitleri birim hacimdeki enerjinin plastik
deformasyona bagli parametresidir. Sekil 7.3’te tiim materyallere ait ¢entik test yiikii
(F), ortalama girinti kdosegen uzunlugu (d) degisimi detayli bir sekilde gosterilmistir.
Ekstrapolasyon ile materyallerin (Wwmpsr, Aompsr Ve Aimpsr) parametresinin verileri

sekildeki MONDM modeline ait egrilerden bulunup Cizelge 4.5 igerisine aktarilmistir.
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Sekil 4.7. Bi21Sr20Ca1.1Cu2.00y+ Co seramik siiperiletken malzemelerin ¢entik
yiikiiniin (F) ortalama girinti kosegen uzunlugu (d) ile degisimine ait
grafikleri

Sekil 4.4’te Bi-2212 siiperiletken materyalde x=0,03 mol oraninda kobalt
difiizyonu ile malzemenin ISE karakteristigi gelismis iken, bu degerin iizerindeki
difiizyon seviyesinde malzemenin ISE davranis karakteristigi azalmistir. x=0,03 mol
oraninda yani maksimum difiizyon seviyesinde ISE davranisi minimum seviyeye
diismiistiir. Dolayisiyla MONDM modelinde hem saf malzeme hem de kobalt difiize
edilmis tiim materyaller hem elastik hem de plastik deformasyona ugramistir. Materyal
tizerindeki yiikler kaldirildiginda malzemenin hizli toparlanmasi meydana gelir.
Kisacasi MONDM modeli, siiperiletken materyallerin mikrosertlik 6zelliklerinin
incelenmesinde basarilt olmustur. Tiim bu veriler materyaller i¢in hesaplanan
minimum ¢entik test yiikii (Wwmpsr) verileriyle dogrulanmistir. Buna gore MONDM
modelinde bulunan Wwpsr degeri malzemenin mekanik karakteristik (ISE veya RISE)
ozelligini gosterir. Wwpsr degeri pozitif ise liretilen materyalin mekanik karakteristigi

ISE o6zelligi gosterirken, bu deger negatif ise materyal RISE 6zelligi gostermektedir.
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Aimpsr degerinde ise, Bi2.1Sr20Ca1.1Cu200y+ Co seramik siiperiletken malzemelerin
Aivipsr sabiti difiizyon sicakligi x=0,03 oldugu zaman 2,334x10°N/um? (saf numune
icin) degerinden 2,735x10°N/um? degerine artis gosterirken, bu seviyeden sonra
parametrede azalma goriilmektedir. Maksimum diflizyon seviyesinde ise (x=0,30)
Aivesr parametresi 1,635x10°N/um? degerine kadar gerilemistir. Yani Bi-2212
malzemesinin optimum kobalt diflizyonu seviyesinde mekanik dayanimini, kritik
gerilme degerini, mikrosertligini ve ylike karsi dayanimini ciddi bir oranda arttirir.
Sonug olarak kristal yapiya optimum seviyede difiize edilen kobaltin Bi-2212
malzemelerin i¢ yapisindaki ¢atlak, dislokasyon gibi yapisal kusurlara kars1 direnci ve

yiike bagli dayanimi arttirdigi gézlemlenmistir.

Bununla birlikte MONDM modeli kristal yapisina kobalt difiize edilmis Bi-
2212 siiperiletken malzemelerin doygunluk limit bolgesinde yiike bagli olmadan

mikrosertlik degerlerini inceleme asagidaki formiil yardimiyla inceleme firsati verir.

Hypsr =1854.4A psr (413)

Cizelge 4.6’da hesaplanan tiim degerler gorilmektedir. Cizelgeden de
goriildiigl iizere doygunluk limitinde yiike bagli olmayan mikrosertlik degerleri
gercek degerlerden daha diisiik olarak bulunmustur. ONDM modelinde her ne kadar
gercek degerlere yakin sonuglar verse de genel olarak bulunan degerler olmasi
gerekenden ¢ok uzaktir. MONDM modeli, siiperiletkenlerin  mekanik
karakteristiklerini ve mikrosertlik kabiliyetlerini bulmada yeterli iken, plato

bolgesindeki dogru mikrosertlik verilerini belirlemede yetersiz olmustur.

4.3.2.4 Elastik/Plastik  Deformasyon @ (EPD)  Modeline  Gore
Bi21Sr20Ca11Cu200y+ Co seramik siiperiletken Materyallerin

Mekanik Ozelliklerinin Degerlendirilmesi

Bu kisimda Elastik/Plastik Deformasyon (EPD) yaklasimi ile siiperiletken
malzemenin mekanik 6zelliklerini, mikrosertlik karakteristigini ve plato bolgesinde
olusan gergek mikrosertlik degerlerini inceleyecegiz. Model ile agiklanan bir baska

konu ise, ¢entik kdsegen uzunlugu ile elastik toparlanma arasinda giiclii bir iliski
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oldugudur. Buna bagli olarak, plastik deformasyon i¢in hesaplamalarda asagidaki

formiil kullanilir (Ozkurt, 2014).

F= AZEPD (de +dp)2

(4.14)

Yukaridaki denklemdeki de ve A2epp katsayilar1 Sekil 4.8’deki ortalama girinti

kosegen uzunlugunun (dp), centik test yiikii (FY?) ile degisimi egrilerinden

ekstrapolasyon yontemi ile elde edilmis olup Cizelge 4.5’te gosterilmistir.
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Sekil 4.8. Saf ve krital 6rgiisiine kobalt difiize edilmis seramik materyallerin test

yiikiiniin (F¥?) ortalama girinti kosegen uzunlugu (dp) ile degisimleri

de verileri tablodan da goriildiigii tizere tiim materyaller i¢in pozitif ¢ikmistir. Buna
bagli olarak tiim materyallerin standart ISE davranis: sergiledigi sdylenilebilir. Onceki
modellerde de goriildiigii gibi tiim materyallerin kristal yapilar1 hem elastik hem de
plastik deformasyon sergilendigi uygulanan yiikiin kaldirilmast durumunda ise
sistemin hizlica toplanmasi gergeklesmistir. de katsayisi saf numunede 0,0271 pm
olarak hesaplanirken, Co-2 numunesi i¢in 0,0177 pm diismiis olup, kobalt diflizyonu

arttitkca de degerleride dogru orantili olarak artmistir. Buna bagli olarak, Co-6
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numunesi i¢in de degeri 0,607 um en yiiksek degere sahiptir. Bu degerin x=0,02
difiizyon seviyesinde azalmasi, uygulanan kuvvetin malzemeye etkisinin daha az
olmas1 anlamina gelir. Kisacas1 Co-2 numunesi en iyi mekanik karakteristige sahiptir
denilebilir. Bu seviyeden sonra kobalt miktarinin artmasi Bi-2212 siiperiletken
malzemelerde dayanimina, sertlige, kritik gerilme degerine ve uygulanan yiike karsi

mukavemete zarar vermistir.

Asagidaki formiil yardimi ile yine bu model iizerinde materyallerin doygunluk

bolgesinde yiike bagli olmayan mikrosertlik degerleri hesaplandi.

Hp =1854.4A, (4.15)

Denklemden ¢ikan veriler Cizelge 4.6’da gosterilmistir. Cizelge tizerinde doygunluk
limit bolgesinde yiike bagli olmayan mikrosertlik degerlerine bakildiginda gercek
degerden daha kiiciik oldugu goriiliiyor. Buna bagli olarak EPD modelinin,
malzemelerin genel mekanik karakteristik 6zelliklerini tayin etmede basarili oldugu

halde, plato bolgesindeki mikrosertlik verilerini belirlemede basarili olamamastir.

4.3.2.5 Cahsilan Malzemelerin Mekanik Ozelliklerinin Hays Kendall
(HK) Yaklasim ile incelenmesi

HK  modeli, malzemelerin -~ mekanik  Ozelliklerini,  mikrosertlik
karakteristiklerini ve plato limit bolgesinde yiike bagli olmayan mikrosertlik
degerlerini tayin etmede kullanilir. Bu modiilde yiizey iizerine uygulanan kritik yiike
(W) bagl olarak yiizeyde meydana gelen elastik ve plastik deformasyona ait bir sabit
icermektedir (Tarkanian, 1973). Yani ¢entik test yiikii ile plastik deformasyon arasinda
iliski kurabilen bir yiik terimi icerir. F,, = F —W ile ifade edilir. Buna bagl olarak

HK modiiliiniin formiilii asagidaki gibidir.
F-W =A,,d? (4.16)

Yukaridaki denklemdeki Asnk katsayilart Sekil 4.9°daki ortalama girinti kosegen
uzunlugunun (d?), centik test yiikii (FY?) ile degisimi egrilerinden ekstrapolasyon
yontemi ile elde edilmis olup Cizelge 4.5’te gdsterilmistir. Tablodan da goriildiigii
tizere biitiin kritik yiikler (W) pozitif olarak bulunmustur.
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Sekil 4.9. Kobalt difiize edilmis Bi-2212 siiperiletken materyallerin
uygulanan gentik test yiikiiniin (F¥?) ortalama girinti kdsegen
uzunlugu (d?) grafikleri

Bu modelde de Bi2.1Sr20Ca11Cu200y+ Co siiperiletken malzemelerin standart ISE
davramis1 sergiledigi sdylenilebilir. Onceki modellerde de goriildiigii gibi tiim
materyallerin kristal yapilar1 hem elastik hem de plastik deformasyon sergilendigi
uygulanan yiikiin kaldirilmasit durumunda ise sistemin hizlica toplanmasi
gerceklesmistir. Saf numune igin kritik test yiikii (W) 0,0231N olarak hesaplanirken,
optimum diflizyon oraninda 0,0162N olarak bulunmustur. Malzemenin kristal
yapisinda kobalt orani arttikga kritik test yiikii degerinde ylikselmeye neden olmustur.
En fazla kobalt orani igeren materyalde bu deger 0,0481N olarak hesaplanmistir. Buna
gore optimum kobalt diflizyonu oraninda malzemenin en iyi mekanik 6zelliklere sahip
oldugu goriiliirken, bu oran arttikga malzemenin mekanik dayanimi, kritik gerilme
degeri, sertligi ve uygulanan kuvvete karsi gosterdigi dirence kotii etkilemistir. Bu
modelde de tiim materyallerin mikrosertlik degerlerini doygunluk limit bolgesinde

yiike bagli olmadan incelememize olanak saglamistir.
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H.« =1854.4A, « (4.17)

Yukaridaki formiilden elde edilen Hnk verileri Cizelge 4.6° da verilmistir. Bu
degerlere bakacak olursak diger modellere kiyasla doygunluk limit bdlgesinde yiike
bagli olmayan mikrosertlik degerlerinin gercek degerlere yakin olarak hesaplandigi
ortaya c¢ikmistir. Buna bagli olarak, HK modiiliiniin Bi21Sr2.0Ca1.1Cu200y+ Co
materyallerinin mekanik karakteristikleri ve mikrosertlik 6zelliklerini belirlemede
basarili oldugunu sdyleyebiliriz. Fakat ayni basariyr doygunluk limit bolgesinde yiike
bagli olmayan mikrosertlik degerini belirlemede gosterememistir. Ancak, diger

modellere nazaran HK yaklagiminin diger modellerden iistiin oldugunu sdyleyebiliriz.

4.3.2.6 Uretilen Malzemelerin Centik-Kaynakh Catlak (CKC) Model ile

Mekanik Ozelliklerinin incelenmesi

Son model olarak Centik-Kaynakli  Catlak (CKC)  yaklasimi
Bi2.1Sr2.0Ca1.1Cu2.00y+ Co siiperiletken malzemelerin mekanik karakteristiklerini ve
plato limit bolgesinde ylike bagl olmayan mikrosertlik verilerinin tanimlanmasinda

kullanilacaktir. Model dort temel bilesenden olusmaktadir. Bunlar,
i- Centik stirtiinmesi,

ii- Elastik deformasyon,

iii- Plastik deformasyon ve

iv- catlak mekanizmasidir (Hays ve Kendall,1973; Sangwal, 2000).

Bu bilesenlerin hepsi kdsegen uzunlugunda olusan ize kars1 direnci ifade etmektedir.
Kisaca, bilesenlerin hepsi materyallerin mekanik 06zelliklerini  inceleme
kullanilmaktadir. Bu modele gore asagidaki denklem yardimiyla malzemelerin yiike

bagli olmayan mikrosertlik degerleri hesaplanir.

H,c = 4K, (F/d?)+K,(F*3/d°) (11)
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Denklemdeki K1 gentik geometrisi, Kz ise gentik test yiikiine bagli bir sabit olup, 41 ise
malzeme tipine bagli bir sabiti ifade etmektedir. Ideal malzemeler igin A1 =1 olmalidr.
Bu deger 1’¢ esit oldugunda ise K (F¥3/d®) ifadesi 0’a gider. Dolayisiyla yukardaki
denklemin sag tarafindaki Ki (F/d?) ifadesi kalir. Bunun yani sira, malzeme kusursuz
kirilgan bir yapida ise 41=0’dir ve yukardaki formiilde sadece Kz (F¥®/d%) ifadesi
kalacaktir. Incelememizde kullanilan materyallerin kusursuz kirillgan oldugunu

diisiinecek olursak denklem Kz (F¥3/d®) indirgenir. Buna gore esitlik,

F5/3 m
Hc = K( RE J (12)

halini alir. Denklemdeki k ve m degerleri yiike bagli olmayan mikrosertlik degerleridir.
Sekil 4.10°da bu mikrosertlik degerleri In(Hy) ile gentik test yiikii In(F*3/d%) ile

degisimini ifade eden grafikden ekstrapolasyon yontemi kullanilarak hesaplanmastir.
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Sekil 4.10. Bi21Sr2.0Ca1.1Cu2,00y+ Co perovskite siiperiletken malzemelerin
mikrosertlik degerlerinin In(Hy) entik test yiikii In(F*3/d%) ile
degisimi

Inceleme kapsamindaki materyallerde k ve m verileri Cizelge 4.5’te gdsterilmistir.

Cizelgede kritik bir m degerinin oldugu gézlemlenmistir (m=0,6). Eger m<0,6 ise, bu
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materyallerde tipik ¢entik boyut etkisi (ISE) karakteristigindedir ve yiik arttik¢a
mikrosertlik azalan bir yol izlemektedir. Aksine, m>0,6 oldugunda ise materyaller ters
centik boyut etkisi (RISE) karakteristigi gostermektedir. Buna gore, cizelgede
hesaplanan verilerden yola ¢ikarak, I1.tip kuprat katmanli Bi2.1Sr20Car1Cu2,00y+ Co
stiperiletken malzemelerin m degerleri 0,6’dan kii¢iik oldugu goriilmektedir. Yani
calisilan tiim numuneler tipik ISE davranis1 gdstermistirlerdir. Onceki modellerde de
gorildiigi gibi tim materyallerin kristal yapilart hem elastik hem de plastik
deformasyon sergilendigi uygulanan ¢entik test yiikiiniin kaldirilmasi durumunda ise
sistemin hizlica toplanmasi gergeklesmistir. Bu model de materyallerin doygunluk
limit bolgesinde yiike bagli olmayan mikrosertlik verileri incelendi. Hesaplanan tiim
Hcxe verileri Cizelge 4.6°da gosterilmistir. Bu degerlere bakacak olursak doygunluk
limit bolgesinde yiike bagli olmayan mikrosertlik degerlerinin gergek degerlerle uygun
oldugu gozlemlenmistir. Dolayistyla Bi21Sr20Ca1.1Cu2.00y+ Co seramik siiperiletken
malzemelerin mekanik karakteristikleri, mikrosertlik 6zellikleri ve yiike bagli olmayan

mikrosertlik verilerini incelemede en basarili model CKC olmustur.

4.4  Tasiyier Kritik Akim Yogunlugu Olgiimleri

Kritik akim yogunlugu (Jc) Olgiimleri, siiperiletken malzemelerin sabitleme
mekanizmasini incelemek igin etkili bir yontemdir (Yildirim ve ark., 2012). Bu
calismada, Co parcaciklarinin kritik akim yogunlugu iizerindeki etkisi JC dl¢limleri ile
arastirtlmis ve elde edilen sonuglar Cizelge 4.2°de verilmistir. Kritik sicakliklara
benzer sekilde kritik akim yogunlugunun da Bi-2212 sistemindeki Co diflizyonuna sik1
bir sekilde bagli oldugu elde edilen verilerden anlasilmaktadir. Ayrintili inceleyecek
olursak, Jc degeri baslangicta Co-2 numunesine kadar maksimum degerine (83 A/cm?)
kadar yavagca artar ve ardindan kritik akim yogunlugu degeri diizenli olarak azalmaya
baslar ve en sonunda da i¢in yerel minimum noktasina ulasir. Saf numune i¢in 68
Alcm?lik bir Jc degeri bulunurken, 46 A/cm?lik en kiiciik J¢ degeri 77 K'da Co-6
ornegi igin olgiiliir. (Bkz. Cizelge 4.2) Diger yandan, en yiiksek Jc degeri 83 A/cm?’lik
kritik akim yogunlugu degeri ile Co-2 6rnegine aittir. X-1sinlarinin analiz edildigi
boliimde, Co diflizyonunun tane sinirlarinda nanoparcaciklar olusturdugu sonucuna

ulagildi. Dahasi, bu nanoparcaciklar, Bi-2212 maddesindeki girdaplar igin
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cekirdeklenme (etkili aki sabitleme) merkezleri saglayabilir ve daha sonra bu
nanopargaciklar merkeze sikica baglanabilirler. Bu durum da Co-2 6rneginde kritik
akim yogunlugunda ciddi bir artisa sebep oldugunu sdyleyebiliriz. Ancak; Co-2
numunesinden baslayarak artan difiizyon sicakligi seviyesinde ise, Jc degerindeki
azalma sadece incelenen malzemedeki aki sabitleme merkezlerinin bozulmasiyla
degil, ayn1 zamanda Bi-2212 kristal sistemine asir1 Co pargaciklariyla tane sinir1 zayif
baglarin, gbzenekliligin ve tane siirinin 6zdirencin artisiyla da ilgilidir (Abou-Aly ve
ark., 2010). Buna ilaveten, 6zdireng ve kritik akim yogunlugu dlgiimlerinden ¢ikarilan
bagka bir bulguda kritik gegis sicakligina kiyasla kritik akim yogunlugunun, etkili
sabitleme merkezlerinin hizli bozulmasinin bir sonucu olarak Bi-2212 matrisindeki Co

parcaciklarina kars1 daha hassas olmasidir.

45  Kiitle Yogunlugu Olgiimleri

Bi2.1-xSr2.0Ca1.1Cu2.0C0x0y siiperiletken sistemindeki tane siirlarinin taginim
ozellikleri Arsimed su yerdegistirme yontemine dayanan yogunluk olgiimleri ile
karakterize edildi. Ustelik, teorik yogunluk hesaplamalarinda saf BSCCO sisteminin
yogunlugu yaklasik olarak 6,302 g/ cm3 olarak kullanilmistir (Kocabas ve ark., 2000;
Yang ve ark., 1993). Elde edilen yogunluk degerleri Cizelge 4.1'de gosterilmektedir.
Cizelgeden, yeni sistemlerin kismi yogunluklarinin 6,09 g/cm3'ten(Co-2) 5,66 g/cm3'e
(Co-6) degistigini goriilmektedir. Ayrica, saf numune i¢in 5,91g/cm3 yogunlugu elde
edilir. Elde edilen sonuglara dayanarak, bu g¢alismada incelenen orneklerin kiitle
yogunlugu Bi-2212 matrisindeki Co pargaciklarinin Co-2 seviyesine kadar artisiyla
artmaktadir. Bu sicaklik seviyesinden sonra, yogunluk degeri siiperiletken taneler
arasindaki etkilesimin azalmasiyla beraber yerel minimum degerine dogru yavasca
azalmaya baglamaktadir. Dahasi, siiperiletken taneler baglantinin giiclinii tanimlamak
icin tanecikliligin derecesi olarak tanimlanan gozeneklilik parametresi incelendi. Bu
calismada, hazirlanan numunelerin porozite degerleri aciklanan iki yontem yardimiyla
hesaplanmistir. Hesaplanan gozeneklilik degerleri Cizelge 4.1’de verilmistir.
Cizelgeden de goriildiigi tizere, en kiigiik gozeneklilik degeri Co-2 numunesinde
gbzlemlenmis olup bu seviyeye ulasana kadar artan x degerine bagl olarak degerde
belirgin bir diisiis gbézlenmistir. Ayrica, Co-2 6rnegi igin gozeneklilik %3,33’lik

degeri ile incelenen numuneler arasinda minimum degerdedir (Bkz. Cizelge 4.1). Bu
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seviyeden sonra, gozeneklilikte hizli bir artisin oldugu agik¢a belirlenmistir. Elde
edilen sonuglara gore, Bi-2212 sistemine az miktarda Co diflizyonunun kismen
gozenekleri doldurdugu ve boylece Bi-2212 siiper iletken malzemesinin mikroyapisal
ve stiperiletken 6zelliklerinin belirgin sekilde arttigi sonucuna varilmistir. Bununla
birlikte, Co ilavesi arttirilmasi siiperiletken taneler arasindaki etkilesimin bozulmasina

neden olur.
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5. SONUCLAR VE ONERILER

Bu calismanin amaci, Bi-2223 kristal matrisine Co pargaciklarinin igerik
seviyesi ile elektriksel, mikroyapisal, mekanik ve siiperiletkenlik 6zelliklerinin
degisimini DC direng(R-T), tasimim kritik akim yogunlugu (Jc), X-1si1 kirmimi
(XRD), Vickers mikrosertligi (Hv) ve yogunluk olgtimleri ile incelemektir. Direng
egrilerinden, oda sicakligi direncine, baslangighh ve ofset gegis kritik sicakligi ve
numunelerin gegis sicakligi degerlerinin degisimi incelenmistir. Calisilan numunelerin
oda sicaklig direnci yavasca Bi-2212 matrisindeki Co-2 6rnegine kadar azalir; bunun
Otesinde direng, Bi-2212 sisteminin Cu-O diizlemindeki hol konsantrasyonunun
optimizasyonundan sapmasi sonucu diizenli olarak artmaya baslar. Benzer sekilde
hem T hem de T™* degerleri baslangigta Co-2 numunesine kadar Co ilavesiyle
gelisir ve bu noktadan sonra bu degerlerde kristallenme derecesine, tane biiyiikliigii ve
hol konsantrasyon durumuna bagli olarak hizli bir azalma goriiliir. Co-2 numunesi i¢in
en biiyiik 84,69 K T2 ve 83,15 K T gozlenir iken, Co-6 numunesi T igin
minimum 70,00 K T degeri i¢in 30,12 K degerlerini alir. AT, degerinin Co-2 ve
Co-6 numunesi i¢in sirastyla yaklasik 2,63 K ve 9,70 K oldugu bulunmustur, bu da
asir1 Co difiizyonunun Bi-2212 faz olusumunun hiz1 i¢in uygun olmadigini dogrular
niteliktedir. Benzer sekilde, kritik akim yogunlugu Olglimleri, aki sabitleme
merkezlerinin ve siiperiletken taneler arasindaki smirin zayif baglarinin degisimini
belirlememize yardime1 olur. Ayrica, hazirlanan numunelerin faz safligi, kristal yapi,
tane boyutu ve hiicre parametresi XRD modellerinden analiz edilir. Icerik seviyesine
bagli olarak degisen kirinim ¢izgi yogunluklari ve (@, €) 6rgili parametrelerine gore, Bi-
2212 kristal sistemine giren Co ilaveleri tane sinirlarinda nanopargaciklar olusturur.
Bi-2212 anayapisindaki vorteksler icin cekirdeklenme merkezi olarak davranan
yiiksek oranda dagilmis nanoparcaciklar merkezlere siki sikiya bagli olmasi, kritik
akim yogunlugu degerinin Co-2 numunesi difiizyon sicaklik seviyesine kadar ciddi
oranda artmasina sebep olmustur. Bi-2212 matrisine difiizyon seviyesinin artmasiyla
birlikte, hem malzemedeki aki sabitleme merkezlerinin bozulmasi hem de asir1 Co
miktari ile tane sinir1 zayif baglarin ve tane sinir1 6zdirencinin artmasindan dolay1 Jc
degerinde azalma gozlemlenmistir. BOylece, incelenen numuneler arasinda, Co-2

numunesi i¢in en biiyiik tane boyutu, en diisiik gézeneklilik, en 1yi kristallenme ve en
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iyi iletkenlik 6zelligi gosterdigi belirlenmistir. Vickers mikro sertlik 6l¢iimleri, ISE
davranist gosteren Co-2 malzemesinin en iyi sertlik degerlerini gosterdigi
belirlenmistir. Ote yandan, digerleri, tahil smnirindaki zayif baglar, numune ¢atlama /
gozeneklilik, diizensizlik, safsizlik fazlar1 ve diizensiz tane yonelimi dagilimindaki

artistan dolay1 ISE davranigini sunmaktadir.
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