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Bu ¢aligmada, bakir, ¢elik, nikel, giimiis ve nikel oksit altliklar iizerine metal alkoksitler kullanilarak
sol-jel yontemiyle YBa,Cu307 siiperiletken filmler iretildi. YBa,Cu;07 filmler itriyum, baryum ve
bakir organometalik bilesikler kullanilarak elde edilen farkli ¢ozeltilerle iiretildi. YBCO kapli seritler
oksijen gazi veya atmosfer altinda tavlandi. Siiperiletken bilesik YBa,Cu;0; filmlerin kristal
yapisini belirlemek icin XRD analizi kullanildi ve elektriksel direng¢ ozellikleri kapali sistem bir
kriyostat ile 6l¢tildii.
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In this work, YBa,Cu307., superconductor films were fabricated on Copper, Stainless steel, Nickel,
Silver and Nickel Oxide substrates by the sol-gel method using metal alkoxides. YBa,Cu;0-. films
were prepared using solutions of various Y, Ba, and Cu precursor organometallic compounds. The
coated YBCO tapes were annealed under oxygen flow or atmospher. XRD analysis were used to
characterize the crystal structure of superconducting compound YBa,Cu;0; films, and electrical
resistivity properties were measured by a cryostat.
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1. GIRiS Ferhat ASLAN

1. GIRIS

Temel bilimle olan ilgisi ve pek cok teknik uygulamaya sahip olmasi
bakimindan stiperiletkenlik olay1 her zaman ¢ok heyecan verici bir konu olmustur.
Kisa bir siire once, bazi metal oksitlerde yiiksek-sicaklik siiperiletkenligin kesfi,
bilim ve is ¢evrelerinde biiyiik bir heyecan dogmasina neden olmustur. Bu bulus,
pek cok bilim adami tarafindan transistor {in kesfi kadar 6nemli sayilmis ve 6vgii ile
kargilanmigtir. Bu yilizden fen ve miihendislik Ogrencilerinin, stiperiletkenlerin
elektromanyetik oOzelliklerini bilinmesi ve bunlarin uygulamalar1 hakkinda bilgi

sahibi olmasi ¢ok 6nemlidir.

Siiperiletkenler pek cok olagandist elektromanyetik 6zelliklere sahip olup
uygulamalarin ¢ogu bu tir Ozelliklerden yararlanir. Mesela, yeterince diisiik
sicaklikta tutulan siiperiletken bir halkada olusturulan elektrik akimi, kayda deger
azalma gostermeden ge¢cmeye devam eder. Siiperiletken halka, dogru akima karsi bir
diren¢ ortaya koymaz, dolayisiyla bir 1sinma ve kayip séz konusu olmaz. Sifir
dirence sahip olma 6zelliklerine ek olarak, bazi siiperiletkenler, uygulanan manyetik
alan1 da disarlarlar. Dolayisiyla bu tiir siiperiletken i¢indeki biitiin noktalarda

manyetik alan sifir olmaktadir.

Saf metallerin elektriksel direngleri, sicaklik sifira yaklastik¢a direngte sifira
yaklasir ve belli bir sicakliktan sonra direngte degisme olmaz, bu degere o metal i¢in
Ozdireng denir. Buna karsilik siiperiletken olarak adlandirilan elementlerde ise
direncin davranist farklidir. Bir siiperiletkenin direnci, kristal veya saf olup
olmadigina bakilmaksizin mutlak sifirin tizerindeki sicakliklarda sifir olabilmektedir.
Direncin kayboldugu sicakliga, kritik sicaklik ( Ty ) veya gecis sicaklig1 denilir. Bir
stiperiletken bu sicakligin lizerinde normal metaller gibi elektriksel olarak direnglilik

hali gosterir.
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1.1. Literatiir Ozeti

Stiperiletkenlikle ilgili ilk ¢aligma 1911 yilinda Hollanda’ 11 fizik¢i Heike
Kamerling Onnes tarafindan yapilmistir (Onnes, 1911). Siiperiletkenligin
mikroskobik teorisi 1957 yilinda ileri siiriildii ~ (Bardeen ve ark., 1957). BCS teorisi
olarak bilinen bu teori bir ¢ok calismanin sonucu olarak ortaya ¢ikmistir. Gorten ve
Casimir siiperiletken durumun termodinamigini gelistirmislerdir (Gorten ve Casimir,
1934). London kardesler ve Pippard, siiperiletkenlerin elektromanyetik 6zellikleri
tizerinde c¢alistilar( London, 1934 ve Pippard, 1950). BCS teorisinden yola ¢ikarak,
Ginzburg ve Landau fenomenolojik bir teori 6ne siirmiislerdir (Ginzburg ve Landau,

1950).

Bogoliubov farkli bir metod kullanarak BCS teorisinin sonuglarini yeniden
cikardi (Bogoliubov, 1958). Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinin elde edilmesi ile
siiperiletkenlikte yeni bir alan agilmis oldu. LaBaCuO sisteminin 30 °K civarinda
stiperiletken hale gectigi kesfedildi (Bednorz ve Miiller, 1986). Bu dnemli kesfin
ardindan YBa;Cu3074 bilesiginin 92 °K siiperiletken oldugu gozlendi (Wu ve
ark., 1987). Bu sicaklik s1v1 azotun kaynama noktasinin (77 °K) {izerinde oldugundan
hem ekonomik, hem de pratik acidan siiperiletkenlik konusundaki ¢alismalar bu

tarihten sonra hizla artti.

Bunun hemen ardindan REBa,Cu3;O7.x (RE =Y, Yb, La, Nd, Sm, Eu, Gd,
Dy, Ho, Er, Tm ve Lu) formundaki bilesiklerin 90°K civarinda Ty gosterdikleri
saptanmugtir (Miller, 1997). Ocak 1988’de Bi,Sr,Ca,Cus0j bilesiginin 110°K’de Ty
goOsterdigi saptanmis daha sonra Ti,SroCa,CuzOjo’in 125°K’de Ty gosterdigi agiga
cikmistir (Miller, 1997). Ardindan civa bazli bakir oksitler kesfedilmis ve
HgBa,Ca,Cus;0¢’in 134 °K’de Ty gosterdigi 1993 yili mayis aymda bulunmustur
(Miller, 1997). Daha sonra ayni bilesik tizerine hidrostatik basing uygulanarak, Ty
164°K’e ¢ikarilmistir (Miller, 1997)



2. KURAMSAL TEMELLER Ferhat ASLAN

2. KURAMSAL TEMELLER

2.1. Sifir Direng¢

Tim metallerin ve alagimlarin elektrik direngleri sogutulduklari zaman azalir.
Bunun nedenini anlamak i¢in, bir iletkenin direncinin neden kaynaklandigini goz
oniinde bulundurmak gerekir. Bir iletkendeki akim, iletken iginde serbestce hareket
edebilen iletim elektronlar1 tarafindan saglanir. Elektronlar, dalga-parcacik
iliskisinden dolay1, metal i¢inde hareket ederlerken bir diizlem dalga ile de temsil
edilebilirler. Metaller, atomlarin periyodik bir sekilde dizildigi kristal yapisindan
dolayi, diizlem dalgalar kristal yap1 icinde baska yonlere sagilmadan rahatca hareket
edebilirler. Bu yiizden elektronlar, atomlarin periyodik dizilislerinden dolay1 hareket

dogrultular1 boyunca momentum kaybetmeden hareket ederler.

Metallerde termal titresimler fononlar olugsmaktadir. Termal titresim sonucu
olugsan bu fononlarin iletim elektronlar ile etkilesmeleri, elektronlarin sagilmasini
arttirmaktadir. Metal boyunca hareket eden iletim elektronlari, sadece fononlardan
etkilenmez, ayni zamanda metal icindeki safsizlik atomlarindan ve orgii
kusurlarindan da etkilenir. Fonon disindaki diger etkiler, metallerin iletkenligine
sicakliktan bagimsiz bir iist limit getirir. Matthiessen kurali’'na goére metallerin

Ozdirengleri sicakliga bagl olarak;

oAT)=po+p(T) (2.1)

denklemi ile verilmektedir. Buradaki py 0Ozdirenci, metal igindeki safsizlik
atomlarindan ve Orgili kusurlarindan kaynaklanmaktadir ve sicakliktan bagimsizdir.
Ote yandan p( T ) ifadesi, termal etki sonucu olusan orgii titresimlerinden
kaynaklanmaktadir. Bloch yasasi’na gore orgii titresimlerinden kaynaklanan pi( T')

ozdirenci, yiiksek sicakliklarda T ile, diisiik sicakliklarda ise T° ile dogru orantili
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olarak degismektedir. Oda sicakliginin iistiinde ozdirence safsizliklardan ve oOrgii
kusurlarindan olan katki, 6rgii titresimlerinden kaynaklanan katkinin yaninda ihmal

edilebilir ve boylece denklem 2.1 deki ifade,

o(T)=p(T)=p(300K)[T/300], T >300K (2.2)
seklini alir. Ote yandan 6zdireng, diisiik sicakliklarda ise;

p(T)~py+ AT, T<< 6 (2.3)
seklindedir.

Simdi bir metalin sogutuldugunda direncinin neden azaldigini gorebiliriz.
Sicaklik azaldik¢a atomlarin termal titresimleri de azalacaktir. Bu da elektronlarin
hareketleri dogrultusunda atomlarla daha az carpisacagini gdosterir. Direncin
sicaklikla azalmasi Debye sicakliginin (6p) ligte birine kadar lineer olarak degisir.

Bu sicakligin altinda ise direng ¢ok az degisim gosterir ve bir noktadan sonra sabit

kalir ( Sekil 2.1).

hetal

Ozdireng (p)

L J

(o513 Sicakhk (T)

Sekil 2.1. Metallerde 6zdirencin sicaklikla degisimi
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Bazi metallerde ise sogutulduklar1 zaman, 6zdirenglerinde birka¢ Kelvin
sicakligin iistiine kadar normal bir diisiis gozlenirken, birkag Kelvin’ in altina

inildiginde birden sifir olur. Bu tiir metallere siiperiletken veya asiriiletken denir.

2.2. Siiperiletkenlik

Stiperiletkenlik, H. Kamerling Onnes tarafindan, 1911 yilinda, helyumun ilk
kez sivilagtirilmasindan {i¢ yil sonra, kesfedildi. Bu sivinin varligir ona, metallerin
alcak sicakliklardaki elektriksel direnglerini arastirma imkanini verdi. O donemde
cok saf metallerin direncinin T = 0 °K de sifira gidebilecegi hakkinda séylentilerin
olmas1 ve iyi saflastirilabilmesi nedeniyle, ¢alismalari i¢in civayr se¢mistir. Direncin
acikca sifir duruma ani gegisi 4.2 K civarindaki sicaklikta meydana gelir. Onnes yeni
durumu, siiperiletkenlik durumu olarak tanimlamis, ve yliksek saflikla temel bir
baglantisinin  olmadigi, onemli miktarda safsizligin ilavesinin, normal durum
direncini oldukca arttirmasina ragmen siiperiletkenlik gecislerinde cogu kez ¢ok

kiictik bir etkiye sahip oldugu ortaya konmustur.

Sonradan bir¢cok metal ve alasimlarin siiperiletken duruma geldigi gorildii.
Siiperiletkenlik gegisi cok keskin olabilir. Ornegin kalay gibi metallerin iyi tavlanmig
tek kristallerinde 10° K den daha kiigiik gecis araligi vardir. Siiperiletkenligin
kesfinden hemen sonra en yiiksek gecis sicakligina, T,=9.2 K, sahip element
niyobyum (Nb) dur. Daha yiiksek gecis sicakligina sahip malzemelerin aranisi,

alasim ve bilesiklerin arastirilmasina yol agmustir.
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Sekil 2.2. Civanin siiperiletken gecisi [ Onnes ve Leiden, (1911)]

1972 de Nb3Ge’nin 23 K de Ty kritik sicaklik degeri oldugu bulundu. Bednorz ve
Miillerin x = 0,15 i¢in Ty degeri yaklasik 35 K olan La, \Ba,CuO4’i buldugu 1986
yilinda heyecan verici bir atilim oldu ve bu kesifi, diger malzemeler {izerine bir¢ok
arastirmalar izledi. 1987 yilinda 92 K de Ty degerine sahip YBa,Cu307.5 (6 =0.1),
1988 de Bi;Sr34CaxCuy03: 5 (x<1) ile Ty degeri 110 K gegis sicakligina sahip yeni

siiperiletkenler bulundu. Ardindan civa bazli bakir oksitler kesfedilmis ve

HgBa,Ca,Cus0¢’in 134 °K’de gegis sicakligina sahip oldugu goriilmiistiir (Tokiwa,

1993)

2.2.1. Meissner etKkisi

Baslangicta herhangi bir dis magnetik alan uygulanmadan, direnci sifir olana
kadar sogutulan bir miikemmel iletkeni géz oniinde bulunduralim. Iletkenin direnci

sifir oldugundan i¢indeki magnetik aki yogunlugu zamanla degismeyecektir.

(2.4)
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Magnetik alan yoklugunda ve varliginda sogutulan miikemmel iletkenlerin

davranislar1 Sekil 2.3.’de goriilmektedir.

m:r, T=300K

l sofulma

(8 % Bas
Vi

Sekil 2.3. Magnetik alan yoklugunda ve varliginda sogutulan mitkemmel iletkenlerin davranislari

Sekil 2.3.’de goriildiigii gibi magnetik alan yoklugunda sogutulan ve direnci
sifir olan bir mitkemmel iletkene daha sonra bir dis magnetik alan uygulandiginda
bu magnetik alani disarlamaktadir. Bunun nedeni baslangigta metal direngsiz duruma
getirilirken icindeki magnetik akinm sifir olmasindandir. Ote yandan cisim bir dis
magnetik alan varlifinda sogutulmus olsaydi eger, sekil 2.3 b’ de goriildiigii gibi
magnetik alan kaldirldiginda cisim, ig¢indeki magnetik akinin varligim siirdiirmek
icin bir i¢ magnetik alan iiretecektir. Bu sekilde baslangigtaki durumunu korumus

olacaktir.

Yukarda direnci sifir olan miikemmel bir iletkenin gostermesi gereken
magnetik davraniglarina deginildi. Siiperiletkenligin kesfinden 22 yil sonrasina kadar
siiperiletkenlerinde teorik olarak miilkemmel iletkenler gibi ayn1 magnetik

davranislarda bulunacaklar1 diisiiniiliiyordu. Fakat 1933 yilinda Meissner ve
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Ochsenfeld siiperiletkenlerin olmasi gerekenden farkli bir davranis sergilediklerini

deneysel olarak Sekil 2.4.’deki gibi gozlediler.

T=300K
g

()

sofulma +

Sekil 2.4. Magnetik alan yoklugunda ve varliginda sogutulan siiperiletken malzeme

Miikemmel bir metalde magnetik alan varliginda sogutma isleminden sonra
magnetik alan kaldirilsa bile metalde magnetik alan varligini siirdiirecektir, oysa
sekil 2.4 de goriildiigii gibi siiperiletkenlerde farkli bir durum ortaya ¢ikmaktadir.
Magnetik alan varliginda veya yoklugunda kritik sicakligin altina sogutulan bir
siiperiletken, her iki durumda da  magnetik alam1 disarliyacak sekilde bir akim
olusturur ve bu akimla, dis magnetik alana zit yonde bir i¢ magnetik alan meydana
getirir . Bu sekilde siiper iletken i¢indeki net magnetik aki sifir olmus olur.

Miikemmel diamagnetizma olarak bilinen bu olaya Meissner olay1 da denir.
2.2.2. London denklemleri

Stiperiletken bir metalde siiperlektronlar hicbir direngle karsilasmadan hareket

ederler. Bir siiperiletkene sabit bir £ elektrik alan uygulandig1 zaman, elektronlar bu

alan altinda ivmelenmeye baslarlar.
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my, =—eE (2.5)

burda v, siiperlektronlarin hizim1 ve m kiitlesini temsil etmektedir. Eger birim

hacimde v, hiz1 ile n, tane elektron hareket ederse, akim yogunlugu :

Js =n,evs (2.6)

bagintis1 ile verilir. Denklem 2.6’nin zamana gore tlirevi alinip Denklem 2.5’de

yerine konulursa:

Jy=—"F (2.7)

ifadesi elde edilir. Denklem 2.7 de, esitligin her iki tarafinin rotasyoneli alinip,

Maxwell’in

ViE =B (2.8)

denkleminden yararlanarak,

B=——"VxJ. (2.9)

n.e
elde edilir. Yine Maxwell’in

VxB = u,J (2.10)
ifadesinin her iki tarafinin tiirevi ve rotasyoneli alinip denklem 2.9 da yerine konmasi

ile

~VxVx B (2.11)
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bulunur. Burada

VxVxB=V(V.B)-V> B (2.12)

dir.

Maxwel denkleminden bildigimiz gibi

V.B=0 (2.13)
oldugundan
VxVxB=-V’B (2.14)

olur. Ote yandan

m

a= 5 (2.15)
/'lonse
olmak tizere denklem 2.11
B=aV’B (2.16)
seklinde ve buradan
5 1 .
V:B=—B (2.17)
a
seklinde yazilabilir.

10
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Denklem 2.17, sifir dirence sahip miikemmel bir iletkenin tiim manyetik 6zelliklerini
aciklayabildigi halde siiperiletkenlerin elektrodinamik &zelliklerini tamamen
aciklayamamaktadir. Meissner etkisi siiperiletken icinde manyetik alanin sabit

oldugunu gostermekte ve ayni zamanda sifir oldugunu ifade etmektedir. Bu yilizden

B siiperiletken i¢inde sifir iken B degeri de sifir olmalidir. London,

stiperiletkenlerin manyetik 6zelliklerini tamamen acgiklayabilmek i¢in denklem 2.17
deki B yerine B degerini kullanmistir. Bu durumda denklem 2.17

viE=1p (2.18)
(94

halini alir. Bununla birlikte denklem 2.9 da

m

2
n.e

N

B=-

VxJ, (2.19)

halini alir. Buradaki denklem 2.19 ve denklem 2.7 superakimlarin elektrodinamigini

aciklayan London denklemleridir.

Jo=—""F (2.7)

denklem 2.18

V*.B =LZB (2.20)
A
L

seklinde yazilabilir. Burada,

A= |—2 2.21)
ng.e” .,

11
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London girme derinligi olup, bir dis magnetik alanin bir siiperiletkene niifuz

edebilecegi derinligi gosterir.

Denklem 2.13’un bir boyuttaki ¢6ziimii,

B(x) = Bae% (2.22)

seklindedir. Bu denklemdeki B(x), stiperiletkenin yiizeyinden iceri dogru x kadar
uzakliktaki magnetik aki yogunlugunu temsil eder, 6te yandan B, , ise yiizeye

paralel dis aki yogunlugunu gdsterir. Bu denkleme goére aki yogunlugu yiizeyden

igeri dogru iissel olarak azaldig1 Sekil 2.5.’de goriiliir.

&

sliperiletken

Sekil 2.5. Bir siiperiletkenin sinirlarinda aki yogunlugunun degisimi

m elektronun kiitlesi, e elektronun yiikii ve n; elektron yougunlugu olduguna gore,

siiperiletkenler de girme derinligi 10 cm mertebesindedir.
2.2.3. L. tip siiperiletkenler
Stiperiletkenler, magnetik alan ic¢indeki davranislarina gore iki gruba
ayrilirlar. Bunlar 1. tip siiperiletkenler ve Il.tip siiperiletkenlerdir. Nb digindaki tiim

stiperiletken elementlerin saf ornekleri I. tip davramig gosterirler, ve onlarm

stiperiletkenligi, uygulanan diisiik bir magnetik alan By, ile bozulabilir. By kritik

12
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magnetik alan olarak bilinir. 1. tip siiperiletkenler i¢in By, sicakligin fonksiyonu

olarak Sekil 2.6.’da verilmektedir.

Meissner Hali
p=0,B=0
Siiperiletlen Bilge

p=0
Normal Bilge

T {0) T
Sekil 2.6. 1. tip siiperiletkenler i¢in By(T)’ nin sicaklikla degisimi

Iyi bir yaklasiklikla By nin sicakliga baglhilig1 asagidaki bigimdedir.

B,(T)= B,(0) {1 _(T_iﬂ (2.23)

Kritik alanin varligindan, siiperiletken bir tel boyunca akan akim i¢in de kritik
akimin olabilecegi sonucu ortaya cikar. Oyle ki bu akim nedeniyle olusan alan, By ye
esit oldugunda stiperiletkenlik bozulur ve bu Silsbee hipotezi olarak bilinir. B gibi bir
dis magnetik alana konulan numune M miknatislanmasi kazanir. Genel olarak, dis

magnetik alana konmus numune i¢indeki magnetik aki yogunlugu;

B =p(H + M) = (1 + PH (2.24)

13



2. KURAMSAL TEMELLER Ferhat ASLAN

ile verilir. Burada H uygulanan dig magnetik alan, M magnetizasyon ve y magnetik
alinganlik olmak iizere; Meissner olayma gore siiperiletken i¢indeki magnetik alan
stfir oldugundan, denklemde B = 0 koydugumuzda y = -1 bulunur. Bu sonug
siperiletken bir numunenin kusursuz bir diamagnetizma 06zelligine sahip oldugunu
ifade eder. Yani Meissner durumunda siiperiletkenlerde magnetizasyon dis alanin

etkisini ortadan kaldirir.

Moamnal Hal

bleicener Hali

Whlmanalanma, -M

h J

B
Uvgulanan Magnetik Atan, B

Sekil 2.7. Ltip siiperiletkenlerin miknatislanma grafigi

Sekil 2.7.de 1. tip bir siiperiletkenin i¢inde olusan magnetizasyonu ile uygulanan dis
bir magnetik alan arasindaki iliskisi verilmektedir. Uygulanan magnetik alan belli bir
degere geldiginde siiperiletkenlik bozulmakta ve miknatislanma  6zelligi sifir
olmaktadir. Siiperiletkenligin bozuldugu bu degere kritik magnetik alan denir ve By

ile gosterilir. Cizelge 2.1.’de bazi 1. tip siiperiletkenlerin 7T} kritik sicakliklar1 ve By

kritik magnetik alan degerleri verilmistir.

14
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Cizelge 2.1. Bazi Ltip siiperiletkenlerin 7} kritik sicakliklar ve B, kritik magnetik alan degerleri

L. tip siiperiletkenler TW(K) Bi(O) (Tesla)
Al 1.196 0.0105
Ga 1.083 0.0058
Hg 4.153 0.041
In 3.408 0.0281
Nb 9.26 0.1991
Pb 7.193 0.0803
Sn 3.722 0.0305
Ta 4.47 0.0829

2.2.4. 11. tip siiperiletkenler

1950’lere kadar, tiim siiperiletken karekterleri ayni diisiintilmiis daha sonra, II.
tip stiperiletkenler olarak bilinen baska bir grup maddenin varlig: tespit edilmisti. Bu
maddeler, sekil 2.8 de By, ve By, olarak gosterilen iki kritik alan tarafindan

belirlenmektedir.

normal hal

girdaph hal
L B Dt

siiperiletken

h

T,

Sekil 2.8. I1. siiperiletkenlerde krtitik sicakligin kritik manyetik alana bagimlilig

Uygulanan alan, By, alt kritik alanindan kii¢iikse, madde tam olarak siiperiletkendir
ve L. tip siiperiletkenlerde oldugu gibi hi¢bir aki maddeye niifuz edemez. Uygulanan
alan, By, st kritik alam1 astiginda, aki numunenin tamamina niifuz eder ve
siiperiletken hal ortadan kalkar. Fakat, By, ile By, arasindaki alanlar i¢in malzeme

“Girdapli hal” ( Vorteks hali ) olarak bilinen karisik halde bulunur.

15
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Sekil 2.9. I1. tip siiperiletkenlerde girdapli hal

-

u

i
[ ——

Ifikmanslknm, -M
~

1
karigik hal
By, B, By,

Sekil 2.10. II. tip siiperiletkenlerde miknatislanma egrisi

Girdapli halde madde sifir dirence sahip olabilir ve aki kismen niifuz edebilir.
Uygulanan alan alt kritik alan1 gectiginde, girdapli bolgeler, Sekil 2.9.’da goriildiigii
gibi normal kisimlardan olusan fitiller seklinde olur. Uygulanan alanin siddeti

arttiginda fitil sayilar1 artar ve alan kritik alana ulastiginda, numune normal hale

geger.

Girdapl hali, goziimiizde, silindirik normal bir metal ¢ekirdekle sarilmig, asirt
akimlarin silindirik anaforu olarak canlandirabilinir. Bu ¢ekirdekler, akinin II. tip
stiperiletkenlere niifuz etmesini saglarlar. Manyetik alan, girdap fitillerinin
merkezinde maksimum olup, ¢ekirdegin disina dogru, belirli bir niifuz derinligi (1)

ile iistel olarak azalir. Her girdap i¢in B nin kaynagi istiin akimlardir. II. tip

16
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siiperiletkenlerde, normal metal ¢ekirde§inin yarigapi, niifuz derinliginden daha

kiictiktiir.

II. tip siiperiletkenler i¢in kritik sicaklik ve st kritik alan degerleri ¢izelge 2.2
de verilmistir. By, degerleri, Ltip asiriiletkenlerin By kritik alanindan biiyiiktiir. II. tip
stiperiletkenler; gecis elementleri ile aktinit serisi elementlerin bilesikleri oldugu

goriilmektedir.

Cizelge 2.2.Baz1 ILtip siiperiletkenlerin 7} kritik sicakliklar1 ve B, kritik magnetik alan degerleri

II. tip siliperiletkenler T«K) Bi2(0)(Tesla)
NbsAl 18.7 32.4
NbsSn 18.0 24.5
Nbs;Ge 232 38

NbN 15.7 15.3
NbTi 9.3 15
Nbs(AlGe) 21 44
V;Si 19.9 235
V3Ga 14.8 20.8
PbMoS 14.4 60
LaSrCuO 36 32
YBaCuO 92 120
BiSrCaCuO 125 89
HgBaCaCuO 135 190

2.3. Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenligi

Yiiksek sicaklik siiperiletkenligin  Cu-O tabakalarinda ortaya ¢iktigi
diistiniilmektedir ve bu nedenle tiim yiiksek sicaklik siiperiletkenleri Cu-O
tabakalaria sahiptirler. Bu yeni bulunan yiiksek sicaklik bakir oksitlerin sifir direng
ve kusursuz diamagnetizma Ozelliklerini sagladigiklar1 bulunmus ve bunlara ek

olarak asagidaki 6zelliklere sahip olduklar1 bilinmektedir.

17
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e Bu malzemeler, iist magnetik kritik alanlar1 100 Tesla’ dan daha biiyiik olan
II. Tip Siiperiletkenlerdir.

e Asiri derecede anizotropiktirler. Yani yone bagimli 6zelliklere sahiptirler.

e Bu malzemelerin siiperiletkenlik 6zellikleri ile kristal yapilari arasinda
dogrudan bir iligki vardir.

e Bakir-Oksit tabakalarindaki atomlarin yerine bagka atomlarin yerlestirilmesi
stiperiletkenligi bozmakta veya yok etmektedir. Baska konumlara yapilan
yerlestirmelerin siiperiletkenlige etkisi kiigiiktiir.

e Perovskit yapida kristallesirler.

2.3.1. Perovskit yapi

Ideal perovskit yapi, Sekil 2.11.’de  goriildiigii gibi, kiibik olup ABXj;
stokiyometresine sahiptir. A ve B atomlar1 metalik katyonlar yani pozitif yiikli
iyonlar, X atomlar1 ise negatif yliklii metalik olmayan anyonlardir. A katyonu bu iki
metal iyonundan biiyiik olandir. Kiigiik metalik B katyonlar1 kdseleri isgal ederken,
X anyonlar1 da 12 kenarin orta noktalarinda bulunurlar. Sikc¢a oksijen olarak ortaya
cikan X ise halojen ailesinin bir iiyesi olabilir, flor, klor veya brom olabilir. Yukarida
belirtilen elementlerin kombinezonlarinin, perovskit yapida malzemelerin ortaya
cikmasina sebep olduklari kolaylikla goriilebilir. Perovskit malzemelerde goriilen
cok cesitli fiziksel Ozeliklerin ¢ogu, ABX; yapisindaki kusurlara atfedilebilir
( Goriir, 2001).

Sekil 2.11. Perovskit birim hiicresinin kristal yapisi

18
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2.3.2. YBa,Cu;07, ve ozellikleri

YBa,Cu3;O7 siteminin yapisi, ABX; perovskit yapisinda AX ve BX;
kompozisyonuna sahip olan Cu-O katmanlari cisminden kolaylikla anlagilabilir.
Perovskit yapr ile arasindaki iliski Sekil 2.12.’de acgiklanmistir. Biiyiik olan itriyum
ve baryum atomlarini A konumlarima ve daha kii¢iik olan bakir atomlarin1 ise B
konumlarma yerlestirmek dogal goriiniir. Ust ve alt hiicreye baryum ve ortadaki

hiicreye de itriyum yerlestirerek perovskit birim hiicrenin {i¢ kat1 ortaya ¢ikar.

o .
Culy T

& el
oSN L_{,P = T P

a) Y882CU3O7 b) YB32CU3O6 C) ABX3

Sekil 2.12. (a) YBa,Cu;0; , (b) YBa,Cu;0O4 ve ( a) Perovskit kristal

yapilar arasindaki iliski

Oksijen atomlarindaki diizenin belirlenmesi bu kadar kolay degildir. Ideal
perovskit yapinin birim hiicresinde {i¢ tane anyon ( negatif yiiklii oksijen ) vardir: bu
da perovskit hiicrede 9 tane oksijen konumunun varligini belirtir. Kristalin yiik
notiirliigiine sahip olmasini vurgulayan temel yasay1 gbz oniine alarak (yani pozitif
yikler ve negatif yiikler birbirini dengelemelidir) kolaylikla goriilebilir ki,
YBa,CusO7 bilesigi ideal peroksit yapiya gére oksijen eksikligine sahiptir. Ideal
yapida Og¢ durumu vardir. Simdi soru hangi konumda oksijen eksikliginin
oldugudur. X-igmlart kirmimindan, itriyum atomlarmin 12 yerine sadece 8§ tane
oksijen atomu tarafindan ¢evrelendigi anlasilmistir. Bu 12 sayisi ideal bir perovskit
yapida beklenen sayidir. Buna ek olarak, baryum atomlar1 arasindaki taban

diizleminde de oksijen bosluklar1 gézlenmistir. X-151m1 kirinim ¢aligmalari, oksijen
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iyonlarmmin konumlarmin kesin olarak belirlenmesi i¢in yeterli degildir. Bunun
nedeni, oksijen atomunun hafiflii ve bu nedenle x-isinlarin1 baryum ve itriyum
atomlarindan ¢ok daha az siddette sacilmaya ugratmasidir. Daha a¢ik bir durum,
notron sacgilmasindan anlagilir. Cilinkii notronlar, x-1sinlarina kiyasla, oksijen
atomlarindan daha fazla sagilmaya ugrarlar. Notron kirinimi ¢aligmalart gosteriyor
ki, baryum arasindaki taban diizleminde, birim hiicre kenarindaki oksijen
atomlarindan  birisi yerinde, digeri ise yoktur. Oksijen konumu (b ekseni) isgal
edilmis olan hiicrenin kenar uzunlugu, bos konumlu hiicre kenarina gore bir miktar
uzamigtir (a ekseni). Bu durum, b>a olacak sekilde ortorombik yapiy1 olusturur.
Yapinin taban diizlemindeki bir bakir [Cu (1)] iyonunun oksijen iyonlarinin karesel
bir diizenlenmesinin merkezinde oldugu goriilmektedir. Bakir [Cu(1)] ve oksijen
iyonlarinin bu kare diizlemsel diizenlenmesi, lineer bir zincir olusturmak iizere,

koselerinden birini paylasirlar ( Gortir, 2001).

Itriyum diizlemindeki oksijen eksikligi bakir iyonlarmi beskat —koordinasyonlu
kare pramitsel konumlarda birakir. Bu pramitlerin kare tabanlarinin koselerden
birlestirilmesi a-b diizlemi boyunca uzanan bakir-oksijen baglarmin bir Olgiide
bozulmus iki-boyutlu diizlemlerini olusturur. YBCO yapisindaki  “’¢izgisel
zincirler’”” ve ¢’diizlemler’’, pramitlerin tepesindeki oksijen atomlar1 vasitasiyla

birbirine baglanmislardir.

Bu “’zincirlerin®® ve “’diizlemlerin’ gorevlerinin anlasilabilmesi ic¢in biiytlik
gayret sarf edilmistir. Baslangigta durum karmasikti. YBCO’ nun ve diger-yiiksek
sicaklik siipetriletkenlerinin  6nemli kristalografik 6zelligi, bunlarin katmanh
malzemeler olmalaridir. Bu malzemelerdeki siiperiletkenlik, hemen hemen tiimiiyle
iki-boyutlu CuO, diizlemlerinde gerceklesmektedir. Yani YBCO durumunda, bu
diizlemler, itriyum atomlarimin her iki tarafina yerlesmislerdir. Bunlar iletim
katmanlarin1 olustururlar. Bu iletim katmanlari arasindaki bdlgeler, yiik deposu
(charge reservoir) katmanlar1 olarak adlandirirlar ve YBCO’ da bu yiik deposu
katmanlari, ilave oksijen atomlar1 tarafindan ¢evrelenmis baryum ve bakir atomlarini
igerir. Bakirin iki roliiniin oldugu anlasilir. iletim katmaninda birim hiicre basina iki

tane bakir atomu bulunur, yani CuO, diizlemleri ve bunlar siiperletkenlikte ise yarar;
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ticlingii bakir atomu ise yiik deposu katmanlarindaki ¢izgisel zincirlerde bulunur ve
bu CuO zincirleri karmasik yiikk tamponu (buffer) roliinii oynar; bu da CuO;
diizlemlerindeki yiik miktarint ve bunun sonucunda da malzemenin Ty’ sin1 kontrol
eder. YBa,Cu3O7« ¢ teki oksijen miktar1 biiylik bir aralik boyunca degisir. Bu
degisiklige eslik eden oksijen konumlari ¢izgisel hizlardaki konumlardir Ty’ nin
oksijen konsantrasyonuna bagli olarak nasil degistigi hakkinda ayrintili ¢alismalar
yapilmis olup, diisiikk sicaklikta oksijen konsantrasyonunu O;’ den baslayarak
kademeli olarak azaltmak i¢in bir ¢ok teknik gelistirilmistir. Ty’ nin konsantrasyona
gbore monotonik bir sekilde degismedigi gosterilmistir. Bu durum sekil 2.13.” de

gosterilmistir.

Te(K) T

b Tuf .‘l

[ ]

s -
Eﬂ. 58

! .0
30:‘ o
L]
n‘..La.ﬁ...l...l-..
&0 6.2 [:¥A &b 6.8 70
T-x

Sekil 2.13. YBa,Cu;0;, numunesi i¢in, siiperiletkenlik gecis sicakliginin 7-x oksijen

konsantrasyonunun fonksiyonu olarak degisimi ( Beyres ve Shaw, 1989 )

Tam olarak oksijenlendirilmis bir numune i¢in Ty , 91K’ den baslar ve durum
Og¢s’ e kadar kendini korur. Ogs ve Og7 arasinda Ty’ nin 60 K civarinda oldugu diiz
bir kisim (plato) vardir. Bu konsantrasyondan daha kii¢iik degerlerde Ty hizlica diiser
ve malzeme Og4’ te yalitkan hale doniisiir. Cava arkadaslar1 (1990) ndtron kirinin
tekniklerini kullanarak, YBCO’ da Cu-O zincirlerinden gergeklesen x oksijen
kaybinin fonksiyonu olarak, tiim Cu-O mesafelerini olgtiiler. Diizlemlerdeki ve
zincirlerdeki Cu-O mesafelerinin oksijen kaybiyla ¢ok az degistigini gozlediler.
Bununla birlikte, zincirlerdeki oksijenler ¢iktik¢a, diizlemleri zincirlere baglayan
pramitin tepesindeki oksijen, diizlemlerdeki bakirdan uzaklasarak zincirlerdeki
bakira dogru 6nemli Ol¢iide yaklasir. Buna ek olarak Ty’ da gozlenen degisikligi

yansitacak sekilde bir durum ortaya ¢ikar; x<0.2 i¢in sabit kalir; sonra artar fakat
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0.3 <x < 0.5 1i¢in 60 K’ deki platoya karsilik gelecek sekilde tekrar diizlesir ve son
olarak malzeme yalitkan oldukga tekrar keskin bir sekilde artar. Bag uzunlugunda
gozlenen bu artma ile CuO; diizlemlerindeki bakirin degerlik durumu arasinda bir
iliski kurmak miimkiindiir. Oksijen degisimi, YBa,Cu307.« bilesiginin siiperiletkenlik
davranisinda olduk¢a 6nemli bir rol oynamaktadir. Ornegin oksijen miktar1 (veya x
eksikligi ) ve siiperiletkenlik i¢in kritik sicakliklar, farklt kompozisyonlar igin

Cizelge 2.3.” de verilmistir.

Cizelge 2.3. Oksijen miktar1 ve kritik sicakliklar arasindaki iliski (Vanderah, 1992)

Kompozisyon x-degeri Gegis Sicakhgi
YBach3O7 0 ~92 K

YBa,Cu30¢ 75 0.25 ~60 K

YBa,Cu;30¢ 50 0.50 ~25K
YBa,Cu3;0g 1.0 Superiletken degil

Stiperiletkenliklerde oksijen atomlarinin miktar1 ve konumlar1 (atomik
yerlesimler) oldukga kritik ve siiperiletkenin 6zelliklerini belirler. Bu malzemelerde
oksijen bosluklar1 (veya eksiklikleri ) diizenlenebilir bir karaktere sahiptir. Notron
kirinimi deneyleri, bu yapilarda oksijen konumlarinin ve sayilarinin belirlenmesi i¢in
gereklidir. Bu seramik oksitlerdeki siiperiletkenlik gecis sicakligi, oksijen miktar1 ile
tavlama veya son 1s1l islem sirasinda ortaya ¢ikan Cu™ ve Cu™ iyonlarmim uygun bir

karisimi arasinda gergeklesen kritik bir denge haline karsilik gelir (Gortir, 2001).

2.4. Sol-jel Yontemi

2.4.1. Giris

Bu yontemde, elementlerin alkoksit veya tuzlari kullanilarak cam, seramik ve
cam-seramikleri, ¢ok bilesenli oksit karisimlar1 seklinde elde etmek miimkiindiir.
Yontem basit olarak kompleks olusturma, hidroliz ve polikondensasyon olarak ii¢
kimyasal reaksiyon kademesinden meydana gelir. ilk kademede oksit karigimini
olusturacak olan bilesiklerin baglangic maddeleriyle bir ¢ozelti hazirlanir, daha sonra,

cozeltide gelisen hidroliz ve polikondensasyon reaksiyonlar1 sonucunda elde edilen
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iiriine 1s11 islem uygulayarak oksit yapiya ulasilir. Uriin, kiitle, ince film, elyaf,
diizcam vb. yapilarindan biri olabilir. Bu yontemle hazirlanan iirtinler ¢ok homojen
ve saf olmaktadir. Baslangic maddeleri ¢ozelti olusturan biitlin maddeler bu

yontemde kullanilabilir.

2.4.1.1. Alkoksit yontemi

Metal alkoksitleri olarak bilinen maddeler sol-jel bilesimlerini hazirlamada
en iyi baslangic maddeleri olarak diisiiniilmektedir. Teorik olarak biitiin metallerin
alkoksitleri hazirlanabilir. Metal alkoksitler kisaca M(OR)y olarak gosterilirler ( M:
Metal, R: Alkil grup, x: Metalin degerlik sayisi).

Hidroliz reaksiyonu genel olarak

M(OR), + xH,O0 ------ > M(OH), + xR(OH) (2.25)

2M(OH)y ------ > MO« + xH,O reaksiyonlar1 ile gosterilir. (2.26)

Buradaki yan iiriin ROH alkolii buharlastirilarak ortamdan kolayca uzaklagtirilabilir.
Metal alkoksitlerin fiziksel Ozellikleri alkil grubunu veya ¢0ziinebilen metali
degistirmekle degistirilebilir. Alkoksitlerin ¢ogu ucuzdur ve distilasyon yoluyla
kolayca safligi artirllabilir. Cift alkoksitler u¢ucu olmakla beraber distilasyon
sonucunda da igerdigi metalleri arasindaki stokiyometrik orani muhafaza ederler.
Metal alkoksitlerle ilgili genel bilgiler Bradley ve arkadaslar1 tarafindan
yayinlanmistir. Cok bilesenli sistemler olusturmak i¢in de biitiin bilesenlerin alkoksit
bilesikleri 6nce uygun organik ¢oziicii iginde ¢ozelti olarak hazirlanmali, daha sonra
ortama su ilavesiyle oksit karisimlar1 elde edilmelidir. Ug bilesenli bir sistem igin

hidroliz reaksiyonu asagidaki gibi gosterilebilir;

M(OR)a + M'(OR)b + M"(OR)c + xH,O ______ .
MO(a/2) + M'O(b/2) + M"O(c/2) +yROH (2.27)
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reaksiyon basit hidroliz reaksiyonlarindan daha komplekstir. Once metal alkoksitler
hidroksitlere doniismekte ve daha sonra bu gruplarin birbirleriyle veya hidroliz

olmamus alkoksit gruplartyla kondensasyonu sonucu M-O-M baglar1 olusmaktadir.

M-OR + H,0 ... » M-OH + R-OH
M-OR + M-OH ------ » M-O-M + R-OH
M-OH + M-OH -----~ > M-O-M + H,0 (2.28)

baslangic maddesi olarak kullanilan alkoksitlerin sayisina bagli olarak kompleks
polimerler elde edlir. Bu polimerler reaksiyonun son asamasinda ¢apraz baglanmalar,

jellesme ve ¢okelme sonucu katilagirlar ( Guangha, 1991).

Homojen bir iiriin elde edilmesi reaksiyon parametrelerinden biri olan
reaksiyon hizinin kontrol edilmesiyle miimkiin olmaktadir. Ozellikle hidroliz
asamasinda reaksiyon hizinda olusabilecek bir farklilik {iriiniin homojenliginin
bozulmasina neden olur. Ornegin, silisyum iceren sistemlerde silisyum alkoksitin
hidroliz hiz1 diislik oldugundan ortama su katilarak reaksiyon hizi artirildiginda diger
maddeler ¢cokmeye basladigi zaman silisyum reaksiyona girmemis sekilde ortamda

bulunur ve {irtin homojenligini kaybeder. Bu durumu 6nlemek i¢in,

1) alkoksit karigimi uygun bir ¢6ziicii i¢inde hazirlanir ve ortamdaki nem ile
jellesmesi beklenir, bu sekilde hidroliz hiz1 yavaglatilmis olur,

1) asidik veya bazik katalizor iceren sulu alkol ¢ozeltisi yavasca alkoksit
¢ozeltisine ilave edilir. Her iki durumda da ¢6ziinebilen ve hidroliz olmus

tirtinler olusur ve daha sonra viskozite artistyla birlikte jellesme goriiliir.
Bunlardan bagka, hidroliz hiz1 farkliligindan dogan problemleri 6nlemek i¢in diger
bir yontemde, once silisyum alkoksit ekivalent miktarda su ile asit katalizorliigline

kismi reaksiyona sokularak bir ¢dzelti elde edilir,

(ROH)Si + HyO------ » (RO);SiOH + ROH (2.29)
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daha sonra diger alkoksitlerin ilave edilmesiyle silanol guruplar1 reaksiyona girer ve

¢Oziinebilen metalosiloksan gruplari olusur,

(RO);SiOH +M(OR’ ), ~==7~ > (RO);Si-O-M(OR'),.; + R*'OH (2.30)

bu reaksiyonlar ayrica, sol-jel uygulamasi i¢inde olmayan bir ¢ok siloksi-metal

monomerleri ve polimerlerinin hazirlanmasinda kullanilmaktadir.

2.4.1.2. Alkoksit-tuz yontemi

Bazi metallerin alkoksitlerini elde etmek giic oldugundan bunlar1 sol-jel
reaksiyonlarinda kullanmak uygun degildir. Ornegin, 1. ve II. Grup elementlerinin
alkoksitleri kati, uguculugu az ve ¢oziniirliikleri digiiktiir. Dolayisiyla bunlarin saf
olarak elde edilmeleri de giictiir. BOyle elementlerin metal tuzlar1 ise termal yolla
veya oksitlenme yoluyla kolayca oksitlerine doniisebildiklerinden bu reaksiyonlar
icin daha uygundur. Bu tuzlar yiiksek saflikta elde edilebilirler. Organik asit tuzlar
olarak ozellikle asetatlar, formatlar, sitratlar ve tartratlar, anorganik asit tuzu olarak
Ozellikle nitratlar bu amagcla kullanilabilir (Guangha, 1991). Kloriir ve siilfatlar gibi
diger anorganik tuzlar termal olarak kararli olduklarindan anyonlarin1 uzaklastirmak
zordur. Tuz kullanilarak sol-jel bilesimi hazirlamak i¢in 6nce, alkoksitleri olan
bilesiklerden bir ¢ozelti elde edilir, daha sonra bir veya birden fazla tuzun miimkiinse
alkoldeki, degilse sudaki ¢ozeltileri ilk ¢ozeltiye ilave edilir, karistirilir ve daha sonra

jellesme elde edilir ( Guangha, 1991).

25



2. KURAMSAL TEMELLER Ferhat ASLAN

2.4.2. Sol-jel yontemi ile kaplama teknikleri

2.4.2.1. Dondiirerek kaplama ( Spin Coating )

Damlatma Dondirme
m . m .
I »> 1) » ¥

Sekil 2.14. Dondiirerek kaplama

Bu yontemde kaplama malzemesi ¢6zelti olarak hazirlanir ve doner bir diskin
ortasindan kaplanacak ylizeye damlatilir. Donmenin etkisiyle ¢ozelti yiizeyde esit
olarak dagilir. Oksit seklinde bir ¢ozelti durumunda nemli bir atmosferde

hidrojenasyon ve sinterleme islemleri de yapilarak kaplama elde edilir.

2.4.2.2. Daldirarak kaplama ( Dip Coating)

Katilagma ( Jelasyon)

. sollisyon

Sekil 2.15. Daldirma yontemi

Sol-jel daldirma yontemiyle 6zellikle float cami gibi piiriizsiiz ylizey plakalar
saydam oksit tabakalariyla kaplanabilir. Islem sicakligi olan 500 ° C’ ye dayanikl
diger piiriizsiiz ylizeyler de kaplama i¢in kullanilabilir. Yiizeyde 1000 nm ye kadar
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film kalinligma ulasilir. Bu yontemin temelini alkollii ¢6zeltide kolayca hidroliz

olabilen metal bilesiklerinin reaksiyonlar1 olusturmaktadir.

Yiizeyi kaplanacak olan cam temizleme c¢ozeltileriyle iyi bir sekilde
temizlenir, kurutulur, metal bilesikleri iceren ¢ozeltiye daldirilir ve sabit bir hizla
nem iceren bir atmosfere ¢ekilir. Cozelti sivisi filmin bir kismi cam ylizeyinden akar,
diger kismi ylizeyde kalir ve ¢oziiciilerin buharlagmasiyla katilagir. Kaplanmis ylizey

daha sonra firinda 400-500 ° C” ye 1sitilarak oksit tabakasi elde edilir.

Daldirma islemi sirasinda ylizey ve ¢ozelti sicakligi sabit tutularak, aymi
cozeltiden kullanilarak kaplama kalinligi, c¢ozelti konsantrasyonu, viskozitesi
ayarlanabilir. Ayrica kaplama kalinligi numunenin ¢ozeltiden g¢ekilme hizina da
baghdir. Kaplama kalinligin1 etkileyen diger faktorler c¢ozeltinin yiizey gerilimi,
kaplama banyosu iizerindeki kismi nem ve buhar basincidir.Ayrica hassas kaplama

yapmak i¢in reaksiyon ortaminin temizligine ve hava akimlarina dikkat edilmelidir.

2.4.2.3. Daldirma yonteminin avantajlari

Bu yontemle homojenlikte degisik kaplama kalinliklar1 elde edilebilir ve
kalinlik kontrolu, ¢ozeltiden ¢ekme hizina bagli olarak ayarlanabilir Bu sekilde
birgok metal oksit tabakalar1 birbiri {izerine kaplanabilir. Bu durum ge¢irgenlik ve
yansitma gibi optik 6zelliklerin gelistirilmesine olanak saglar. Bu yonetimin diger bir
avantaji  bliylik boyutta numuneler kolayca kaplanabilmektedir. Boylece boyutlar
biiylidikge kaplama maliyeti azalmaktadir. Daldirma yontemi tiip, boru ve
cubuklarin kaplanmasina olanak saglar. Yontemin belli basli dez avantaji, ¢ozeltinin
kaplanmis ylizeyden akis hizin1 degistiren belli geometriye uymayan sekiller i¢in

elverisli olmamasidir.
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3. MATERYAL ve YONTEM
3.1. Giris

Bu tez ¢aligmasinda sol-jel yontemi kullanilarak nikel, bakir, glimiis ve celik
seritler tizerine YBa,Cu307 siiperiletken filmler kaplanmistir. Film hazirlayabilmek
icin Sekil 3.1.°deki gibi daldirarak sol-jel sistemi tasarlanmig ve bu sistem
kullanilarak YBa,Cu3;O7x kapli filmler tiretilmistir. Ayrica kaplanan stiperiletken
filmlere ¢esitli sicakliklarda tavlama iglemi uygulamak icin Sekil 3.4.” deki {i¢ zonlu
firn kullanilmig, bu g¢alismada {iretilen filmlerin x-1511 kirimim analizi, Sekil
3.10.°daki Rigaku D/Max-IIIC difraktometresinde CuK, (A = 1,5418 A ) 1s1n1mi1
kullanilarak yapilmistir. Direng Ol¢timleri i¢in Sekil 3.12.” deki bilgisayar kontrollii
kapali sistem kriyostat ile gergeklestirilmistir. Sol-Jel metodu, alttas (substrate)
tizerine kolayca kaplanabilir olusu ve piiriizlii, piirlizsiiz ylizeylere ve genis ylizeyli
alanlara da uygulanabilir olmasi nedeni ile tercih edilen kaplama tekniklerden biridir

( Guangha, 1991).
3.2. ince Film Uretim Sistemi

60cm eninde, 120 cm boyunda 1000°C sicaklikta ¢alisan dikey konumlu firin
icine helizoidal direng telleri yerlestirilmistir. Hem elektriksel izolasyonu hem de
firinin igindeki 1s1min diizgiin dagilmasi i¢in 8 cm i¢ ¢apinda seramik tiip helizoidal
direnc tellerinin i¢ine yerlestirilmistir. Numunenin hareketi aliiminyum malzemeden
tiretilen 20 cm capindaki makaralar tarafindan saglanmaktadir. 5Sm uzunlugunda
1000 °C sicakliga dayanabilen NiCr kantal tel, makaralardan gegirilerek iki ucuna
titresimi Onlemek ve dengeyi saglamak i¢in birer kg agirliklar asilmistir. Firindaki 1s1
degisimi, harici K-tipi termocift kullanilarak, numune hizinin ayarlanmasi ise
maksimum 3,2A-30V’a kadar ¢alisan giic kaynagi kullanilarak elde edilmistir.

Sistemde, numuneyi sarsmamak i¢in DC motor kullanilmistir.
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Sekil 3.1. Sol-jel daldirarak kaplama sistemi

3.3. YBa;Cu307 Cozeltisinin Hazirlanmasi

Bu tez caligmasinda sol-jel yontemiyle ¢ozeltilerin hazirlanmasi i¢in hassas
terazi, pH metre, 1siticili magnetik karistirict ve bir ¢eker ocak kullanilmistir. Hassas
terazi ile baglangi¢ malzemeleri uygun stokiyometrik oranlarda tartilmistir. Isiticili
magnetik karistirict kimyasallarin uygun ¢oziicii igerisinde ¢oziinmesi igin  ortalama
24 saat siiren bir karigtirma islemi gerceklestirilmis ve pH metre ile hazirlanan

¢ozeltilerin asitlik ve bazlik degerleri ol¢tilmiistiir.

YBa,Cu3074 ¢ozeltisi, ¢ozelti A, ¢ozelti B ve ¢ozelti C olarak ii¢ farklhi
sekilde elde edilmistir. Cozelti A icin itriyum asetat, baryum asetat ve bakir asetat;
¢Ozelti B i¢in itriyum nitrat, baryum nitrat ve bakir nitrat; ¢ozelti C igin, itriyum
1zopropoksit, baryum 2-etilhekzaonat ve bakir (II) metoksit organometalik bilesikleri
kullanilmistir. Her ii¢ ¢ozelti i¢inde gerekli kimyasallar Sigma&Aldrich firmasindan
temin edilmistir. YBa;Cu3;O7 bilesigini elde etmek i¢in, Y, Ba ve Cu elementleri

arasinda 1:2:3 stokiyometrik orani kullanilmistir.
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Y, Ba, Cualkoksitler

Oda sicakhdinda trietanolamin
ve glasivel asetik asit ile
cozinme

—

w——  Etanol

— Metanol

Lflagnetic lansting ile 24
b  saat kangtume

Saydard oo oelti

Daldirtra

Kunfma

— 5000
uygulantras

Sekil 3.2. YBa,Cu;0-., ¢ozeltisinin hazirlanig semasi

Sekil 3.2.°de YBa,Cu3O7 ¢Ozeltisinin hazirlanis semas1 goriilmektedir.
Cozeltileri hazirlarken Y, Ba ve Cu alkoksitleri, glasiyel asetik asit (GAA) ve
trietanolamin bazi ile birlikte ayri ayri oda sicakliginda ¢oziilmiis ve ¢ozeltileri
seyreltmek icin etanol ve metanol alkolleri kullanilmistir. Oda sicaklifinda manyetik
karistiric1 ile 24 saat karistirma isleminden sonra agik mavi renkli saydam ¢ozeltiler

elde edilmistir.

3.4. Althklarin Hazirlanmasi

Bu ¢alismada altlik ( substrate ) olarak, nikel, glimiis, bakir ve celik seritler
kullanilmistir. Kaplama yapilmadan 6nce altliklar asetonla temizlenip, sicak hava
puskiirtilerek  kurutulmugtur. Altliklar iizerine herhangi bir ara ylizey

( buffer layer) kaplama yapilmamustir.
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Nikel seritler, 600 derecede birer saat atmosfer ortaminda bekletilerek,

ylzeyde nikel oksit yapinin olugmasi saglanmustir.

3.5. Film Kaplama Islemi

Film kaplama islemi 1000 dereceye kadar 1sinabilen sekil 3.4 deki dik firinda
gergeklestirilmistir. Film kalinlig1 baslica, ¢ozeltinin viskozitesine ve daldirma islemi
sonrasinda geri ¢ekme hizina baghidir. Biitiin filmlerde ortalama 5 cm/dakikalik geri

cekme hiz1 kullanilmistir. Biitiin filmler 15 kez daldirilarak kaplanmastir.

24 saat oda sicakliginda karistiktan sonra elde edilen saydam c¢ozeltiler
kullanilarak daldirma islemi sonucu film kapli numunelere dik firinda 300 ve 500
derecede birer dakika kurutma islemi uygulanmistir. Bu islem filmlerdeki
organiklerin yanmasi i¢in olduk¢a dnemlidir. Sekil 3.3.’de sol-jel daldirma islemi

goriilmektedir.

Scmidk hizla
gekime

| daldirma

R EE

Cozeli

Sekil 3.3. Sol-jel daldirma islemi
3.6. Tavlama Islemi
Tavlama islemi baslangicta amorf yapida olan ince filmlerin kristallesmesi
acisindan gerekli olan bir adimdir. Tavlama sicakligi, siiresi ve ortami filmlerin

yapisini ¢ok yakindan etkilemektedir.

YBCO kapli filmler 850 °C de 2 saat, 875 °C de 1 saat ve 900 °C de 10, 20 ve
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40 dakika olmak tizere toplam bes farkli sekilde tavlandi.Tavlama islemi tiim filmler
icin, su sekilde yapildi: ilk olarak, ince film numunesi, sicaklifi programlanabilir
olan U seklindeki tiip firina yerlestirildi. Firin, oda sicakligindan tavlama sicakligina
1 saat siirede 1sitildi. Hava ortaminda, istenilen sabit tavlama sicaklifinda belli
siirelerle bekletildi. Daha sonra firm, 1 °C / dak. hizla oksijen ortaminda 500 °C ye
kadar sogutuldu. Sicaklik 500 °C’de iken 1 saat sabit sicaklikta, oksijen altinda
bekletildi ve oksijen altinda oda sicakligina 2 °C / dakika’ Ik hizla sogutuldu.

Daldirma islemi sonucu elde edilen numuneler, Sekil 3.4.’deki firinda 850 ile
900 derece arasinda farkli sicakliklarda tavlama islemine tabi tutulmustur. Tim
tavlamalar i¢in oda sicakligindan 850, 875 ve 900 sicakliklara kadar atmosfer
ortaminda 1s1l islem uygulanmis ve oda sicakligina sogutulurken numuneler oksijen

ortaminda tutulmustur.

Sekil 3.4. Tavlama igleminde kullanilan firin
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g1

Tavlama
Sicakl
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Tavlama
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Sekil 3.5. Filmlere uygulanan 900 derecede 10 dakikalik tavlama islemi

Tavlama
Sicakhd
(°cy
[y}
[}
[}
':_:ICI

o &0 0 470

Tavlama
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(dk]

Sekil 3.6. Filmlere uygulanan 900 derecede 20 dakikalik tavlama islemi
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ai

Srcakl
(°c)
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Tavlama
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Tavlarma
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Sekil 3.7. Filmlere uygulanan 900 derecede 40 dakikalik tavlama islemi

gl

Tavlarma
Sicakl
(°c)
m
[}
[}
DD

o B0 /0 470

Tavlama
Sdresi
{dk]

Sekil 3.8. Filmlere uygulanan 875 derecede 1 saatlik tavlama islemi
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g1

Tavlama
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Sekil 3.9. Filmlere uygulanan 850 derecede 1 saatlik tavlama iglemi
3.7. X-Istm1 Kirimmm Ol¢iimleri

Bu ¢alismada iiretilen filmlerin x-1s11 kirmnim analizi, Sekil 3.10.’daki Rigaku
D/Max-IIIC difraktometresinde CuK, (A = 1,5418 A ) 1s1mimi kullanilarak yapildi.
Olgiimler, oda sicakliginda, 20° < 20 < 60° araliginda 0,02° lik adimlarla yapildi.

Sekil 3.10. Bilgisayar kontrollii Rigaku D/Max-IIIC difraktometresi
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3.8. Elektriksel Diren¢ Olciimleri

Kaplama yapilip, tavlama islemi gerceklestirildikten sonra hazirlanan
numunelerin elektriksel direnglerinin  sicakliga baghi olarak davraniglarini

incelemeden Once biitiin numunelere giimiis pasta ile dort adet kontak yapilmistir.

Elektriksel diren¢ Olctimleri, standart dort nokta yontemiyle Sekil 3.11°deki

diizenege gore gerceklestirilmistir.

— [ 1—
R=s
+
Vs
|
gimiis
|' vn -~ kontak
] p
] &J HJ 0" /
II numune

Sekil 3.11. Dort nokta yontemi

Devreden gegen akim Ohm kanunundan,

1= VR, 3.1)

ile hesaplanir. Burada V; standart direncin uglar1 arasindaki gerilim, Ry ise standart

direnctir. Numunenin direnci ise

R, =V,/I (3.2)

formiilii ile hesaplanir.

Diren¢ oOlgtimleri Sekil 3.12.°deki bilgisayar kontrollii kriyostat ile
gergeklestirilmistir.
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Sekil 3.12. Bilgisayar kontrollii kriyostat

10 Kelvin sicakliga kadar soguyabilen Sekil 3.12°deki kriyostat, sicaklik
kontrolciisii, bilgisayar, giic kaynagi ve vakum pompasi olmak iizere toplam dort
diizenekten olugmaktadir. Kapali sistem olan bu kriyostatda, sogutma islemine
gecilmeden Once numunenin bulundugu kapali sistemin havasi vakum pompasi ile
bosaltilir. Vakum igsleminden sonra helyum sogutma sistemi ¢aligtirilir ve numunenin
bulundugu ortam dakikada 1 Kelvin sicaklikla sogumaya baslar. Sogutma islemi
baglatildiktan sonra diger sistemler agilir ve bilgisayara bagli olarak direng 6lgme

programi baglatilir. Bu islem her bir numune i¢in yaklasik 4 saat siirmektedir.
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

4.1. Giris

Siiperiletken ince filmlerde istenen en 6nemli 6zellikler, yiiksek kritik sicaklik,
yiiksek kritik akim yogunlugu, diisiik yilizey direnci ve en Onemlisi de yiizey

diizglinligtidiir. Bu 6zelliklere sahip filmlerin tliretilmesi i¢in ¢ok ¢alisiimaktadir.

Bu tez calismasinda sol-jel yontemiyle nikel, bakir, giimiis, ¢elik ve nikel oksit
altliklar lizerine kaplanan filmlerin x-1g1n1 kirinim analizi ve sicaklik-direng iligkileri

incelenmistir ve elde edilen sonuglar literatiirle karsilastirilmistir.

4.2.0ptimum Tavlama Sicakhiginin Belirlenmesi

YBCO kapli filmler 850 °C de 2 saat, 875 °C de 1 saat ve 900 °C de 10, 20
ve 40 dakika olmak lizere toplam bes farkli sekilde tavlandi. Tavlama islemleri
sadece ¢Ozelti A, ¢ozelti B ve ¢ozelti C ile hazirlanan nikel oksit altlik {izerine kaplh
filmlerde gergeklestirilmistir. Giimiis iizerine kapl filmler, tavlama islemine
gecildiginde 600 dereceden itibaren deformasyona ugramislar ve alttasa diifuz
etmislerdir. Bu yiizden bu tiir filmlerde tavlama islemi gerceklestirilememis ve
diger dl¢limler alinmamugtir. Bakir kapli filmlerde ise bakirin sicakliga bagl olarak
cok cabuk oksitlenmesi ile birlikte filmlerde olusan oksitlenme ve deformasyon

nedeniyle bu tiir altliklarda da YBCO filmler hazirlanamamustir.

Alttas olarak kullanilan paslanmaz ¢eliklerde ise yiiksek sicakliklara kadar
tavlama islemi gergeklestirilebilindigi halde yine YBa,Cu3O74 filmler elde
edilememistir. Tavlama isleminden sonra ¢elik iizerine kaplanmis filmlerin
elektriksel direngleri ortalama 50 Mega Ohm gibi ¢ok yiiksek bir deger ¢cikmustir.
Gergekte YBCO filmler oda sicakliginda metalik davranig gosterdikleri igin
elektriksel direncleri birkag Ohm mertebesindedir.
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Bununla birlikte nikel oksit iizerine kapli filmlerin tavlama isleminden sonra
oda sicakliginda basit¢e multimetre ile yapilan direng Slgiimleri sonuglarina gore
850 ile 875 °C de tavlanan filmlerin birkag kOhm mertebesinde oldugu
goriilmistlir. 900 derecede tavlanan filmlerin ise daha diisiik direng gostermeleri
nedeni ile sadece bu sicaklikta hazirlanan numunelerin x-1sinlar1 ve sicaklik-direng

Olctimleri gerceklestirilmistir.
4.3. X-151nlar1 Analizi Sonug¢lar:

Sol-jel yontemiyle hazirlanan ¢ozelti A, ¢ozelti B ve ¢ozelti C ile kaplanan
numuneler arasinda YBCO filmlere ait pikler sadece ¢ozelti C ile hazirlanan ve

nikel oksit lizerine kaplanan filmlerde goriilmiistiir. Nikel oksit tabakas1 ve kaplama

islemi gerceklestirilmeden 6nce nikel seritlerin x-1sinlar1 alinmastir.

300

B (2007
250 S

200 A

150

Siddet

100

I:I T T T T T T T
20 25 30 34 40 45 a0 85 il

2 Teta

Sekil 4.1. Nikel seritlere ait x-15101 grafigi
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Sekil 4.1., Nikel seritlerin kaplanmadan 6nce ¢ekilmis x-1sinlar1 grafigini

gostermektedir.

340

300 4 B (2007

N (200
250 + MO (111 1(200)

200 ~

Siddet

150 ~

100

I:I 1 T T T T T T T
20 25 30 34 40 45 a0 85 il

2 Teta

Sekil 4.2. Nikel oksit seritlere ait x-151n1 grafigi
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Sekil 4.2., nikel seritlerin 600 derecede 1 saat atmosfer altinda bekletilmesi ile

olusan nikel oksit tabakasina ait x-1sinlar1  grafigini = gostermektedir.

250
i (2000

Hio (1113 N1 200

200 +

150 S

TBCO(103)

Siddet

100

40 45 a0 55 5]
2 Teta

Sekil 4.3. Cozelti A ile hazirlanan filmlerin x-1s1inlar1 grafigi

Baglangi¢c malzemesi olarak asetatli kimyasallarin kullanildig1 ¢6zelti A’ ya ait

x-1s1nlar1 sonuclari sekil 4.3.” de verilmistir.

Bu grafige gére YBCO filmlere ait sadece ( 103 ) piki goriilmektedir. Diger
pikler ise nikel ve nikel oksit pikleridir. Bu ¢6zelti ile hazirlanan filmlerde, YBCO
malzemesine ait bagka pikler goriilmemektedir, buradan da YBCO filmlerin heniiz

kristallesmedigi anlasilmaktadir.

38



4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA Ferhat ASLAN

250 IO (2007
1
Hi0 £1113
200 4
Hi(200)
150
o
=l
=
i
100 +
YECO (103
S0 4
I:l T T T T T T T T 1
20 25 a0 35 4an 45 a0 55 G0

2 Teta

Sekil 4.4. Cozelti B ile hazirlanan filmlerin x-1s1nlar1 grafigi

Sekil 4.4 de, baslangic malzemesi olarak nitrath kimyasallarin kullanildig:
¢ozelti B ile hazirlanan filmlerin x-1s1nlar1 sonuglarina bakildiginda, sekil 4.3.” deki
benzer bir durum goriilmektedir. Yine YBCO’ de ait kiigiik siddetli bir pik

goriilmektedir ve diger pikler heniiz olusmamugtir.
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Sekil 4.5. Cozelti C ile hazirlanan 900 °C de 10 dakika bekletilen filmlerin x-1sinlar1 grafigi

Sekil 4.5. deki, Itriyum izopropoksit, baryum 2-etilhekzaonat ve bakir (II)
metoksit organometalik bilesiklerin kullanildigi ¢6zelti C ile hazirlanan filmlere ait
x-1s1nlart grafigine bakildiginda ise, (103) piki disinda YBCO filmlere ait bagka

piklerinde olustugu goriilmektedir.
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Sekild.6. Cozelti C ile hazirlanan 900 °C de 40 dakika bekletilen filmlerin x-1gmnlar1 grafigi

Cozelti C ile hazirlanip, 900 derecede 40 dakika bekletilen numunelere ait x-
isinlant grafigine bakildiginda pik siddetlerinde artma oldugu goriilmektedir. Bu
durum tavlama sicakliginin ve siiresinin filmlerin kristal yapilari lizerinde ne kadar

cok etkili oldugunu gdstermektedir.

4.4. Direnc Olciimleri Sonuclar

Diren¢ oOl¢tiimleri Sekil 3.12.” de ki kapali kriyostat ile gerceklestirildi.
Kullanilan kriyostatin vakum alinma probleminden dolay1 biitiin l¢timler 30 ile 45
kelvin sicakliklarina kadar gerceklestirildi. Bu sicakliklarin altina kadar sogutma
islemi gerceklestirilemedi.

Direng oOlgtimleri sonuglarina gore sadece ¢ozelti C ile hazirlanan filmlerde
kritik sicaklik (Ty) gozlenmistir. Daha once belirtmis oldugumuz gibi nikel oksit
disindaki diger altliklar {lizerine kaplanan filmlerin tavlama islemlerinde olusan
problemlerden ve oda sicakligindaki ¢ok yiiksek diren¢lerinden dolayr bu tiir

numunelerin diisiik sicaklikta diren¢lerine bakilmamustir.
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Sekil 4.7. Cozelti A ile nikel oksit iizerine kapli filmlerin direng 6l¢iimleri sonuglari

Tiimii asetath kimyasallarla hazirlanmis ¢6zelti A ile nikel oksit {izerine kapl
filmlerin sicaklik-direng iliskilerine bakildiginda filmlerin yari iletken davranig
gosterdikleri goriilmektedir. Bu durum ¢ozelti olustuktan sonra itriyum, baryum ve
bakir elementlerinin stokiyometrik oranlari ile ilgilidir. Gergekte olmasi gereken
1:2:3 oram1 tam olusmadigindan filmler yariletken gibi farkli bir yapida

olusmuslardir.
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Sekil 4.8. Cozelti B ile nikel oksit {izerine kapli filmlerin direng dlglimleri sonuglart

Timi nitrath kimyasallarla hazirlanmis ¢ozelti B ile nikel oksit {izerine kaph
filmlerin sicaklik-direng iliskilerine bakildiginda ise filmlerin ¢dzelti A ile
hazirlanan filmlerde oldugu gibi  yine yariletken davrams gosterdikleri

gorilmektedir.
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Sekil 4.9. Cozelti C ile nikel oksit {izerine kapli 900 derecede 10 dakika bekletilmis filmlerin
sicaklik-direng iligkisi

Cozelti C ile nikel oksit iizerine kapli 900 derecede 10 dakika bekletilmis
filmlerin sicaklik-direng iliskilerine bakildiginda direncin birka¢ Ohm mertebesinde
oldugu goriilmektedir. Bu filmlerde 65 Kelvin de direncte ani diislis gézlenmistir.
65 Kelvin’e kadar olan sicaklik bolgesinde filmler yariiletken 6zellik
gostermektedirler. 65 ile 48 Kelvin arasinda direncte belli bir diislis ger¢eklesmistir.
Fakat direnc sifir olmamistir. Bu durum kristal yapinin heniiz tam olusmamasindan

ve yapi icerisindeki oksijen eksikliklerinden kaynaklanabilir.
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Sekil 4.10. Cozelti C ile nikel oksit tizerine kapli 900 derecede 20 dakika bekletilmis filmlerin
sicaklik-direng iligkisi

Cozelti C ile nikel oksit iizerine kapli 900 derecede 20 dakika bekletilmis
filmlerin sicaklik-direng iligkilerine bakildiginda ise direncin yine birka¢ Ohm
mertebesinde oldugu goriilmektedir. Ayrica 900 derecede 10 dakika tavlanmis
numunelerin  sicaklik-direng iliskileri ile karsilastirildiginda direngte diisiis
gozlenmistir. Yine yariiletkenlik 6zellik mevcuttur fakat bu ozellikte de belli bir
azalma goriilmektedir. Bu filmlerde 71 Kelvin de direngte ani diislis gézlenmistir.
71 ile 36 Kelvin arasinda direngte belli bir diisiis gergeklesmistir. Fakat direng yine

sifir olmamustir.
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Sekil 4.11. Cozelti C ile nikel oksit iizerine kapli 900 derecede 40 dakika bekletilmis filmlerin

sicaklik-direnc iligkisi

Tavlama stiresi 40 dakikaya cikarildiginda, 76 Kelvin de ani diisiis gbzlenmis
ve 70 Kelvin de filmler siiperiletkenlik faza ge¢mislerdir. Sekilde gorildigi gibi

numuneler geg¢is sicakligina kadar metalik davranis sergilemektedirler.
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5. SONUCLAR ve ONERILER

5.1. Sonuglar

Bu tez galismasinda sol-jel yontemiyle YBCO filmler iiretilmistir. Uretilen

filmlerin, x-iginlar1 analizi g¢aligmalart ve diisiik sicaklikta elektriksel direng

Olctimleri gergeklestirilmistir. Genel olarak bir siliperiletken numune hazirlanirken,

oncelikle kullanilan malzemelerin ¢ok saf olmasina (%99, 9999) dikkat edilmelidir;

tartt1 islemi c¢ok duyarli ve c¢ok dikkatli bir sekilde yapilmalidir. Kullanilan

malzemeler neme kars1 duyarli ise kapali bir kapta muhafaza edilmelidir.

Bu ¢alismalar ve elde edilen sonuglar 1s181nda,

Baslangic malzemesi olarak asetatlh ve nitrath ©6n baslaticilar
kullanildiginda elde edilen filmlerin siiperiletken Ozellikte olmadigi
gozlenmistir. Buradan da goriilmektedir ki bu yontemle c¢ozelti
hazirlarken baslangic malzemesine dikkat etmek gerekir.  Uygun
kimyasallar kullanilmadig1 taktirde istenilen stokiyometrik oran elde
edilemeyebilir ve yariiletken gibi beklenmeyen fazlar olusabilir. Sol-jel
yonteminde baglangi¢ malzemesi se¢imi olduk¢a onemlidir ( Mutlu ve
ark. 2002).

Bakir, glimiis ve celik gibi diger altliklar iizerine kaplanan filmlerde
stiperiletken filmler elde edilememistir. Bakir sicaklik arttik¢a hizli bir
sekilde oksitlenmektedir ve belli bir sicakliktan sonra oksijen bakirin i¢
bolgelerine niifuz ederek yapisini tamamen bozmaktadir. Giimiis de 600
derece gibi bir sicakliga gelindiginde biiziilmelere ugramaktadir ve
filmlerin bozulmasina neden olmaktadir. Paslanmaz ¢eliklerde ise 900
derece gibi yiiksek sicakliklarda tavlama islemi gerceklestirilebilindigi
halde yine YBCO filmler iiretilememistir. Bu durum literatiirdeki daha
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onceki ¢alismalarla uyumludur. Narumi ve arkadaslar1 1990 yilinda celik
iizerine herhangi bir ara ylizey (buffer layer) kullanilmadan kaplamis
olduklart YBCO filmlerin siiperiletken 6zellik gostermedigini ve elektriksel
direnclerinin oldukga yiiksek oldugunu gozlemislerdir. Bu durum celigin
kristal yapisi ile ilgilidir. YBCO filmlerin iiretilmesinde allttas olarak
kullanilan malzemelerin o6rgii paremetreleri olduk¢a Onemlidir. Bununla
birlikte nikel, YBCO filmler i¢in oldukca iyi bir alttastir. Cilinkii Orgii
paremetreleri ile birlikte genlesme katsayilar1 gibi bir ¢ok fiziksel 6zellikleri

bu tiir filmler i¢in uygunluk gostermektedir.

Cozelti C ile hazirlanan ve nikel oksit lizerine kaplanan filmlerin 900
derecedeki tavlama siireleri arttikca oda sicakligindaki elektriksel
direnclerinin diistiigii goriilmistiir. 900 derecede 10 dakika siire ile tavlanan
filmlerin direncleri 65 Kelvin de aniden diismiistiir, fakat diren¢ 48 Kelvin e
kadar sogutma iglemine ragmen sifir olmamustir. 900 derecede 20 dakika siire
ile tavlanan filmlerin direngleri ise 71 Kelvin de aniden dismiistir ve 36
Kelvin e kadar diren¢ diismeye devam ettigi halde sifir olmamstir. Yine 900
derecede 40 dakika siire ile tavlanan filmlerin direncleri 76 Kelvin de aniden
diismiistiir ve direng 70 Kelvin de sifir olmus ve siiperiletken faza gegilmistir.
Buradan da goriildiigii gibi tavlama siiresi arttikga numunelerin yapilart daha
diizenli hale gelmekte ve aniden diisiis sicaklig1 artmaktadir. YBCO filmlerin
siiperiletkenlige gecis sicakliklar1 ortalama 92 Kelvin dir. Bizim elde
ettigimiz sonuglara gore YBCO filmler 70 Kelvin de siiperiletken
olmaktadirlar. Bu durum literatiir ile pek uyumlu degildir. Bunun nedeni
sayfa 21 de belirtilen YBCO filmlerin kritik sicakliklarinin oksijene bagl
olarak degismeye ugramalarindan olabilir. Oksijen eksikligi kritik sicakligi

cok yakindan etkilemektedir (Beyres, Shaw, 1989).

Cozelti A ve ¢ozelti B ile hazirlanan numunelerin x-1sinlar1 sonuglarina
bakildiginda YBCO filmlerin kristal yapilarinin olusmadigi goriilmektedir.
Bununla birlikte ¢6zelti C ile hazirlanan filmlerin x-1smnlar1  analizi
sonuglarina gére YBCO filmlerin kristal yapilarmin olustugu goriilmektedir.

Ayrica tavlama stiresi arttik¢a pik siddetlerinin artisi ile kristal yapimnin daha
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iyi hale geldigi goriilmektedir. Tavlama sicakligi ve siiresi malzemelerin

amorf yapidan kristal yapiya gegisi agisindan olduk¢a 6nemli bir etkendir.

Tiim bunlarla birlikte ¢ozelti hazirlarken kullanilan cihazlarin hassasiyeti ve
baslangic malzemelerin saflik dereceleri olduk¢a Onemlidir. Kullanilan
terazilerin diizglin ¢alismamasi ve yanlis 6lgmesi sonucunda yine istenilen
1:2:3 stokiyometrik orant elde edilemeyebilir. Ayrica diisiik saflikli
kimyasallarin kullanilmasimnin da bu orana etkisinin olacagi goz ardi

edilmemelidir.

5.2. Oneriler

Yaklagik 1 yil siiren deneysel ¢alismalarimiz dogrultusunda elde ettigimiz

sonuclar ve deneyimler géz onilinde bulundurularak bu konu ile ilgili gelecekteki

caligmalarla ilgili sunacagimiz dnerileri kisaca su basliklarla siralayabiliriz:

1.

Daha farkli kimyasallar denenerek ¢ozelti C disinda baska uyun ¢ozeltiler
hazirlanabilir.

Bakir gibi altliklarin oksijen ortamindan etkilenmelerinden dolay1, bu tiir
altlik tizerine kapli filmler atmosfer ortami disinda, argon veya azot gazi
gibi farkli ortamlarda tavlanabilir. Bu sekilde bakirin oksitlenmesi

Onlenebilir.

. Paslanmaz ¢elik de, daha Once belirttigimiz gibi Orgii paremetrelerinin

YBCO filmler i¢in uygunluk gostermemesi nedeniyle bu tiir filmlerde
basartya ulagilmamustir. Paslanmaz celik iizerine YBCO’ ya uygun ara
katman ( buffer layer ) dedigimiz ince filmler kaplanabilir. Bu sekilde
tiretilen altlik iizerine YBCO filmler denenebilir.

Bu calismada kullanilan nikel seritlere sadece 600 derecede oksitlenme
islemi uygulanmistir. Nikel seritlere, kaplama yapilmadan once argon gazi
altinda 1000 derece gibi yiiksek sicakliklarda tekrar kristallesme
gerceklesmesi ve pik siddetlerinin artmasi icin 1sil islem uygulanabilir.
Yiiksek sicaklikta argon gazinda bekletilen ve kristal yapisi daha diizenli

hale gecen nikel seritler, istege bagl olarak yine 500-600 °C gibi daha
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diisiik sicakliklarda oksitlenebilir veya ara katman olarak cesitli ince filmler

kaplanabilir.
5. YBa,Cu307.4 malzemesi uygun stokiyometrik oran kullanilarak farkli toprak

metalleri ile katkilandirilabilir ve bu katkilandirmanin kritik sicakliga ve

diger fiziksel davraniglara etkisi incelenebilir.
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OZET

Bu ¢aligmada, siiperiletken bilesik YBa,Cu;07,’nun kristal yapi, direng 6zellikleri incelendi. Bu yolla
elde edilen filmler homojen yapidadirlar. YBa,Cu;07 filmler itrium, baryum ve bakir organometalik
bilesikler kullanilarak elde edilen farkli ¢ozeltilerle elde edildi. YBa,Cu;O-., siiperiletken filmler,
bakir, glimiis, ¢elik, nikel ve nikel oksit alttaslar iizerine sol-jel yontemiyle kaplandi.
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SUMMARY

In this work, crystal structure, and resistivity properties of superconducting compound YBa,Cu;07
were examined. The films produced in this manner were homogeneous. YBa,Cu;07, films were
prepared using solutions of various Y, Ba, and Cu precursor organometallic compounds. YBa,Cu;07.4
superconductor films were fabricated on Ni, Ag, Stainles steel, Cu and NiO substrates by the sol-gel
method using metal alkoxides.
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