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OZET

Yiksek Lisans Tezi

LUTESYUM (Lu) KATKILANMIS Bi-2212 SUPERILETKENIN VICKERS
MIKROSERTLIK OLCUMLERI VE BAZI FiZIKSEL OZELLIKLERININ
INCELENMESI

Ozlem YILDIZ

Kastamonu Universitesi
Fen Bilimleri Enstitlisi
Fizik Anabilim Dali

Danmigman: Yrd. Dog. Dr. Ozgiir OZTURK

Lu katkili Bi,Sr,CaLu,Cu,Og siiperiletken numuneleri, katihal tepkime yontemi kullanilarak x=0.0,
0.1, 0.3, 0.5, 0.7 ve 1.0 olacak sekilde katkilandi. Ardindan dikdortgen seklinde kesilen numuneler
840°C’ de 50 saat tavlandi. Firmimn hem 1sitma, hem de sogutma orami sirastyla 5°C/dak. ve 3°C/dak.
olarak ayarlandi. Karsilagtirma yapabilmek i¢in, katkisiz numune de ayni 1sil islem kosullarinda
hazirlandi. Hazirlanan numuneler X-iginlart kirinimi (XRD), taramali elektron mikroskobu (SEM),
enerji dagilim spektrometresi (EDS), 6zdireng (p-T) ve mikrosertlik (H,) dlgimleri ile karakterize
edildi. XRD o6l¢iimlerinden, 6rgii parametreleri ve fazlari belirlendi. Numunelerin mikroyap1 ve yiizey
yapist i¢cin SEM, element bilesim analizleri i¢in EDS o6lgiimleri yapildi. Ayrica, dc o6zdireng
Ol¢iimlerinden numunelerin  gegis  sicakliklart  (T.) belirlendi. Numunelerin mekaniksel
karakteristikleri oda sicakliginda farkli yiiklerde (0.25-3N) yapilan mikrosertlik Olciimleriyle
belirlendi. Bu dl¢iimlerin sonuglarina gére Lu katkisinin artmasiyla c 6rgii parametresi ve Bi-2212 fazi
azaldi. SEM ve EDS olciimleri sirasiyla, Lu katkisiyla yiizey yapisinin ve tanecikler arasindaki
baglantinin kétiilestigini ve Lu atomlarmin agirlikli olarak Sr ve kiigiik bir kisminin da Ca atomlariyla
yerdegistirerek kristal yap igine girdigini gosterdi. Lu katkisiyla, T.°™ degerlerinin 99.5' den 93K'e
diistiigii gozlendi. Numunelerin mikrosertlik degerleri yiikke bagli olarak hesaplandi ve bu deger Lu
katkisiyla artti. Bunun yaninda, farkli modeller kullanilarak numunelerin yiikten bagimsiz
mikrosertlik, elastik modiilii, gerilme ve kirilma dayanimi degerleri hesaplandi. Deneysel mikrosertlik
sonuglar1 Meyer yasasi, elastik/plastik deformasyon (EPD), orantili numune direnci (PSR), modifiye
edilmis orantili numune direnci (MPSR) ve Hays-Kendall (HK) yaklagimi kullanilarak analiz edildi.
Sonug olarak, yukarida bahsettigimiz modelleri numunelere uyguladigimizda, Hays-Kendall (HK)
yaklasimi bizim numunelerimizin g¢entici boyut etkisini (CBE) agiklayan en iyi model olarak tespit
edildi.

Bu tezde, Lu katkismim Bi-2212 siiperiletkeninin mikroyapi, siiperiletkenlik ve mekanik 6zellikleri
iizerinde meydana getirdigi degisimler ve bunlarin olasi sebepleri detayli olarak tartisildi.

2012, sayfa 100

Anahtar Kelimeler: Bi-2212, Lu katkisi, Mekanik 6zellikler, ISE, Vickers mikrosertlik, XRD,
SEM, EDS.



ABSTRACT

M. Sc. Thesis

VICKERS MICROHARDNESS MEASUREMENTS AND INVESTIGATION OF SOME
PHYSICAL PROPERTIES OF LUTETIUM (Lu) DOPED Bi-2212 SUPERCONDUCTOR

Ozlem YILDIZ

Kastamonu University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Chemical Engineering

Supervisor: Assist. Prof. Dr. Ozgiir OZTURK

Lutetium (Lu) added Bi,Sr,CalLu,Cu,0g superconducting samples, with x=0.0, 0.1, 0.3, 0.5, 0.7 and
1.0 were prepared by solid state reaction method on a form of rectangular bar, annealed at 840°C for
50 hours. Both the heating and cooling rates of the furnace were adjusted to be 5°C/min and 3° C/min
respectively.. To comparison, undoped sample was prepared in the same annealing conditions. The
prepared samples were characterized using X-ray powder diffraction (XRD), scanning electron
microscope (SEM), energy dispersive spectroscopy (EDS), resistivity measurements (p-T) and
microhardness measurements (H,). The volume fraction and lattice parameters were determined from
the XRD measurements. The microstructure, surface morphology and element composition analyses
of the samples were carried out by SEM and EDS measurements, respectively. Moreover, Zero
resistivity transition temperatures (7.) of the samples were estimated from the dc resistivity
measurements. Mechanical characterizations of the samples were determined from the room
temperature microhardness measurements at different loads (0.25—3N). According to results of these
measurements; lattice parameter ¢ and volume fraction of Bi-2212 phase decreased with increasing Lu
content. SEM measurements show that the surface morphology and grain connectivity were obtained
to degrade with increasing Lu content. The EDS results reveal that the elements used for the
preparation of samples distribute homogeneously and the Lu atoms enter into the crystal structure by
replacing Sr and small partly Ca atoms. It is found that 7.”** values were obtained to decrease from
99.5K to 93K with increasing the Lu addition. The microhardness values of the samples were found to
be load dependent. The load dependent microhardness values of the samples increased with increasing
Lu addition. In addition we calculated the load independent microhardness, elastic modulus, yield
strength, and fracture toughness of the samples using the different models. The experimental
microhardness results were analyzed using Meyer’s law, elastic/plastic deformation model (EPD),
proportional specimen resistance model (PSR), modified proportional specimen resistance model
(MPSR) and Hays-Kendall approach (HK). As a result, when all the above mentioned models are
applied to the samples, HK approach best explains the indentation size effect (ISE) behavior of our
samples.

In this thesis, the possible reasons for the obtained degradation in microstructural, superconducting
and mechanical properties were also discussed in detail.

2012, pages 100

Keywords: Bi-2212, Lu-doping, Mechanical properties, ISE, Vickers microhardness, XRD, SEM,
EDS.
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SIMGELER VE KISALTMALAR

Simgeler

a, b, c: Orgii parametreleri

B: Manyetik alan

Bi: Bizmut

Ca: Kalsiyum

Cu: Bakir

D: Tanecik boyutu

E: Elastik modiilii

F: Yik

H,: manyetik alan siddeti

He: Kritik manyetik alan

H.i: Alt kritik alan

He: Ust kritik alan

H,: Vickers mikrosertlik

Hepp: Elastik/plastik deformasyon sertligi
Huk: Hays-Kendall sertligi

Hwmpsr: Degistirilmis orantili numune direnci sertligi
Hpsr: Orantili numune direnci sertligi
K,c: Kirilma dayanimi

LRC: Lineerlikten sapma katsayisi
Lu: Lutesyum

n: Meyer ussi

O: Oksijen

p: Yiik tastyic1 konsanrasyonu

Sr: Stronsiyum

T.: Kritik sicaklik

p: Ozdirenc

Y: Gerilme

Kisaltmalar

BCS: Bardeen, Cooper, Schrieffer

XRD: X-151n1 kirmimi

SEM: Taramali elektron mikroskobu

EDS: Enerji dagilim spektrometresi

CBE: Centici boyut etkisi

TCBE: Ters ¢entici boyut etkisi

ISE: Centici boyut etkisi (Indendation Size Effect)

RISE: Ters centici boyut etkisi (Reverse Indendation Size Effect)
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1. KURAMSAL TEMELLER
1.1 Giris

Stiperiletkenlik, belirli maddelerin dogru akimi higbir direncle karsilagmaksizin
kayipsiz iletebilmek icin asir1 diisiikk sicakliklara sogutulduklarinda gosterdikleri
ozellikleridir. Bagka bir deyisle sicaklig1 belirli bir degerin altina diistiriildiigii zaman
dogru akim ile elektriksel direncleri sifir olan malzemelere siiperiletken malzemeler

denir.

Stiperiletkenlikle ilgili ilk caligmalar 1908 yilinda Hollandali Fizik¢i H. Kammerling
Onnes’ m kaynama sicakligt 4./8 K olan helyumu sivilagtrmas: ile basladi.
Metallerin elektriksel direnglerinin bu diisiik sicaklik bdlgelerindeki degisimi ilk kez
Onnes tarafindan incelendi. Onnes ve yardimcilar1 ilk olarak platini incelediler ve
Ozdirencinin numunenin saflik derecesine bagli oldugunu buldular. Bu ¢aligmadan ii¢
yil sonra 1911°de Onnes o zamana kadar en saf olarak bilinen civanin direncini 6lgtii
ve direncin 0 K’ de sifira gitmesini beklerken yaklasik 4./8 K civarinda keskin bir
sekilde sifira diistiigiinii ve bu sicaklik altinda hep sifir direng gosterdigini kesfetti
(Sekil 1.1). Onnes bu yeni olayi, kusursuz iletkenlik anlaminda “siiperiletkenlik”
olarak adlandirmistir. Bu ¢alismadan yaklasik bir yil sonra Onnes yeterince yiiksek
magnetik alan uygulanmasi durumunda, siiperiletkenligin yok oldugunu kesfetti.
Helyumu sivilastirmasinin yami sira maddelerin diisiik sicaklik 6zellikleri iizerine
yaptig1 ¢alismalar Onnes’ a 1913 yilinda Nobel Fizik Odiiliinii kazandirmistir (Zan
2006).

Meissner ve R. Ochsenfeld tarafindan 1933 yilinda magnetik alan igindeki bir
siiperiletkenin kritik gecis sicakligma (7,.) kadar sogutuldugunda magnetik alan
cizgilerinin siliperiletkenin disina itildigini gozlemlediler. Magnetik alanin bu sekilde
disarlanmasina “Meissner olayr” admni verdiler. Bu olayda, bir siiperiletkenin i¢inde
magnetik alanmn sifir oldugunu (B=0) gordiiller. Magnetik alanin diglanmasi,
perdeleme akimlari ile olur ki bu akimlar uygulanan magnetik alana esit ve zit yonde
alan olusturacak sekilde siiperiletken ylizeyinde akan elektrik akimindan dolay1
meydana gelirler. Meissner etkisinin en iy1 gosterimi levitasyon durumundaki kalict

miknatis deneyidir.
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Sekil 1.1 Saf Hg’ de direncin sicaklikla degisimi

C.J. Gorter ve H.B.G. Casimir, 1934 yilinda siiper akisgkan Helyum modelini
siiperiletkenlige uygulamis ve serbest enerjiyi iki akiskan modeline gore
yazmiglardir. Bu iki akiskan modeli, gecis sicakligmin altindaki bir siiperiletkende
biri normal elektronlardan digeri de siiperelektronlardan olusan iki akiskan varmis
gibi goriiniir. Iki akiskan modeli siiperiletkenler iizerinde yapilan 6z 1s1 ve benzer
Olglimlerinin sonuglarima dayanan termodinamik verilerden yola ¢ikarak ortaya

atilmistir (Rose-Innes, Rhoderick 1980).

V.L. Ginzburg ve L.D. Landau, sicakliga baglh niifuz etme derinliginin yani sira
sicakliga bagimli es uyum uzunlugunu teorik olarak elde etmislerdir. GL parametresi

olarak bilinen bu iki uzunluk arasmdaki oran,

K= A& (1.1)

seklinde ifade edilir. Bu esitlikten faydalanarak siiperiletkenin tipini belirlemek
miimkiindiir. Burada x<<1 oldugunda, siiperiletken, pozitif yilizey enerjisine sahiptir

ve L. tip siiperiletkenlik olusur. k>>1 oldugunda ise siiperiletken, negatif ylizey



enerjisine sahiptir ve II. tip siiperiletkenlik meydana gelir (Rose-Innes, Rhoderick

1980).

1950’ de yapilan deneylerle, ayni elementin farkl izotoplarindan olugsmus kristalin
kritik sicakligmin, izotopik kiitleye bagl oldugunu ag¢ikladigi zaman, siiperiletkenlik

olayimda orgii titresiminin oynadig1 6nemli rol kanitlanmis oldu.

M, katinmn ortalama izotopik kiitlesi olup, MY/2T, = sabit ile verilen bu bagimliliga
“izotop etkisi” denir. Bu bagint1, orgii titresimleri olmadiginda (M—oo oldugunda)

kritik sicakligin sifira gidecegini gostermektedir (Asikuzun 2010).

Stiperiletkenligin kuantum teorisinin temeli 1957° de Bardeen, Cooper ve Schrieffer’
in (BCS) makalelerinde aciklandi. BCS teorisi olarak bilinen bu teorinin temeli, iki
elektron arasinda “Cooper Ciftleri” olarak bilinen bagh bir ciftin olusmasidir.
Kunzler ve arkadaslari, Nb;Sn alasim tellerinin /00 kG’ a yaklasan magnetik alan
degerlerinde, ¢ok siddetli siiper akimlar tasidigini ve gecis sicakliginin /8 K
oldugunu buldular. Bu gozlem, siiperiletken miknatis yapiminin ticari olarak

gelismesine sebep oldu.

Stiperiletkenligin iki temel 6zelligi vardir. Bunlardan birincisi, elektrik akimina kars1
olusan direncin tamamiyla sifirlanmasi; ikincisi ise, belki daha az belirgin olmakla
birlikte, bir siiperiletkenin i¢ine magnetik akiin niifuz edememesi, yani materyalin
icinin biitlin magnetik kuvvetlerden korunmasidir. Magnetik alanin disarlandig:
sicaklik, numunenin hig elektrik direnci gostermedigi sicaklikla aynidir (Rose-Innes,

Rhoderick 1980).

1.2 Meissner Olay1

Stiperiletkenligin bulunusundan itibaren 22 yil boyunca, magnetik alanm bir
stiperiletken tizerindeki etkisinin Sekil 1.2 de gosterildigi gibi oldugu kabul edildi.
1933 te Meissner ve Ochso, magnetik alan igerisinde, gecis sicakliginin altia kadar
sogutulan bir kalay-kursun numunenin disindaki aki dagilimini dlgtiiler. Sekil 1.2b’

deki beklenen olayn gergekte meydana gelmedigini buldular.
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Sekil 1.2 Miikkemmel bir iletkenin magnetik davranisi

Numunenin gecis sicakliginda icteki biitiin akiy1r yok edip, magnetik alan ic¢inde
sogutmalarma ragmen Sekil 1.2¢” de oldugu gibi, kendiliginden miikemmel
diyamagnetik oldugunu buldular. Bu deney; siiperiletkenlerin, miikemmel iletken bir
metalden daha fazla bir sey oldugunu ilk gdsteren deneydir. Sadece direngsiz bir
metalin sahip olacagindan fazla olarak bir 6zellige sahiptirler yani: “siiperiletken
halde bir metal kendi igerisinde hi¢cbir magnetik akiin varligina miisaade edemez”.

Bu siiperiletken bir metal i¢erisinde her zaman magnetik alan sifirdir.

B=0 (1.2)

Halbuki sadece direngsiz bir metal igerisinde duruma gore aki yogunlugu hem
mevcut olabilir, hem de olmayabilir. Zay1f bir magnetik alan i¢inde bir siiperiletken
sogutulunca, gecis sicakliginda ylizeyde kalic1 akimlar artar ve igeride aki
yogunlugunu yok edecek sekilde dolanir, sogutulduktan sonra magnetik alan tatbik
edildiginde de durum aynidir. Bu olay, yani uygulanan bir magnetik alan i¢inde bile,
bir siiperiletkenin i¢inde bir aki yogunlugunun bulunmamasi “Meissner olayr” olarak

adlandirilir.



1.3 Miikemmel Diamanyetizma

Diamanyetizma, uygulanan magnetik alana ters yonde miknatislanma gosteren zayif
bir manyetizmadwr. Bu miknatislanmanm temeli, dis bir magnetik alan
uygulandiginda magnetik olarak indiiklenen elektronlarin c¢ekirdek etrafindaki
yoriingesel hareketidir. Lenz kanunundan da bilindigi {izere indiiklenen akim dis
magnetik alandaki de§ismelere zit bir magnetik aki iretir. Sonugta, uygulanan alana
zit ve esit yonde bir magnetik alan olusturulmus olur. Siiperiletken maddelerde bu

sekilde bir olay s6z konusudur.
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Sekil 1.3 Siiperiletken 6zellik gosteren maddenin magnetik alani disarlamasi

Sekil 1.3° den de goriildiigii gibi siiperiletken maddeye disaridan bir magnetik alan
uygulandiginda, disaridan gelen alanmn kendi i¢ine girmesine izin vermez. Bir
magnetik alan uygulandiginda, i¢inde net aki yogunlugu bulunmayan bu maddenin

“miikemmel diamanyetizma” 6zelligi gosterdigi sdylenebilir.
1.4 Siiperiletkenlerin Ozellikleri

Stiperiletkenlik periyodik cetveldeki birgcok metalde, alasimlarda, ara metal
bilesiklerde ve katkili yariiletkenlerde olusmaktadir. Malzemelerin siiperiletken

olabilmesi i¢in gerekli iki temel 6zellik vardir (Asikuzun 2010).
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* Madde igerisindeki elektrik akimi, madde yapisini olusturan iyon orgiileriyle
carpismasi sonucu engellenir. Iste bu olay, maddenin elektrik akimma karsi
gosterdigi direnci olusturur. Ayni madde bir siiperiletken durumuna
getirildiginde, maddeyi olusturan bu 1iyon oOrgiisii, elektrik akimimni

engellemek yerine, ona destek olur. Bu nedenle direng sifira iner.

«» Siiperiletkenler, yakinlarinda bulunan bir magnetik alami disarilar. Yani
miknatis, kritik sicakligin altindaki bir siiperiletkeni, sanki karsisinda ters

kutuplu bir miknatis varmisgasina iter.
1.4.1 Kiritik sicakhk

Bir kisim element, alasim ve bilesiklerin direng¢ ve magnetik Ol¢limlerindeki ani
degisimlere karsilik gelen sicaklik, kritik sicaklik olup siiperiletkenlikle ilgili temel
ozelliklerden biridir. Siiperiletken malzeme, bu sicaklik degerinin altina kadar

sogutuldugunda malzemede direncin birdenbire sifira gittigi goriiliir (Sekil 1.4).

Suiperiletken olmayan
metal

Ozdireng

Siiperiletken

0K L.
Sicaklik

Sekil 1.4 Siiperiletken ve Stiperiletken olmayan iki malzeme i¢in direncin
sicaklikla degisimi



1.4.2 Sifir direnc ozelligi

Bir siiperiletken malzeme, ge¢is sicakliginin hemen altinda sifir direng ve miikemmel
diyamagnetik 6zellik gosterir. Bazi maddeler sifir direng gostererek kritik akimini
kayipsiz iletilebilir fakat miikemmel diyamagnetik davranis gosteremedikleri i¢in
bunlar siiperiletken olarak adlandirilamazlar. Bu tiir malzemelere “miikemmel

iletken” denir.

Normal metallerden akim gecirildiginde sacilma etkisi ile kayiplar olacaktir. Eger
siiperiletken olmayan bir metalin kristal yapisinda yap1 bozukluklari, safsizlik ve
1s1sal olarak elektronlarmm dogal hareketliligi yoksa tlizerinden akim gegirildiginde

sifir direng gosterebilir.

Stiperiletkenlerin tizerinden akim gecirildiginde sifir direng gdosterme 6zelligi sadece
dogru akim uygulandiginda gecerlidir. Alternatif akim uygulandiginda kayiplar

meydana gelmektedir. Bir iletkenin 6zdirenci;

Po = ps + p; (1.3)

ile verilir. Burada p; iletim elektronlarmin isisal uyarilmalar (fonon) ile olusan
ozdirenci, p; 1se safsizliklardan kaynaklanan Ozdirenctir. p; sicakligin bir
fonksiyonudur, p; ise safsizliklardan kaynaklandigi i¢in sicaklikla degismez.
Iletkenlerdeki direncin sicakliga bagli olarak azalmasi esitlik (1.3) ile agiklanabilir.
Bu durum Sekil 1.5 de gosterilmistir. Burada p, yiiksek sicakliklarda, 7' ile lineer
olarak azalir. Diisiik sicakliklarda ise, sabit degere ulasir ve 7=0" da p; sabit degerini
alir. Bu sabit degere “kalict direng” denir ve p; degeri saf olmayan iletkenlerde ¢ok

biiytik, saf iletkenlerde ise ¢ok kiiciiktiir.



Saf olmayan metal

Direng (ohm)

Po
Saf metal

Sicaklik (K)
Sekil 1.5 Bir iletkenin 6zdirenci ile siiperiletkenin 6zdirencinin sicakliga bagl

degisimi
Alternatif akim (ac) uygulandiginda meydana gelen kayiplar, “iki akigkan modeli” ile
aciklanmaktadir. Oncelikle, siiperiletken malzeme gegis sicakligma ulasirken biitiin
elektronlar normal elektronlardir ve sacgilma etkisi ile kayiplar olur. Malzeme
sogutulup gecis sicakliginin altina ulastiginda yani siiperiletken oldugunda,
elektronlar iki farkli tipe dontigiir. Bunlar normal elektronlar ve siiper elektronlar

olarak adlandirilirlar.

Stiper elektronlar hi¢bir dirence maruz kalmaksizin malzeme icerisinden gegebilir.
0 K sicakligina dogru inildikge normal elektronlar siiper elektronlara doniismeye
devam eder ve 0 K’ de biitiin elektronlar artik siiper elektronlara doniismiis olur. Eger
sicaklik arttirilirsa siiper elektronlar normal elektronlara doniismeye baslar ve kritik

sicakligin lizerinde siiper elektronlarin hepsi normale doner.
1.5 Siiperiletkenlerde Akimin Tasinmasi

Metallerde akim iletim elektronlar1 tarafinda tasmirken siiperiletkenlerde Cooper
giftleri tarafindan tasmnmaktadir. Metallerde akim tasinirken iletim elektronlari
direngle karsilasir. Direng, iletim elektronlarinin sagilmasi sonucu momentumlarinin
degisim ile olusur. Siiperiletkenlerde ise direng sifirdir. Cooper ¢iftindeki iki elektron

birbirlerini sa¢ilmaya ugratirlar ancak bu sagilma tek tek elektronlarin momentumlari



degisse de ciftin toplam momentumu sabit kalir. Siiperiletkenlerdeki c¢iftleri
olusturan elektronlar birbirlerini siirekli olarak sagilmaya ugratmalarina ragmen
ciftin toplam momentumu degismedigi i¢in bir diren¢ olusmaz ve bdylece akimda
kaylp olmayacagi icin akim de§ismez. Akimm degismesi i¢in ¢iftin toplam
momentumunun degismesi gerekir. Ciftin toplam momentumunu degistirmek i¢in
cifte disaridan enerji verilmelidir. Bu enerji Cooper ciftindeki elektronlarin ayrigmasi
icin gerekli olan enerjidir. Bu enerjiyi elektron ¢iftine veren bir akim yogunlugu
vardir, bu akim yogunluguna kritik akim yogunlugu denir. Kritik akim
yogunlugunun degeri iizerindeki akim yogunluklarinda Cooper c¢iftleri pargaciklara
ayrilir ve bu parcaciklar normal elektron gibi davranirlar; uyarilabilirler, sagilabilirler
ve akim tasiyabilirlerse diren¢ olusturulabilir. Siiperiletkenlikten sorumlu olan
Cooper ciftleri kritik sicakligin altindaki sicakliklarda olusur iistiindeki sicakliklarda

ise ayrisarak dirence neden olur (Kilig 2008).
1.5.1 Yiizey akimlar

Bir siiperiletkenin kendi icerisinde hi¢bir aki yogunlugunun bulunmasma miisaade
etmemesinin, onun boyunca akan elektrik akimlari tizerinde 6nemli bir etkisi vardir.
Akimlar stiperiletken metal bir cisim i¢cinden gecemezler ancak yiizeyinden akarlar.
Ni¢in bdyle oldugunu anlamak i¢in, bir metalin herhangi bir noktasinda magnetik aki
ile akim yogunlugu arasindaki iliski Maxwell denklemi yardimiyla soyle verilir

(Rose-Innes, Rhoderick 1980).
(VxB) = rotB = uoJ (1.4)

Eger materyal siiperiletken ise, i¢inde B sifirdir ve boylece igeride rotB’ de sifir olur.
Maxwell denkleminden goriildiigli lizere, B’ nin sifir olmasmin sonucu olarak
siiperiletkenin icinde J akim yogunlugu da sifir olmalhdir. Tabi ki B ’nin
stiperiletkenin disinda sifir olmasi i¢in hicbir sebep yoktur. Sayet siiperiletkende bir

akim varsa, bu metalin i¢inden degil ylizeyinden akar.
1.6 Kritik Magnetik Alan

Bir metal siiperiletken durumda kalacaksa, siiper elektronlarm momentumu belli bir

degerin altinda kalmak zorundadir. Bu sebepten, bir metalin herhangi bir bolgesinde
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tasmabilecek direngsiz akim yogunlugunda bir sinir vardir. Buna metalin “kritik akim
yogunlugu” dersek, bu kritik akim yogunlugu hem bir dis kaynaktan numune
boyunca gegilirken tagima akimlarina, hem de numuneyi dis magnetik alanlardan

perdeleyen perdeleme akimlarina uygulanir (Rose-Innes, Rhoderick 1980).

Bir siiperiletkenin miikemmel diyamagnetikligi uygulanan bir magnetik alan iginde
icerideki akiy1r yok edecek sekilde, direngsiz yiizey akimlarinin meydana gelecek
dolanmasi ile artar. Eger uygulanan magnetik alanmn siddeti arttirilirsa, mitkemmel
diyamagnetikligi siirdiirebilmek i¢cin perdeleme akimlar1 da artmak zorundadir.
Uygulanan magnetik alanin siddeti yeterince arttirilirsa, perdeleme akimlarinin
yogunlugu kritik akim yogunluguna ulasir ve metal siiperiletkenligini kaybeder.
Perdeleme akimlar1 durur ve uygulanan alandan ileri gelen aki artik iceride yok
edilemez. Bu yiizden eger metal siiperiletken halde kalacaksa uygulanabilecek
magnetik alan siddetinde bir smirlama vardir. Siiperiletkenligin, yeterince kuvvetli
bir magnetik alanla bu yok olusu bir siiperiletkenin en 6nemli 6zelliklerinden biridir

(Rose-Innes, Rhoderick 1980).

1.7 L. Tip Siiperiletkenler

Saf metaller, /. tip siiperiletken 6zellik ve Meissner etkisi gosterir.

1. Tip

H, Normal

Magnetik alan

Stuperiletken

Sicaklik

Sekil 1.6 /. tip sliperiletkenlerde magnetik alanin sicaklikla degisimi
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D1s magnetik alan (/) altindaki bir siiperiletkenin kritik sicakligi, 7, magnetik alan
artikca azalmaktadir. Magnetik alan, H. kritik alan degerini astiginda, siiperiletkenlik
ortadan kalkar ve s6z konusu madde sanki direnci olan normal bir iletken gibi
davranir. Kritik magnetik alanin sicaklikla degisimi,

H(n) = H[1 - ()] (1.9

Tc

seklinde ifade edilir. Esitlik (1.5)” de ve sekil (1.6)” da goriildiigii gibi, kritik alanin
degeri 7=0 K’ de maksimumdur. Herhangi bir 7 sicakliginda, uygulanan alan, H,. (7)
degerinden biliyiikk oldugunda malzeme siiperiletkenlikten normal hale gecis

yapmaktadir.

1. tip siiperiletkenler {izerinden gegebilecek sliper akim, kritik alanin degeri ile

sinirlandirilmaktadir.

s |1\/I

Sekil 1.7 [. tip siiperiletkende miknatislanmanin uygulanan magnetik alanla
degisimi

Sekil 1.7, I. tip siiperiletken Ornegin magnetik alandaki davramigi verilmistir.

Uygulanan magnetik alan, kritik magnetik alan degerinin altinda ise Meissner etkisi
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ile uygulanan dig alani disarilar. Eger uygulanan dis alan, kritik magnetik alan (H)
degerinden fazla ise siiperiletkenlik bozulur ve yapi normal duruma gecer (Cavdar

2004).
1.8 11. Tip Siiperiletkenler

1950’ 11 yillarda /1. tip stiperiletkenler kesfedilmistir. Bu siiperiletken maddelerin iki
kritik magnetik alan altindaki davranislar1 Sekil 1.8 de gosterildigi gibidir.

I Tip

Normal

Karigik durum

Siiperiletken

Magnetik alan

Sicaklik T.

Sekil 1.8 /1. Tip stiperiletkenlerde magnetik alanin sicakliga bagl degisimi
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Sekil 1.9 /]. Tip siiperiletkenlerde miknatislanmanin magnetik alanla degisimi

Uygulanan alan, alt kritik alan (H.;) alan degerinden kiiciik ise Meissner etkisi
gozlemlenir, alan degeri st kritik alan (#.,) degerinden daha biiyiik ise numunenin

stiperiletkenlik 6zelligi kaybolur.

D1s magnetik alan H, H.,<H<H.,, degerinde uygulanirsa siiperiletken “karisik hal”
veya ‘“vorteks hal” diye adlandirilan durumda bulunur. Bu karisik durumda,
stiiperiletken, miikemmel diamagnet 6zelligini ve malzemenin hacmi i¢erisine girmis
sinirli ak1 dinamiklerini sergileyemez. Karisik bolge, Sekil 1.8” de goriildigl gibi en
biiyiik degerine 0 K sicakliginda ulasir. Karisik halde madde sifir dirence sahip
olabilir ve aki kismen niifuz edebilir. Uygulanan alan kritik alan1 gegtiginde, girdapl
bolgeler normal kisimlardan olusan fitiller seklinde olur. Uygulanan alanin siddeti
arttirildiginda fitil sayist artar ve {ist kritik alan degerine ulasildiginda, siiperiletken
numune normal hale gecer. Sekil 1.9” da /1. Tip siiperiletkenlerde miknatislanmanin
magnetik alanla degisimi verilmektedir (Cavdar 2004). Sizma derinligi daha biiyiik
olan /I. tip siiperiletkenlerde bu durum girdaplara ve siiperiletken normal gecisinde

negatif ara yiizey enerjisine neden olmaktadir (Zan 20006).
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1.9 Niifuz Etme Derinligi

Stiperiletken bir numuneye magnetik alan uygulandig1r zaman, i¢indeki akiyr yok
etmek i¢in dolanan perdeleme akimlar1 bu ylizey tabakalar1 i¢cinde akmak zorundadir.
Bu yiizden, aki yogunlugu metalin smirlarinda birden bire sifira diismez fakat
perdeleme akimlarmin aktig1 kalinlik i¢inde azalarak yok olur. Bu sebepten, i¢inde
akimlarin aktig1 derinlige “niifuz etme derinligi” denir. Ciinkii bu derinlikte tatbik
edilen magnetik alanin akismin niifuz ettigi goriiliir. Boylece siiperiletkenlerin
miikemmel diyamagnetikliginden s6z etmememize ragmen, aslinda magnetik akinin
cok kiiclik bir niifuz etmesi vardir. Aki1 yogunlugu Sekil 1.10° da goriildiigii gibi
ylizeyden uzaklarda hizla yok olur.

Niifuz etme derinligi, A ile gosterilir ve uygulanan magnetik alanla iliskisi
B, = Bye /% (1.6)
esitligi ile ifade edilir. Verilen esitlige gore, uygulanan magnetik akmin

yogunlugunun madde i¢inde A mesafesine kadar degismeden sabit kalip sonra birden

sifira distiigii gortiliir.

i
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Sekil 1.10 Uygulanan magnetik alanin bir siiperiletken i¢ine girisi (Zan 2006)
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A' nin tipik degeri 10-100 nm’ dir. Asagida farkli elementlere ait niifuz etme

derinlikleri gdsterilmistir.

Cizelge 1.1 Bazi elementlere ait niifuz etme derinlikleri

Element A0) A
Al 500
Cd 1300
Hg 380-450
In 640
Nb 470
Pb 390
Sn 510

Niifuz etme derinliginin sabit bir degeri yoktur. Sicaklikla farkli degerler alir.
Metalden metale de§isen Ay karakteristik degere sahiptir. Sicaklik ile niifuz etme
derinliginin degisimi,

AT) = 2, [1 _ (1)2]1/2 (1.7)

Tc
seklinde ifade edilir.

Niifuz etme derinligi, diisiik sicakliklarda hemen hemen sicakliktan bagimsiz olup,
sicaklik 7.’ ye dogru yaklastik¢a sonsuza dogru ulasacagi goriilebilmektedir ve 7=T,
durumunda uygulanan magnetik alanin malzemeye kayipsiz olarak girebilecegi

anlamina gelir (Zan 2006).
1.10 Es Uyum Uzunlugu

London niifuz derinligi Ar, siiperiletkenin karakteristik bir uzunlugudur. Bundan
bagimsiz diger bir biiyliklik ise es uyum uzunlugudur. Es uyum uzunlugu
siiperiletken icinde konuma bagli bir magnetik alan oldugunda elektron
yogunlugunun yaklasik sabit kaldig1 uzunluktur (Kittel 1986). Es uyum uzunlugu ile

ilgili ¢esitli tanimlar vardir.
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» Es uyum uzunlugu, Cooper ¢iftindeki elektronlarin bir arada bulunabilecegi
uzunluk olarak diisiiniilebilir.

< Es uyum uzunlugu, iizerinde siiperiletkenligin yaratilabildigi veya yok
edilebildigi en kii¢lik boyut olarak diistiniilebilir.

« Es uyum uzunlugu, normal ve siiperiletken fazlar arasindaki bir ara seviyenin
minimum genisliginin bir 6l¢listidiir.

« Es uyum uzunlugu bir metalin normal durumda elektronlarinin ortalama

serbest yolunun uzunlugunun bir 6lgiisiidiir. Ortalama serbest yolu biiytik

olan bir metalin siiperiletken durumda es uyum uzunlugu da biyik

olabilmektedir. Oyleyse es uyum uzunlugu metalin saf olup olmamasmna

baghdir. Metaldeki safsizliklar ve kusurlar, normal durumda elektronlarin

ortalama serbest yolunu azaltarak niifuz derinligini arttirrken es uyum

uzunlugunu azaltmaktadirlar (A ve & ters orantilidir). Siiperiletken

malzemenin es uyum uzunlugu ne kadar biiyiikse malzeme o kadar iyi bir

stiperiletken olarak tanimlanir (Zan 2006).

1.11 BCS Teorisi

Stiperiletkenligin kesfinden beri yapilmis hemen hemen biitiin baglica gdzlemleri
aciklayan ve siiperiletkenligin 6zlinii veren BCS teorisi 1957 yilinda John Bardeen,
Leon N. Cooper ve J.robert Schrieffer tarafindan yaymlanmistir (Rose-Innes,

Rhoderick 1980).

BCS teorisinin temel diisiincesi, elektron ciftlerinin orgii ile etkileserek Cooper
ciftlerini olusturmasi ve olusan ¢iftlerin momentum uzayinda birbirlerine gore ters
yonde ve ayni bliyiikliikte momentuma sahip olmasidir. Diisiik sicakliklarda biitiin
Cooper ciftleri aynt kuantum durumunda hareket ettikleri i¢in sliper akimi
olustururlar. Teorinin 6nemli noktalarindan biri de, fermi yiizeyinin sonsuz kiigiik
cekici bir kuvvet icin kararsiz olmasi ve bu cekici kuvvetin kaynaginda fonon
etkilesmesinin olmasidir. Bu durumda sistemin kinetik enerjisi artar fakat potansiyel
enerji daha fazla azalacagi i¢in sistemin toplam enerjisi azalir. Ciftlenen elektronlar

ayni biiyiikliikte fakat zit yonde momentuma sahip olurlar ve sistemdeki toplam
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momentum da korunur. Bu sonug siiperiletkenler i¢in beklenen bir sonuctur (Zan

20006).
BCS teorisinin ana hatlar1 sunlardir.

+¢ Elektronlar arasindaki c¢ekici bir etkilesme, uyarilmis durumlardan bir aralik
enerjisi ile ayrilmig bir taban durumuna yol acar. Kritik alan, 1sisal 6zellikler ve
elektromagnetik 6zelliklerin biiyiik bir boliimii bu enerji araliginin birer sonucudurlar

(Ozel baz1 durumlarda enerji aralig1 olmadan da siiperiletkenlik olusabilir.

¢ Elektron-orgii-elektron etkilesmesi gozlenen biiyiikliikte bir enerji araligina yol
acar. Bu dolayl etkilesme bir elektronun Orgiiyle etkilesip onu deforme etkisi ve
ikinci bir elektronun bu 6rgii deformasyonunu goriip enerjisini azaltacak sekilde
durumunu yeniden diizenlemesiyle olur. Buna gore, iki elektron 6rgii deformasyonu

aracilig ile etkilesirler.

¢ Niifuz etme derinligi ve es uyum uzunlugu BCS teorisinin dogal sonuglar1 olarak
ortaya ¢ikarlar. London denklemi uzayda yavas degisen magnetik alanlar i¢in elde
edilir. Buna bagl olarak, siiperiletkenligin en temel olay1 olan Meissner etkisi dogal

bir sekilde elde edilir.

+» Bir element veya alasim igin gegis sicakligi temelde su iki biiyiiklige baglhidir:
1) Bir spin durumu i¢in Fermi ylizeyindeki D(eF) elektron yoriingeleri yogunlugu;
2) Elektron-orgii etkilesmesi U ki bu, elektrik 6zdirencinden hesaplanabilir, ¢iinki
oda sicakliginda 6zdireng elektron-fonon etkilesmesinin bir dl¢iisiidiir. U D(eF)<<I

icin BCS teorisinin dngordiigi kritik sicaklik

T, = 1.140exp[—1/UD(eF)] (1.8)
olup, & Debye sicakligi ve U ¢ekici bir etkilesmedir. Bu baginti1 mertebe olarak
deneysel verilere uyar. Burada goriiniirde bir celiski vardwr. Oda sicakliginda

ozdiren¢ ne kadar biiyiikse U’ da o kadar biiylik olur ve bu metal sogutuldugunda

metalin siiperiletken olma olasilig1 daha biiytik olur.
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«» Siiperiletken bir halka i¢indeki magnetik aki kuantumlanmis olur ve buna neden
olan etkin yiik degeri e degil 2¢’ dir. BCS taban durumu elektron ¢iftleri tarafindan
olusturdugu icin 2e ¢ift yiikii teorinin bir sonucudur (Kittel 1986).

1.12 Bi-Sr-Ca-Cu-O bilesiklerinin kristal yapisi

Bizmut igeren ilk siiperiletken 7987 yilinda Mitchell ve arkadaslari tarafindan
BiSrCuO sisteminin kesfi ile baslamistir (T.=20 K). Bu kesiften sonra Maeda ve
arkadaslar1 bu sisteme Ca ilave ederek gecis sicakligmi yaklasik olarak 20 K’ den
110 K ’ne yiikseltmiglerdir. Nadir toprak elementi igermeyen bu sistemin genel

formiili Bi»Sr>Ca,.;Cu, Oz, 140lup n=1, 2 ve 3 olmak iizere ii¢ ayr1 kimyasal bilesige

sahiptirler.
n=I Bi,Sr:CuOg (2201) bilesigi
n=2 Bi;Sr;CaCu;05 (2212) bilesigi
n=3 BizSFgCClzCu3010 (2223) bilesigi

Bilesiklerdeki Cu-O diizlemlerinin sayisini # belirler. Bu sistemlerde siiperiletkenlik
gecis sicakligmm Cu-O tabakalarmin artmasi ile yiikseldigi bilinmektedir. Bu
bilesiklerin siiperiletkenlik gecis sicakliklari, 7., iki boyutlu CuQ, diizlemlerinin
sayisina baghdir. CuO, ve Ca diizlemlerinin sayisi hari¢c olmak iizere tiim bu

siiperiletken bilesikler yapisal olarak aynidir (Ozkurt 2007).

BSCCO sistemlerinin genel yapisal karakteristiklerinden biri de, tek faz olarak elde
edilmelerinin zor olmasidir. Ayrica, siiperiletkenlerin sonu¢ stokiyometrelerinin
baslangi¢ stokiyometrelerinden olduke¢a farkli olabilmeleridir. Goriilen bu karisik faz
ozelligi, BSCCO sistemlerini bozuk ve karmasik yapili bir hale getirmektedir.
Mikroyapida bile goriilen bu bozukluk ve karisik faz 6zelligi bu sistemlerin biitiin
ozelliklerini (kritik sicaklik, kritik akim yogunlugu v.b) etkilemektedir (Ozkurt
2007).
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1.12.1 Bi;Sr,CuQg bilesiginin kristal yapisi

Ca icermeyen Bi:Sr:Cu:O sisteminde siiperiletkenlik ilk defa gegis sicakligi 20 K
olan Bi»Sr,CuQOs bilesiginde bulundu (Mitchell, 1981). Bi>SrCuOs bilesigi,
Bi, SroCay1Cu, O34 genel serisinde n=1 degerine gore olusmus yariiletken faz veya

(2201) faz1 olarak da adlandirilan bir bilesiktir.

(2201) bilesigini olusturan kristalin birim hiicresinde bir CuO,, ki SrO ve iki Bi;O;
diizlemi vardir. CuO; diizlemi, iki SrO diizlemi ile iki Bi,O; tabakasi arasinda yer
almaktadir. Bu katmanlarin istif sirasi, [(B10O),-SrO-CuO,-SrO-(BiO),] seklindedir
(Sekil 1.11). Bu bilesiklerde bir Cu atomu, alt1 komsu oksijen atomu ile kare tabanli

oktohedral yap1 olusturur.

Yapilan x-1s1nlar1 kirinimi desenleri sonucunda, bu fazin karakterize pikleri 260=7.1 0
(002) ve 20=21.6" (006) agilarndan goriilen piklerdir. (2201) fazinin a=b=>5.37 4 ve
c=24.5 A birim hiicre boyutlarina sahip hacim merkezli tetragonal oldugu ileri

siiriilmektedir (Micheal vd. 1987).

Sekil 1.11 Bi-2201 bilesiginin kristal yapis1 (Kilig 2008)
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1.12.2 Bi;Sr,CaCu,Os bilesiginin kristal yapisi

Bi)Sr,CaCu,0s bilesigi, BixSroCa,.1Cu,O2,+4 genel serisinde n=2 degerine gore
olusmus yariiletken faz veya (2212) fazi1 olarak da adlandirilan bir bilesiktir. Maeda
ve arkadaslar1 (Maeda, 1988), (2201) fazina (Ca) ilave ederek (2212) fazini
olusturdular. Bu fazin kritik sicakligin1 85 K olarak buldular.

Sekil 1.12 Bi-2212 bilesiginin kristal yapis1 (Kilig 2008)

Bi)Sr;CaCu,0s bilesigini olusturan kristalin  birim hiicresinde, 2207 bilesigini
olusturan diizlemlere ek olarak, SrO diizlemlerinin arasma yerlesmis bir CaCuO,
tabakas1 yer almaktadir. Yapisal olarak iki CuQ; diizlemi, oksijen atomu icermeyen
bir Ca tarafindan ikiye ayrilmaktadir. Bu katmanlarm istif siras1 [(B1O),-SrO-CuO;-
Ca-CuO;-SrO-(Bi0O);] seklindedir (Sekil 1.12). Bu bilesikteki Cu atomlarmim her

biri, bes komsu oksijen atomu ile kare piramit seklinde bir bag yapmaktadir.

Yapilan x-1isinlar1 kirinim desenleri caligmalari sonucunda, bu fazin karakterize
pikleri 20=5.7 4 (002), 260=23.1 4 (008) ve 20=27.4 A (115) agilarinda goriilen
piklerdir. Bu bilesigin 6rgii parametreleri a=b=5.40 A ve ¢=30.7 A olarak
verilmektedir. Kristal simetrinin, ortorombik ya da sdzde tetragonal oldugu ileri

stiriilmektedir (Hervieu vd. 1988).
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1.12.3 Bi;Sr,Ca;Cuz0yy bilesiginin kristal yapisi

Bi,)Sr,Ca,CuszOy bilesigi, BirSr:Ca,.;Cu,Oz,+4 genel serisinde n=3 degerine gore
olusmus yariiletken faz veya (2223) fazi olarak da adlandirilan bir bilesiktir. Bu
bilesigin siiperiletkenlige gecis sicakligi 770 K olarak gozlenmistir.

Sekil 1.13 Bi-2223 bilesiginin kristal yapis1 (Kilig 2008)

En yiiksek kritik degerine sahip bu bilesikte, (227/2) fazinin kristal yapisindaki
diizlemlere ilave bir CaCuO, katmani vardir. Boylece, SrO katmanlar1 arasinda
sandviglesen lic tane CuQ, diizlemleri vardir. Bu CuQO, diizlemlerinin her biri,
digerinden oksijen icermeyen bir Ca diizlemi ile ayrilmistir. Bu katmalarin istif siras1
[(BiO),-SrO-Cu0,-Ca-Cu0,-Ca-Cu0,-SrO-(BiO),] seklindedir (Sekil 1.13). (2223)
bilesigi iki farkli Cu atomu igeren diizlemlere sahiptir. Merkezde bulunan Cu
atomlar1 dort komsu oksijen atomu ile birleserek iki boyutlu kare orgii seklinde
koordine olurken, asagi ve yukaridaki Cu atomlar1 bes komsu oksijen atomlariyla

kare tabanli piramitsel yapida koordine olmuslardir.

Yapilan x-1gmlart kirmimi desenleri ¢alismalar1 sonucunda, bu fazin karakterize
pikleri 20=4.7 4 (002), 26=23.9 4 (0010), 260=28.8 A (0012) ve 20=33.8 A (0016)
acilarinda goriilen pikleridir. (2223) fazinmn 6rgii parametreleri a=b=5.396 A ve
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¢=37.18 4 olarak verilmektedir. Kristal simetrinin, yaklasik olarak tetragonal oldugu

ileri stiriilmektedir (Zhu vd. 1989).

1.13 Lantanitler

Seryumdan (Z=358) liitesyuma (Z=71) kadar olan elementlere “i¢ gecis elementleri”
denir. Bu elementlerde 4f orbitalleri dolar. Biitlin bu elementlere, lantana ¢ok
benzediklerinden, “lantanitler”, “lantanoidler” ya da “nadir toprak elementleri”
(toprak alkali metallere nazaran az bulundugundan) denir. Bu metaller sunlardir:
Seryum (Ce), Praseodim (Pr), Neodimyum (Nd), Pometyum (Pm), Samaryum (Sm),
Europyum (Eu), Gadolinyum (Gd), Terbiyum (7b), Disprosyum (Dy), Holmiyum
(Ho), Erbiyum (Er), Tulyum (Tm) Iterbiyum (Yb) ve Lutesyum (Lu) (Sekil 1.14,
Cizelge 1.2). Nadir toprak elementleri, az bulunmalar1 nedeniyle, tek baslarina yap1
malzemesi olarak kullanilmazlar ama cesitli alasimlara kii¢iik miktarlarda katilirlar.
Bu elementlerin sertlik dereceleri ve erime sicakliklar1 oldukca yiiksektir (Petrucci

2005).
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Sekil 1.14 Periyodik cetvel
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Nadir toprak elementlerinin bazilar1 degisik sicakliklarda ferromagnetik,
antiferromagnetik ve paramagnetik 6zellikler gosterebilirler. Ornegin; holmiyum 20
K’ nin altinda ferromagnetik, 20 K ile /33 K arasinda antiferromagnetik ve /33 K’
nin ilizerinde de paramagnetik 6zellik gosterir. Bu ve buna benzer Ozelliklerinden

dolay1 nadir toprak elementleri elektronik sanayinde de kullanilir.

Cizelge 1.2 Lantanitlere ait baz1 6zellikler

Elementin | Sembolii | Atom Erime Kristal Atom
adi Numarasi| noktasi yapist Yaricapt
Seryum Ce 58 795°C Kiip 185 pm
Praseodim Pr 59 935°C | Hekzagonal 185 pm
Neodimyum Nd 60 1024°C | Hekzagonal 185 pm
Prometyum Pm 61 1042°C | Hekzagonal 185 pm
Samaryum Sm 62 1072°C  [Rombohedrall 185 pm
Evropiyum Eu 63 826 C Hacim 185 pm
merkezli
Gadolinyum Gd 64 1313°C | Hekzagonal 180 pm
Terbiyum Tb 65 1356'C | Hekzagonal 175 pm
Disprozyum Dy 66 1407°C | Hekzagonal 175 pm
Holmiyum Ho 67 1461°C | Hekzagonal 175 pm
Erbiyum Er 68 1529°C | Hekzagonal 175 pm
Talyum Tm 69 1545°C | Hekzagonal 175 pm
Iterbiyum Yb 70 824°C Yiizey 175 pm
merkezli
Lutesyum Lu 71 1672°C | Hekzagonal 175 pm

Nadir toprak elementlerinin en Onemli ortak O6zellikleri, elektron degisiminin
yalnizca 4f orbitaline elektron katilimiyla gerceklesmesidir. Ozellikle +3 degerlikli
hallerinde, birbirlerine  ¢ok  benzeyen oOzellikler gosterirler.  Kuvvetli

elektropozitiftirler. Cogunun iyon hallerinin karakteristik renkleri vardir.
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1.13.1 Lutesyum

Lutesyum metali ilk kez 1907 yilinda Georges Urbain ve Baron Carol Auer von
Welsbach tarafindan kesfedilmistir. Lutesyum; atom numaras: 7/, atom agirligi
174.967 olan, iterbiyumun c¢oziismesi ile olusan, renksiz tuzlar veren, heniiz

uygulama alani1 olmayan ¢ok ender bir elementtir.

Lutesyum +3 degerlikli korozyona dayanikli, gilimiisiimsii beyaz renktedir.
Lantanitler i¢inde en kii¢lik atomik yaricapia ve en yiiksek erime sicakligina sahiptir

(1652 °C). Saf halde bulmak oldukga zordur. Bundan dolay1 Lu,03;

4Lu+30; — 2Luy0;
sekilde bulunur.

Son /15 yil i¢cinde Lutesyum oksit birgok arastrmacinin ilgisini ¢ekmistir. Bundan
dolay1 bu basit oksit monokristal toz, ince film, sinterlenmis seramikler ve tek kristal

gibi ¢esitli sekillerde incelenmistir (Sezer 2010).
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2. KAYNAK OZETLERIi

Bu ¢alismada Lu katkili Bi — 2212 siiperiletkeninin elektriksel ve mekaniksel
ozellikleri detayli olarak incelenmis ve elde edilen sonuclar tez kapsaminda
sunulmustur. Bu kisimda, calismamizin literatiirle uyum icerisinde oldugunu
gostermek i¢in benzer c¢aligmalar yapan bazi gruplarm bu ¢alismalarna yer

verilmistir.

Sarun ve arkadaslan (Structural and transport properties of the (Bij¢Pby.s)

(Sry4Luy) Ca; 1Cuz10s+5 superconductor):

Bi-2212 siiperiletkenine Lu katkilayarak (x=0.0, 0.025, 0.05, 0.075, 0.1, 0.125, 0.150,
0.175, 0.200 ve 0.225) faz olusumu, mikroyapi, elektriksel ve mekaniksel
ozelliklerini analiz etmislerdir. S#™ iyonlarmn yerine Lu™ iyonlarmm ge¢mesiyle
yapmin hole konsantrasyonunda bir azalma goézlemlemislerdir. Lu katkisiyla c-
eksenin uzunlugunda bir azalma, kritik sicaklik (7;) ve kritik akim yogunlugunda (J;)
ise onemli Olglide artma gormiislerdir. Diisiik Lu katkisinda Cu-O, tabakalari
arasindaki Josephson baglantisinda artis gormiislerdir. Elektriksel ve stiperiletkenlik
ozelliklerindeki degisimin yapmin homojen olmamas: ile iliskilendirmislerdir. Bi-
2212 siiperiletkenine Lu katkisindan dolay1 tasiyici yiik konsantrasyonu degistigini
gozlemlemislerdir ( Sarun vd. 2010).

Vinu ve arkadaslarn (Microstructure and transport properties of Bi; ¢PbgsSr,.

xLuxCa; 1Cu,,10s+5 superconductor):

Lu katkili Bi-2212 siiperiletkeninin elektriksel ve mekaniksel 6zelliklerini arastirmak
icin x=0.0-0.15 arasinda katkilama yapmislardir. Mikroyapi, hole konsantrasyonu,
kritik sicaklik ve kritik akim yogunlugunda 6nemli degisimler gozlemislerdir. SEM
analizinde Lu katkisi ile gozenekliligin arttigini1 goézlemlemislerdir. XRD analizinde
herhangi bir ikincil faza rastlanmadigini bildirmislerdir. Saf numune i¢in 7.=80.7 K,

Lu katkili numune i¢in 7,°"“=95.8 K oldugunu belirtmislerdir (Vinu vd. 2010).
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Vinu ve arkadaslar1 (Analysis of thermo-magnetic fluctuations in Bi; ¢PbsSr;.

xLuxCa; 1Cuz,10s+5 (0.000<x<0.125) superconductor:

Bi; sPbo 5S> Lu,Ca; ;Cu; 05 siiperiletkeninin - akit  ¢ivileme  (flux-pinning)
ozellikleri, magnetik alan ve sicakliga bagli aktivasyon enerjisi ve camin gecis
sicaklig1 tizerine Lu katkisinin etkisini arastirmislardir. Kritik sicaklik degerinin en
yiiksek degerinin x=0./25 numunesine ait oldugunu ve katki arttikca 7.” nin de
arttigin bildirmislerdir. Flux-pinning analizi ile bu numunelerin aktivasyon enerjisi
[Uo(B) ve Uy(B,T)] degerinde de 6nemli 6l¢iide bir artis gozlemlemislerdir (Vinu vd.
2009c).

Liu ve arkadaslan (Effect of post heat treatment on microstructure and

mechanical properties of Lu-doped a-SiAIONs):

Lu-0-SiAION’ nin mekanik 6zellikleri ve a-Si4AION taneciklerinin morfolojisi, asir1
Lu,0; katkisinin ve sicaklik davramigmin faz yapisina etkisini arastirmiglardir. o-
SiAION taneciklerinin ince uzun formulasyonunun Lu>O; bilesimini kolaylastirdigini
gozlemlemislerdir. Lu»O; katkisinin artmasiyla, dayaniklilik ve kuvvet daha da

gelistirilebilecegini bildirmislerdir (Liu vd. 2009).

Berastegui ve arkadaslan (Structure and superconductivity in Y;.LnBa,.

ySryCuyOs (Ln=Lu, Tbh, Gd, Pr and Ce) the influence of ionic size and valency:

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri i¢cinde YBa,Cu,Oy siiperiletkenine ¢esitli lantanitlar
katkilanarak valans ve iyonik boyutlarmnin etkisini arastirmuslardir. Iyonik capimn
artmastyla kritik sicaklik degeri 7.’ nin azaldigim1 gézlemlemislerdir. Y-724 serisi
icinde Lu ve Gd katkili numunelerin birim hiicre hacmi ve iyonik yaricaplarinin
artmastyla siiperiletkenlik gecis sicakligt 7.” nin azaldigmi bildirmislerdir

(Berastegui vd. 1997).

Sun ve arkadaslann (Effect of A-site doping on microstructure and phase

separation of LaysRE,Sr)3MnO3; (RE=Eu, Ho, Lu, Yb):

Nadir toprak elementleriyle katkilanmis (Eu, Ho, Lu, Yb) LaysSro:MnOsnin
mikroyapt ve faz ayrismasi X-ray kirmimi (XRD) ve TEM kullanilarak
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incelemislerdir. Bilesim ve kirmim analizleri, ikincil yapinin 6rgii sabitleri ve kristal
yapisi i¢in katkilanan elementin iyonik yaricapinin yapi i¢in 6nemli bir rol oynadig:
gozlemlemislerdir. X-ray analizinde nadir toprak elementleri katkilanmasiyla her
numunede ikincil faz goézlemlemislerdir. Lu ve Yb katkilanmasiyla LuMNO; ve
YbMnO; hekzagonal fazi tespit edip, LuMnO; icin a ve c¢ Orgli sabitlerini
belirlemislerdir. a;=0.6063 ve c,= 1.1323 (Sun vd. 2005).
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1 Giris

Y-Ba-Cu-0, Bi-Sr-Ca-Cu-0, Tl-Ba-Cu-O ve HgBaCaCuO seramik
siiperiletkenlerdir. Bu calismada, seramik siiperiletkenlerinden Bi-Sr-Ca-Cu-O
bilesiginin n=2 olan Bi-2212 siiperiletkeni kullanildi. Lutesyum katkili Bi-2212
bilesigini elde etmek i¢in en ¢ok tercih edilen yontemlerden biri olan katihal tepkime

yontemi kullanild.

Katihal tepkime yonteminin kolayligi ve ucuzlugu bakimindan en c¢ok tercih
edilmesinin disinda bir diger tercih edilme sebebi de oksitleri karistirma ve
karisimlart yliksek sicaklikta uzun siire tutmasidir (Yilmazlar 2002). Bdylece,

bilesigi olusturan atomlar arasindaki baglar giiclenir ve 6rgii kusurlar1 ortadan kalkar.

Bu boliimde malzemeyi hazirlamada kullandigimiz yontem, nasil hazirlandigimiz ve

deneysel dl¢timler i¢in kullandigimiz cihazlarin islevleri hakkinda bilgi verildi.

3.2 Siiperiletken Hazirlama Yontemleri

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerini hazirlamak icin gesitli yontemler gelistirilmistir.
Bunlar, katihal tepkime yOontemi, eritme-dokiim yOntemi, sol-gel yontemi, iki-toz
yontemi, sivi amonyum nitrat yontemi, piiskiirtmeli kurutma yontemi, birlikte
cokeltme yontemi, hizli erime yontemi ve 3 adim yontemidir. Bu yontemlerin
birbirine gore Ustiin taraflar1 bulunmaktadir. Bu yontemlerin ortaya ¢ikmasmdaki
ortak hedef ise siiperiletken malzemenin kalitesini arttirabilmektedir. Burada bu

yontemler arasinda en ¢ok kullanilan 3 tanesinden kisaca bahsedilecektir.

3.2.1 Katihal tepkime yontemi

Katihal tepkime yOontemi kolayligi ve ucuzlugu bakimindan en ¢ok tercih edilen
yontemlerden biridir. Bu yontemde bilesikler, oksit, karbonat, nitrat gibi baslangi¢
maddeleri ile hazirlanir. Baslangic maddeleri uygun oranda karistirilir ve homojen
bir karisim elde etmek i¢in havanda karistirilir. Daha sonra sirasiyla kalsinasyon,

presleme ve sinterleme islemleri gelir.
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Numunelerin kalsine edilmesi: Ogiitme isleminden sonra malzeme iizerindeki ilk
11l islem olan kalsinasyon asamasina gecilir. Bu islemin amaci1 6giitme sirasinda toz
karigim igerisine giren yabanci maddelerin, oksit ve karbondioksitlerin sicaklikla
ayrigmasimi saglamaktir. Bu da katihal tepkime yonteminin temelini teskil eder.
Kalsinasyon i¢in tozlar bir potaya konularak sicakligi ayarlanabilir firin icerisinde
belirli sicakliklarda belirli siirelerde tutulur. Daha sonra firindan c¢ikarilan tozlar

tekrar havan yardimiyla 6giitiiliir. Bu islem birkag kez tekrarlanabilir.

Numunelerin Preslenmesi: Kalsinasyon isleminden sonra sekil vermek ve
tanecikler arasi baglantilar1 giliclendirmek i¢in presleme islemine gecilir. Presleme

isleminde tozlar tablet haline getirilir.

Numunelerin Sinterlenmesi: Siiperiletken fazi1 elde etmek, karisimi olusturan
atomlar arast baglantilar1 olusturmak, polikristalleri meydana getirmek,
siiperiletkenlige gecis sicakligini yiikseltmek ve bazi orgii kusurlarini ortadan
kaldirmak i¢in oksijen ortaminda faz olusum sicakliginida belirli siirelerde tabletleri
sinterlemektir. Bu sinterleme islemi, numunenin sicakliginin oda sicakligindan
belirlenen sicakliga kadar arttirilmasit ve belirli siire bekletildikten sonra oda

sicakligina sogutulmasini icermektedir.

Katihal tepkime yOnteminde ara Oglitme, optimum tavlama siiresi ve optimum
sicaklik ¢cok Onemlidir. Tabletlerin isitilmasindan sonra numune i¢inde meydana
gelebilecek i¢ zorlanma ve gerilmelerden kagimmak i¢in firin yavas sogutulmalidir.
Dikkat edilmesi gereken baska bir hususta kalsinasyon yapilacak kabin dogru
secilmesidir. Ciinkii yiliksek sicakliklarda yapilan 1sitma islemleri siiresince kabin
yapildig1 materyalden siiperiletken malzeme igerisine sizmalar olabilir. Bu yontemde
numunenin Ogiitiilme, kalsinasyon ve sinterleme siiresi ve sicakligi, siiperiletken

malzemenin cinsine gore degismektedir.
3.2.2 Eritme-Dokiim yontemi

Yiiksek sicaklik siiperiletkenleri hazirlamak i¢in kullanilan tekniklerden en kullanigl

olamdrr. Ciinkii pota igerisinde yiiksek sicaklikta eriyik haline gelen baslangi¢
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numune tozlar1 eridikten sonra, atomik ve molekiiler diizeyde birbiriyle karigirlar ve

karisim maksimum diizeyde homojen olur.

Diger yontemlerde oldugu gibi stokiyometrik oranlarda tartilan baslangic tozlari
karistirilip dgiitiiliir. Ogiitiilen tozlar kalsinasyon iglemine tabi tutulur. Kalsinasyon
islemi sonunda, ayarlanabilir bir firin igerisinde alamiina pota icerisine konulan
baslangi¢ tozlari, oda sicakligindan itibaren belirli bir artis oraninda malzemenin
eriyebilecegi yitksek bir sicakliga (/100-1200°C) ¢ikartilir ve belirli bir siire
bekletilir. Bu sicaklikta eriyik haline gelen toz karigimlari, daha donceden baska bir
firinda 1sitilmis olan bakir kaliplara dokiiliir. Bu asamada dikkat edilmesi gereken en
onemli seylerden biri, dokiim yapilan bakir kalibin sicakliginin eriyik halde bulunan
numunenin sicakligina yakin degerde olmasidir. Ciinkii asir1 sicaklik fark: olursa,
bakir kalip bu farktan dolay1 ¢atlayip parcalanabilir (Asikuzun 2010). Dokiim
isleminde hazirlanan bakir kalibin sekline gére numuneler elde edilir. En genel elde
edilen ¢ubuk numunelerdir. Dokiim isleminden sonra tavlama islemi i¢cin malzeme
hazir hale gelmis olur. Tavlama isleminde, firm igerisine potayla konulan ¢ubuk
numuneler, oda sicakligindan baglayarak malzemenin erime sicakliginin hemen

altindaki bir sicakliga kadar sitilir (Asikuzun 2010).
3.2.3 Cokeltme yontemi

Bu yontemde, hazirlanmak istenilen malzeme miktar1 kadar, amonyum nitrat
malzemeye karistirilir. Bu karisim bir beher igerisine konularak yaklasik 7 80-200°C
arasindaki bir sicaklikta karstirilarak isitilip, sivi hale gelmesi saglanir. Renginin
kontrolii saglanarak miirekkep mavisi rengini alana kadar karistirilir. Kisa bir siire
sonra zehirli gaz ¢ikislar1 (CO,, NO,, N,O v.b) gozlenir. Karistirma sirasinda tozlarin
eriyip sivi hale geldigi gozlenir. Isitma islemi sivi halden kati hale (¢cokelti) gelene
kadar devam eder. Islem sonucunda beher tabaninda siyah renkli bir ¢okelti olusur.
Bu c¢okelti alinir ve o6giitiiliir. Toz haline getirildikten sonra 24-48 saat arasinda
kalsine edilir. Kalsine edildikten sonra istenilen agirlikta tablet olarak preslenir. Daha

sonra siiperiletken yapiy1 elde etmek icin tavlanir (Kilig 2008).
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3.3 Numunelerin Uretilmesi
3.3.1 Lu katkilanmis Bi-2212 numunelerin hazirlanmasi

Lutesyum katkili Bi-2212 siiperiletkeni hazirlamak i¢in en bilinen yontemlerden biri
olan katihal tepkime yontemi kullanildi. Bunun i¢in %699.9 saflikta hazir Bi-2212 ve
Lu,0; kimyasal tozlar1 kullanildi. Mekanik ve elektriksel dlgtimleri yapmak icin 3° er
gramlik Lu katkili Bi-2212 toz karigimlar1 hazirlandi. Bu karisima Lu,0; tozu %0. 1,
%0.3, %0.5, %0.7 ve %]1.0 oranlarinda katkilanarak yapildi. Hazirlanan numunelere
Olctimlerde kolaylik saglamasi amaciyla %0.1, %0.3, %0.5, %0.7 ve %1.0
oranlarinda katkilama yapilan numunelere sirastyla Lu0.1, Lu0.3, Lu0.5, Lu0.7 ve
Lul.0, higbir sekilde Lu katkilanmayan numune ise Lu0.0 olarak adlandirildi. Bu
sekilde olusturulan numunelerin homojen bir hale getirmek i¢in havanda 5 saat
siireyle karistirildi. Karistirdiktan sonra Specac marka pres aleti ile her biri /0 ton
basing altinda /3 mm c¢apinda ve /-/.5 mm kalinlhiginda tabletler haline getirildi

(Sekil 3.1).

Sekil 3.1 Pres aleti
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3.3.2 Tabletlerin sinterlenmesi

Sinterleme islemi, siiperiletken fazi olusturmak, atomlar arasindaki baglar1
giliclendirmek, polikristalleri meydana getirmek ve kristal kusurlar1 en aza indirmek

acisindan 6nemli bir agamadir.

Yapilan XRD ve EDS &lciimleri sonucunda 820°C, 830°C, 840°C ve 850°C’ de
tavlanan katkisiz Bi-2212 siiperiletken numuneleri igin optimum sicakhigm 840°C
oldugu bulundu (Sekil 3.2 ve Sekil 3.3). Bu sonuca gore, tablet haline getirilen
numuneler ince ¢ubuk dilimler seklinde kesilip, 840°C” de 50 saat boyunca Protherm
marka programlanabilir tiip firmda bekletildi (Sekil 3.4). Oda sicakligina kadar
sogutuldu. Firindan ¢ikarilan numuneler deneysel Ol¢timlere hazir hale getirilmis

oldu.

3 10

Carsoars

ert=d 56 Wisndow 0005 - 40.935= 20411 emt
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Cursors
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(d)

Sekil 3.2 a) 820°C, b) 830°C, ¢) 840°C ve d) 850°C’ de tavlanan katkisiz
Bi-2212 i¢cin EDS analizleri

EDS analizlerinde goriildiigii gibi 840°C' de Sr, Cu ve Bi elementlerinin siddetleri
maksimumdur. Elementler bu sicaklikta daha fazla tepkimeye girerler. Ayrica 840 C”
de XRD pik siddetlerinin ve Bi-22/2 hacim oraninin da maksimum oldugu
gdriilmiistir. Dolayisiyla 840°C’ nin malzeme hazirlamak icin en uygun sicaklik

oldugu sdylenebilir.
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Sekil 3.3 Farkli 1s1l islem sicakliginda katkisiz Bi-2212 igin XRD analizleri

Sekil 3.4 Programlanabilir tlip firm
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3.4 Deneysel Olgiimler
3.4.1 X-Isim difraksiyon analizi (XRD)

X-1s1n1 difraksiyonu malzemelerin kristallografik 6zellikleri ve igerdikleri fazlarin
belirlenmesinin saglayan bir yontemdir. XRD analizi ile siiperiletken numunede
bulunan mevcut degisik fazlarin miktarlar1 hakkinda yaklasik bir fikir vermesinin
yaninda piklerin genisliginden de kristal boyutunun 0&lgiilmesi imkanini saglar.
Calisma siiresince CuKa (A=1.540 A”) 1s1masma sahip Bruker D8 Advance cihazi
kullanild1 (Sekil 3.5). Tarama hizi 0.02 derece/dk olarak almip Slgimler, 5-60°

arasinda yapild.

2
2
(= o]
-

Sekil 3.5 X-1511 Difraksiyon Cihazi (XRD)
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3.4.2 Taramah elektron mikroskobi analizi (SEM)

SEM analizi, malzemelerin yiizey yapilari, tanecik sinirlarindaki olasi birikmeleri ve
tanecik biiyiikliiklerini belirlemek i¢in JEOL JSM-6390LV cihaz1 ile yapilmigtir
(Sekil 3.6). Ayrica x-151m1 difraksiyon analizi ile elde ettigimiz tanecik boyutundaki
degismeleri SEM analiziyle karsilastirilmistir.

Sekil 3.6 Taramali Elektron Mikroskobu Cihazi (SEM)

3.4.3 Ozdireng-sicaklik élgiimleri (p-7)

Onceden 1s11 islemden gegirilen numunelerin siiperiletkenlige gecis sicakligmi
belirlemek, i¢in dc standart dort nokta yontemi kullanildi ve kontaklar iletken giimiis
boya ile yapildi. Dikdortgenler prizmasi seklinde kesilen numunelere bakir tellerle,
giimiis pasta kullanilarak kontak yapildi. Olgiim hatalarini en aza indirmek igin
kontaklarin ayni hat lizerinde olmasina dikkat edildi. Ayrica kontaklar arasi

uzakliginda esit olmas1 goz oniinde tutuldu.
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Yukarida ifade edilen sekilde elektriksel 6l¢iim i¢in hazirlanan biitiin numuneler 5
mA dogru akim altinda 300K-50K araliginda sogutulup, ardindan da 50K-120K
araliginda 1sitilarak Olgtimler alindi. Numunelerin 6zdirenci ise denklem (3.1)

kullanilarak hesaplanda.

p= - (3.1)

Bu ifade de; p numunenin 6zdirenci, 4 numunenin kesit alani, R direng ve L degeri

iki kontak arasindaki uzakliktir.
3.4.4 Sertlik Olciimleri

Malzemelerin mekaniksel 6zelliklerini belirlemek i¢in kullanilan yontemlerden biri
de sertlik Olglimiidiir. Sertlik deneyi ylizeyde kiiciik bir iz olusturdugundan
tahribatsiz bir deneydir. Bununla beraber c¢ok kolay ve cabuk uygulandigindan
karsilastirma ve kalite kontrolii amaci ile ¢ok kullanilir (Aymak 2006).

Ilk ¢entme testini Brinell Johann August kullanmistir. Daha sonra Brinell testi ile
ayni prensipte calisan Vickers, Knoop, Berkovich v.b gibi testler ortaya ¢ikmustir.
Biitiin bu testlerin temel prensibleri aynidir. Centici uca bir ylik uygulanir ve numune
iizerinde bir iz olusturduktan sonra centici ugtaki yiik kaldirilir, olusan izin alani
kullanilarak sertlik tespiti yapilir. Biz bu c¢alismamizda SHAMADZU marka
mikrosertlk cihazini kullandik (Sekil 3.8).

Vickers mikrosertlik deneyinde; piramit bi¢iminde ve tabani kare olan batici ug

kullanilir. Elmastan yapilan bu ucun tepe agis1 136 dir.
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Kare tabanls piramut
centicy =

Sekil 3.7 a) Vickers gentici b) izin diyagonal boyu

Vickers mikrosertlik 6l¢iimii yapilirken ¢entici ug, malzemenin cinsine uygun segilen
bir yiik altinda (0.245, 0.490, 0.980, 1.960 ve 2.940 N) belirli bir siire numune
tizerine bastirilir (Sekil 3.7a). Ug kaldirildiktan sonra olusan izin kdsegen uzunluklari

Olctiliir (Sekil 3.7b) ve Vickers mikrosertlik degeri

F

H, = 18544

(3.2)

bagintis1 ile hesaplanir. Burada F uygulanan yiik, d ise kosegen uzunluklarin

aritmetik ortalamasiyla elde edilen bir degerdir (d = (d; + d,)/2).

Vickers sertligi 6lgme yontemi daha uzun zaman almakla beraber en duyarl sertlik
olcme yontemlerinden biridir. Ozellikle arastirma amacma gdre mikro ve nano

boyuttaki sertlikleri 6l¢cmeye elverislidir (Aymak 2007).

Maddelerin ¢ogunda elastik modiilii (£) ve gerilme (Y) sertlik ile ilgilidir. Bu

degerler
E = 81.9635H, (3.3)
Y ~H,/3 (3.4)
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esitlikleri ile ifade edilir.

Kirilma dayanimi (K,.), siiperiletken numunelerin baslica mekaniksel 6zelliklerinden
birisidir. Siiperiletken numunelerin teknolojik uygulanabilirligi agisindan 6nemli bir

parametredir.Kirilma dayanima,

KIC =+vV2Ea (35)

seklinde ifade edilir.

Sekil 3.8 Mikrosertlik Cihazi
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1 Giris

Bizmut tabanl yiiksek sicaklik siiperiletkenlerine ait Bi,Sr,Ca,.1Cu,Oznia+5 genel
formiiliinde »=2 i¢in elde edilen Bi-2212 fazina ¢esitli nadir toprak elementlerinin
katkilanmasiyla ya da katkilanan elementlerin yap1 icerisindeki mevcut elementlerle
yer degistirmesiyle elde edilen siiperiletkenlerin, yapisal, mekaniksel ve elektriksel
ozelliklerini belirlemek i¢in literatiirde gesitli calismalar yapilmistir (Khalil 2001,
Sarun vd. 2008, Biju vd. 2006a, Amira vd. 2011, Vinu vd. 2010).

(Bi,Pb):Sr:CaCu,0, [(Bi,Pb)-2212] ve (Bi, Pb),Sr.Ca,Cus0O, [(Bi,Pb-2223)] gibi Bi
tabanli stiperiletkenler yiiksek sicaklik siiperiletkenleri arasinda teknolojik
uygulamalar a¢isindan umut vaad etmektedirler (Takimoto vd. 1999). Ozellikle Bi-
2212 siiperiletkenleri, katyonik katkisina gore oksijen stokiyometresi nispeten
degismeyen ve Bi-2223 ile karsilastirildiginda zayif bag problemleri daha az olan bir
maddedir (Biju vd. 2005, 2006a).

Bu calismada, Bi-2212 siiperiletkenine ¢esitli oranlarda Lu katkilanarak olusturulan
siiperiletken malzemelerin yapisal, siiperiletkenlik ve mekaniksel 6zellikleri
hakkinda bilgi sahibi olmak i¢in X-1smlar1 kirmimi, taramali elektron mikroskobu,
enerji dagilim spektrometresi, 6zdireng-sicaklik ve Vickers mikrosertlik dlgiimleri

yapildi ve bu Olglimlerin sonuglari bu béliimde degerlendirildi.
4.2 X-151m1 Kirinimui ile Analiz

Kristal yapilarin incelenmesinde olduk¢a oOnemli bir teknik olan X- 1smlari
difraksiyon analizi, Lu0.0, Lu0.1, Lu0.3, Lu0.5, Lu0.7 ve Lul.0 numunelerinin
ylizeyine X 1sinimnin belirli agilarla diisiirtilmesiyle yapildi. Sekil 4.1° de bu katkili ve
katkisiz numunelere ait XRD pikleri goriilmektedir. Sekil 4.1° e bakildiginda katkisiz
bilesige (Lu0.0) ait piklerin gozlendigi diizlemlerde, farkli stokiyometrik oranlarda
katkillanan numunelerler i¢in de pikler goriilmektedir. Burada sadece ¢ok diisiik
sicaklik fazi diye adlandirilan Bi-2201 (VL) ve diistik sicaklik fazi1 Bi-2212” ye ait (L)
pik siddetleri vardwr. Bu fazlardan baska bir faza ve herhangibir Lu pikine
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rastalanilmamistir. Bu da Lu elementinin Bi-22/2” nin kristal yapisinin igine basaril

bir sekilde girdigini gosterir.

Lu0.0 ve katkili numunelerinin a ve ¢ 6rgii parametrelerindeki degisim ise denklem
(4.1) ile verilen en kiiciik kareler yontemi kullanilarak ortorombik yap1 i¢in
hesaplanmistir (Sarun vd. 2010).

1 h? k? 12

;=;+b—2+c—2 (4.1)

Tablo 4.1° de ise katki ile degisen a ve ¢ oOrgii parametreleri ile hacim oranlar1

verilmektedir.
‘ T T T L_.L‘ T T ‘
7000 - g 2822 - .
49 3T oQ =
2 3 zc £ig 2388 22
S & © T ¢ 98 &8
6000 - e et
Lu1.0
g 5000 -, . ,’M»Jau e ]
o Lu0.7
€, 4000 - /\ P i
) sty
a4
- W ﬁ Lu0.5
§ 3000 - i ]
3 DV W ¥ 15 5 W N USSR
o Lu0.3
2000 - i
" ﬁ | Lu0.1
1000 - ;’ ,» -
(I
. L “ Lu0.0
10 20 30 40 50 60
2 Teta (Derece)
Sekil 4.1 Numunelerin XRD verileri
. Y 1(2212)
— ) —
Bi — (2212)% 21(2212)+21(2201)X100
Bi — (2201)% = —=122% __ 4100 (4.2)

Y 1(2212)+Y 1(2201)
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Katki miktar1 arttikca numune diisiik sicaklik fazindan (2272) ¢ok diisiik sicaklik
fazina (2201) kaymaktadir. Fakat baskin olan yine diisiik sicaklik fazidir (2212).
Orgii parametreleri incelendiginde katki ile birlikte a 6rgii parametresinin bir miktar
arttig1 ardindan azaldigi, bunun tersine ¢ Orgii parametresinin ise siirekli olarak
azaldig1 goriilmistiir (Sekil 4.2). Bu sonuglar Cizelge 4.1° de de 6zetlenmistir. Elde
edilen bu sonug, literatiirde Lu katkili Bi-2212 stiperiletkenlerle ilgili yapilan benzer
calismalarla uyum i¢indedir (Sarun vd. 2010) ve diisiik sicaklik fazmnin (221/2) daha
baskin oldugu yorumunu desteklemektedir. Ayrica ¢ eksenindeki bu degisim, (2212)
siiperiletkenine katkilanan nadir toprak elementlerinin ¢ogunlugunun kristal yapinin

icine girmesinin bir sonucudur (Sarun vd. 2010, Vinu vd. 2010).

Cizelge 4.1 XRD verilerine gore hesaplanan a ve ¢ 6rgii parametreleri ile fazlarin
hacim oranlar1

Numune a orgii c orgii Hacim Oranlan
parametresi (A) parametresi (A) Bi-2212 Bi-2201
Lu0.0 5.38 30.674 85 15
Lu0.1 5.39 30.645 68 32
Lu0.3 5.40 30.452 65 35
Lu0.5 5.39 30.214 64 36
Lu0.7 5.37 30.018 62 38
Lul.0 5.35 29.598 59 41
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(008) diizleme ait XRD pikini incelediginde (Sekil 4.3), Lu katkisinin artmasiyla
yapinin daha biiylik acilara dogru kayma goézlenmistir. Bu kaymanin sebebi, Lu
katkisinin artmasiyla ¢ ekseninin uzunlugunun azalmasidir. ¢ ekseninin uzunlugunun
azalma sebebi ise Lu atomlarinin biiyiik bir oranda Bi-2212 siiperiletkeninin kristal
yapist igerisine girmesidir (Vinu vd. 2010, Vinu vd. 2009a, Vinu vd. 2009b, Biju vd.
2007a, Vinu vd. 2008b).
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Sekil 4.3 (008) diizlemine ait XRD pikleri
Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerinde +3 degerli nadir toprak elementleri +2 degerli Sr
ya da Ca ile yerdegistirdiginde ortama eklenen 1 elektron oksijen iceriginde bir
artmaya neden olur. Oksijendeki bu fazlalik, oksijen bakimindan yetersiz olan Bi-O
ikili diizlemleri tarafindan almir. Sonugta, Bi-O tabakalarindaki pozitif yiik azalir ve
boylece pozitif yilikler arasindaki itici giic azalir, baglanmalar daha siki olur. Bu
davranis Bi-O tabakalarim kiiciiltiir ve ¢ ekseninin uzunlugunun azalmasina neden
olur (Prabitha vd. 2005, Vinu vd. 2008a, Sarun vd. 2009¢, Vinu vd. 2008c, Sarun vd.
2009a).

Ayrica Sr veya Ca ile kiyaslandiginda, katkilanan iyonun iyonik yarigapmin daha

kiiciik (Ca™=0.99A) , degerliliginin ise daha biiyikk olmasi da sistemdeki oksijen
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miktarim artirarak ¢ parametresini azaltabilir (Shabna vd. 2010, Shabna vd. 2009,
Sarun vd. 2007).
Cizelge 4.1° de de goriildiigii gibi, a ekseninin uzunlugunda bir artig gézlenmistir.

Ciinkii S yerine gecen Lu™

atomlar1 sisteme ekstra elektron saglar. Bu Cu
iizerindeki valans etkisinin azalmasimna ve Cu-O bag uzunlugunun artmasia sebep
olur. Bunun sonucunda da Cu-O diizlemlerinin sorumlu oldugu a ekseninin

uzunlugunda bir artis olur (Biju vd. 2006b, Shabna vd. 2009, Sarun vd. 2008).
4.3 Numunelerin Tanecik Biiyiikliiklerinin Hesaplanmasi

X- 1smlart kirmim analizi kullanilarak hesaplanan 6nemli sonuglardan birisi de
kristal boyutunun 6lciilmesidir. Bu 6l¢lim, piklerin genisligi kullanilarak asagidaki

baginti ile hesaplanir (Scherrer—Warren equation).
D = 0.941/Lcos0O (4.3)

Burada D; tanecik boyutu, A; x 1smn dalga boyu (1.544), B; en yiksek pik
genisliginin yarisi, 6; en yiiksek pike ait acidir.
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Sekil 4.4 Tanecik biiyiikliigliniin Lu konsantrasyonuna (%) kars1 grafigi
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Cizelge 4.2 Numunelere ait tanecik buytikligi degerleri

Numuneler Tanecik Biiyiikliigii (A)
Lu0.0 5.032
Lu0.1 4.611
Lu0.3 3.765
Lu0.5 3.717
Lu0.7 3.236
Lul.0 3.164

Hesaplanan tanecik biiyiikliikleri Cizelge 4.2 ve Sekil 4.4 de verilmistir. Tablodan

da goriildiigii gibi Lu katkist ile tanecikler kiictilmiistiir.

4.4 Taramah Elektron Mikroskobu Analizi (SEM)

Lutesyum katkili Bi-2212 sisteminin yiizey yapisini, tanecik sinirlarindaki olasi
birikmeleri ve tanecik biiyiikliiklerini belirlemek amaciyla numunelerin SEM
analizleri yapildi. Sekil 4.5-4.10 katkili ve katkisiz numunelere ait SEM fotograflarini

gostermektedir.

Tanecik biiyiikliikleri ve yonelimleri Lu0.0, Lu0.1, Lu0.7 ve Lul.0 numuneleri i¢in
azalip, gozeneklilik artarken; Lu0.3 ve Lu0.5 numuneleri i¢in tanecik biiyiiklikleri
bir miktar artmis ve gozeneklilik biraz azalmistir. Tanecik biiytikliiklerinin azaliyor
olmas1 Lu0.0, Lu0.1, Lu0.7 ve Lul.0 numuneleri icin XRD piklerinden hesaplanarak
bulunan tanecik biiytlikliikleri sonucunu da desteklemektedir ve bu durum Cizelge

4.2’ de gosterilmistir.
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20kV  X5,000

20kv  X5,000 S5um 0000 AIBU

Sekil 4.6 Lu(. ] numunesine ait SEM fotografi
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Z

20kv  X5,000 5um 0000 AIBU

Sekil 4.7 Lu0.3 numunesine ait SEM fotografi

20kV  X5,000 5um 0000 AIBU

Sekil 4.8 Lu(.5 numunesine ait SEM fotografi

49



20kv  X5,000 S5um 0000 AIBU

>
! i B }O i
[ dem\ - |- e

o o cillan.

20kv  X5,000 5um 0000 AIBU

Sekil 4.10 Lu /.0 numunesine ait SEM fotografi
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20kV X5,000 S5um 0000 AIBU

Sekil 4.11 a) Lu0.0 ve b) Lul.0 numunelerine ait karsilagtrmali SEM fotograflar1

Sekil 4.11 analiz edildiginde katkisiz numunenin daha yogun ve az poroziteye sahip
oldugu goriilmektedir. Katki orani arttik¢a tanecikler kiigiiliip porozite artmasi
siiperiletken tanecikler arasindaki baglarin zayifladigi anlamina gelmektedir.

Tanecikler arasindaki bu zayif baglanti1 XRD 6l¢timlerinden elde edilen sonuglarla da
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uyum igersindedir. Ayn1 zamanda bu zayif baglantilar nedeniyle oda sicakligi

Ozdireng degerleri de katkinin artmasiyla artmistir.
4.5 Enerji Dagihm Spektrometresi Analizi

Enerji  dagilim spektrometresi analizi, katkiladigimiz elementin Bi-2212
siiperiletkeninin kristal yapisi i¢ine girip girmedigini ve yapi i¢inde hangi elementle
yer degistirdigini gosteren bir analizdir. Lu katkili Bi-2212 numunelerindeki atomik

bilesenlerin degerleri enerji dagilim spektroskopisi ile incelendi.

Katkili ve katkisiz biitiin numunelere ait element konsantrasyonlar1 Sekil 4.12, 4.13,
4.14, 4.15, 4.16 ve 4.17° de gosterilmis olup sekillere ait degerler Cizelge 4.3- 4.8’
de verilmistir. Bu analiz, numunenin tiim ylizeyi iizerinden belirli birka¢ noktadan
yapildi. Bu sonuglar analiz edildiginde oksijen oraninda Onemli bir degisim
gozlenmezken, Lu katkisi ile Bi ve Cu oraninda bir artis gézlenmistir. Sr ve Ca
yiizdelerinde ise diger elementlerle kiyaslandiginda, Lu katkisinin artmasiyla azalma
gdzlenmistir. Fakat Sr gruplarindaki azalma daha baskindir. Sonug olarak, Lu™
iyonlar1 sistem igersinde ¥ iyonlariyla agirhikli oranda yer degistirerek kristal yap1
icersine girmistir Bu sonug literatiirle uyum igerisindedir (Biju vd. 2007b, Vinu vd.

2008a, Vinu 2009b, Prabitha vd. 2005).

52



Spectmms

Ioursor=

[Fert=341

Windoer 0.005 - 40855= 143535 ent

Sekil 4.12 Lu0.0 numunesine ait EDS analizi

Cizelge 4.3 Lu0.0 numunesine ait EDS verileri

Siddet | Konsantrasyon
Element| (c/s) (%)
o 11.94 12.805
Ca 26.37 4.208
Cu 29.24 10.847
Sr 71.18 27.51
Bi 11.00 44.631
100.000
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Spectnnnd

5.

Windowr 0.005 - 40.255= 15345 ent

10.

Sekil 4.13 Lu0.] numunesine ait EDS analizi

Cizelge 4.4 Lu0.] numunesine ait EDS verileri

Siddet | Konsantrasyon
Element| (c/s) (%)

0 12.68 13.071

Ca 28.56 4.405

Cu 33.23 11.969

Sr 69.53 26.409

Lu 0.91 1.285

Bi 10.85 42.861
100.000
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Spectmum?

ICarsor=
[Vert=305

Windowr 0.005 - 40.955= 14089 cnt

Sekil 4.14 Lu (0.3 numunesine ait EDS analizi

Cizelge 4.5 Lu0.3 numunesine ait EDS verileri

Siddet | Konsantrasyon
Element| (c/s) (%)

o 11.71 10.465

Ca 21.13 2.955

Cu 37.03 11.832

Sr 53.99 18.843

Lu 1.62 2.045

Bi 15.47 53.858
100.000
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Spectnun’

Cursor=
[Fert=365

Fii

Windowr 0.005 - 40.855= 15087 ent

Sekil 4.15 Lu0.5 numunesine ait EDS analizi

Cizelge 4.6 Lu0.5 numunesine ait £DS analizi

Siddet | Konsantrasyon
Element| (c/s) (%)

o 12.88 13.305

Ca 27.45 4.304

Cu 39.22 14.205

Sr 53.56 20.357

Lu 1.69 2.164

Bi 11.54 45.565
100.000

56



SpectmmB

Cursor=

[Fert=2%5

Window 0005 - 40.255= 13858 ont

Sekil 4.16 Lu(0.7 numunesine ait EDS analizi

Cizelge 4.7 Lu0.7 numunesine ait EDS verileri

Siddet | Konsantrasyon
Element| (c/s) (%)

o 10.58 9.974

Ca 26.12 3.793

Cu 40.09 13.381

Sr 52.78 19.252

Lu 1.73 2.278

Bi 14.19 51.322
100.000
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Carsor=
Wert=309

Windowr 0005 - 405955= 14034 ent

Sekil 4.17 Lul.0 numunesine ait EDS analizi

Cizelge 4.8 Lul.0 numunesine ait EDS verileri

Siddet | Konsantrasyon
Element| (c/s) (%)

o 9.45 8.577

Ca 23.96 3.358

Cu 37.38 11.90

Sr 51.78 18.034

Lu 1.90 2.378

Bi 16.25 55.749
100.000
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Element | Sidder (e5) | Konsantrasyon (s
o 1194 12.803
Ca 2637 420
Cu 2624 10.847
Sr 71.18 2131
Ei 11.00 44.631
100000

Wart=341 Window 0.005 - 40.955= 14993 cnt
(a)
Spectumd
.B:
Element | Suddet ics) | Konsantrasvon (%)
B o 945 8.377
1
I Ca 2396 3.338
Cu 3738 11.90
Sr 31.78 18.034
Lu 190 2373
Ei 16.25 33,74
100000

[Vert=309 Window 0005 - 40.955= 14034 cnt

(b)

Sekil 4.18 a) Lu0.0, b) Lul.0 numunelerine ait karsilastirmali EDS analizi ve
verileri
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Lu0.0 numunesi ile Lul.0 numunesinin EDS verileri karsilastirildiginda, Sr

atomlarindaki azalmanin daha baskin oldugu goézlendi. Bu sonu¢ Sekil 4.18' de de

goriilmektedir.
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Sekil 4.19 Lu konsantrasyonu ile element konsantrasyonu
arasindaki degisim

Cizelge 4.9 Numune icindeki elementlerin konsantrasyonlari

Element Siddet (c/s)

Lu0.0 Lu0.1 Lu0.3 Lu0.5 Lu0.7 Lul.0
O 11.94 12.68 11.71 12.88 10.58 9.45
Ca 26.37 28.56 21.13 27.45 26.12 23.96
Lu - 0.910 1.62 1.69 1.73 1.90
Cu 29.24 33.23 37.03 39.22 40.09 37.38
Sr 71.18 69.53 53.99 53.56 52.78 51.78
Bi 11.00 10.85 15.47 11.54 14.19 16.25
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Sekil 4.19° da Lu katkisiyla degisen element konsantrasyonu verilmistir. Buradan da
anlasilacagi gibi Lu atomlar1 baskin olarak Sr atomlari ile yer degistirmistir (Cizelge
4.9). Bu da Lu atomlarinin Bi-2212 kristal yapis1 i¢cine tamamen girdigini gosterir

(Vinu vd. 2010, Sarun vd. 2010).
4.6 Ozdirenc- Sicaklik Olciimleri

Iletken giimiis boya ile standart dort nokta yontemi kullanilarak kontak yapilan Bi-
2212 siiperiletken malzemelerinin siiperiletkenlik 6zellikleri lizerine Lu katkisinin
etkisini incelemek amaciyla, dc elektriksel 6zdirengleri sicakligin bir fonksiyonu
olarak 50-120 K araliginda 5 mA sabit akim altinda 6l¢iilmiis ve elde edilen sonuglar
Sekil 4.20° de gosterilmistir. Sekil 4.21° de ise normalize 6zdireng- sicaklik grafigi

verilmistir.
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Sekil 4.20 Numunelere ait 6zdireng-sicaklik grafigi
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Sekil 4.21 Numunelere ait normalize 6zdireng-sicaklik grafigi

Tim numunelerde 7, degerinin iizerinde metalik davranis gozlendi (Sekil 4.21).
Bununla birlikte 6zdirencin sifir oldugu sicaklign (7. cofﬁe’) Lu katkistyla degisimi de
Sekil 4.22° de gosterilmistir. Grafikten de goriildigi gibi 7. degerleri Lu
katkisinin artmasiyla azalmistir. 7.°"¢ degerleri ise Lu0.0, Lu0.1, Lu0.3, Lu0.5,
Lu0.7 ve Lul.0 numuneleri i¢in swrasiyla 99.5 K, 97 K, 96 K, 94 K, 94 K ve 93 K
olarak belirlenmistir (Cizelge 4.10). Bu sonucglar baz alinarak, Lu katkisinin
artmastyla 7,°™¢ degerinin azaldi1 sdylenebilir. Bu azalma ise Bi-2201 fazmnin
artmastyla iliskilendirilebilir. Cizelge 4.10° dan da gorildigi gibi A7, degeri ise
katki ile artmistir (Sarun vd. 2010, Chakraborty vd. 2010, Sarun vd. 2009b). Katkisiz

numune i¢in bu deger 14.5 K iken Lu/.0 katkili numunede 33 K olarak bulunmustur.

Sekil 4.20 incelendiginde ikili ge¢isin (double step) oldugu goriilmektedir. Ayrica,
ikili ge¢is numunedeki zayif baglarin bir belirtisidir (Y1lmazlar vd. 2006).
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Cizelge 4.10 Numunelere ait 7,°"%, T,°%* ve AT, degerleri

Numune | T.™ (K) T, (K) |AT. (K) _ Oda Sicakli1
Ozdirenci p (2.mm)
Lu0.0 99.5 85 14.5 0.005
Lu0.1 97 74 23 0.015
Lu0.3 96 73.5 22.5 0.016
Lul.5 94 73 21 0.018
Lu0.7 94 72 22 0.033
Lul.0 93 60 33 0.042

Yapilan hesaplamalar sonucunda katki ile 6zdirencin arttig1 goriildii. Lu katkisinin
artmastyla 6zdirencin artmasi, siiperiletkenler arasindaki zayif baglarmn ve safsizlik
fazlarinin varligindan kaynaklanabilir (Ozturk vd. 2011). Sonug olarak, numunelerin
T, degerleri Lu katkisinin artmasiyla 6nemli dlgiide azaldi. Oda sicakligi 6zdirenci
ise Cizelge 4.10° dan da gorildiigii gibi katki ile artti. Lu katkisi ile tanecikler

kii¢iildii ve boylece temas noktalar1 artan tanecikler 6zdirenci artirdi.

Lu konsantrasyonunu TS ve TS™ karsi cizilen grafikleri Sekil 4.22° de
verilmistir. Sekil 4.22 incelendiginde Lu katkisi arttik¢a, hem 7,.”"“ hem de 7,%*
degerinin azaldigi1 gorildi. Bu azalma Bi-2201 fazindaki artistan kaynaklanabilir.
Ayrica, siiperiletken tanecikler arasindaki baglantinin zayiflamasi ve safsizlik

atomlarinin artmasida bunda etkili olmustur.
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Sekil 4.22 Numunelere ait a) 7,”“-Lu konsantrasyonu (%) ve b) T2
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4.7 Tasiyic1 Konsantrasyonun Hesaplanmasi

+3 degerlikli nadir toprak elementleri +2 degerlikli Ca veya Sr gruplari ile yer
degistirdiginde ortama / elektron saglanir. Ortamdaki extra elektron, bosluklar1
doldurur. Bosluklarin doldurulmasiyla da tasiyici konsantrasyonu azalir. Tasiyici
konsantrasyonu ile sicaklik arasindaki baginti kullanilarak her bir numune igin
tastyic1 konsatrasyonu hesaplandi (Aksan vd. 2004). Yapilan hesaplamalar sonucu,
Lu katkismin artmasi ile degisen tasiyict konsantrasyonlar1 Cizelgede 4.11° de
verilmigstir. Sekil 4.23’den de goriildiigii gibi Lu katkisinin artmasi ile yiik tasiyici

konsantrasyonu azalmistur.

TC
Tgn ax

=1-82.6(p— 0.16)? (4.4)

Esitlik 4.4° de p; yiik tasiyici konsantrasyonu, 7; direncin sifir oldugu sicaklik, 7."*
Bi-2212 i¢in maksimum sicaklik degeridir. Bi-2212 i¢in maksimum sicaklik degeri

85 K’ dir (Uzun vd. 2005, Kocabas vd. 2009).
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Sekil 4.23 Yiik tasiyict konsantrayonun Lu konsantrasyonu (%) ile degisimi
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Cizelge 4.11 Numunelere ait yiik tastyict konsantrasyonu degerleri

Numuneler | Yiik Tasiyict Konsantrasyonu (p)
Lu0.0 0.143
Lu0.1 0.121
Lu0.3 0.119
Lu0.5 0.118
Lu0.7 0.116
Lul.0 0.100

Sisteme Lu" katkilanmasiyla yiik tastyict konsantrasyonunda bir azalma meydana
gelmistir.  Tasiyict  konsantrasyonunun optimum  degeri, katkisiz  Ornekte
goriilmektedir. Bu degisim sonucunda bakirmn valans degeri de ayarlanmaktadir. Lu ™
iyonlarmmn agirhikli olarak S+ iyonlarmmn yerine gegtigi diisiiniiliirse sisteme ekstra
elektron saglanmaktadir. Bu yiizden de Cu-O; diizlemindeki tasiyict konsantrasyonu
azalir. Tasiyict yiik konsantrasyonundaki bu degisim sistemi “asiri katkilama”
durumundan “uygun katkilama” durumuna doniisiir (Sarun vd. 2008, Vinu vd.
2009b, Biju vd. 2007b). Bu durum, diisiik sicaklik fazindan ¢ok diisiik sicaklik
fazina dogru bir gecise neden olmustur. Bu faz gecisi, p-T Olglimlerinden de

goriildigi gibi T, ffset degerlerinin azalmasina da sebep olmustur.
4.8 Mekanik Ozellikler

Yiiksek sicaklik seramik siiperiletkenlerinin teknolojide basarili bir sekilde
kullanilabilmesi i¢in mekanik 6zellikler bakimimdan incelenmesi 6nemlidir. Cilinkii
malzemenin teknolojinin hangi alanlarinda kullanilmasmnin daha uygun olacagi

hakkinda bilgiyi bize mekanik 6zellikleri verir.

Sertlik mekaniksel bir parametredir ve katilarin bilesimi ve yapisi ile son derece
ilgilidir. Bu yiizden bir maddeyi mekanik 6zellikleri agisindan karakterize etmede

mikrosertlik deneylerinin 6nemi gitgide artmaktadir (Uzun vd. 2005).

Lu0.0, Lu0.1, Lu0.3, Lu0.5, Lu0.7 ve Lul.0 seklinde adlandirilan Lu katkil

numunelerin mikrosertligi oda sicakliginda dijital mikrosertlik cihazi ile yapildi
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Numunelerin sertliginde kiyaslamalar yapabilmek i¢in, numunelere 0.245 N,
0.490 N, 0.980 N, 1.960 N ve 2.940 N’ luk yiikler uygulandi. Bu islem i¢in ¢entici ug
numunelerin farkli yiizeyleri lizerine /0 s siire ile bastirildi ve numunelerin optik iz
fotograflar1 ¢ekildi Her bir yiik i¢in en az 5 er kez Ol¢iim alinip ardindan sertlik
degerlerinin ortalamasi alindi. Sekil 4.24° de numunelere ait 2.940 N’ luk yiik

altindaki optik iz fotograflar1 verilmistir.

Sekil 4.24 a) Lu0.0, b) Lu0.1, ¢) Lu0.3, d) Lu0.5, e) Lu0.7 ve f) Lul.0 numunelerinin
2.940 N altindaki optik iz fotograflari

Lu katkili numunelerin optik iz fotograflarindan kdsegen uzunluklar1 o6lgiildii.
Ardindan denklem (3.2), (3.3), (3.4) ve (3.5) kullanilarak numunelerin farkli yiik
altindaki Vickers mikrosertlik, elastik modiilii, gerilme ve kirilma dayanimi degerleri

hesaplanip Cizelge 4.12° de verildi.

Cizelge 4.12° den de goriildiigii gibi, farkli sitokiyometrik oranlarda katkilanan Lu
miktarina bakilmaksizin, biitin numunelerin mikrosertlik degerlerinin, uygulanan

centici yiilke bagh oldugu agiktir (Centik Biiyiikliigii Etkisi, CBE).
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Cizelge 4.12 Numunelere uygulanan yiike bagl olarak hesaplanan H,, E, Y ve K,.

degerleri
Numune| F (N) H/(GPa) E(GPa) Y(GPa) | Kic(Pam™?)
0.245 0.986 80.81 0.328 955.62
0.490 0.810 66.39 0.270 881.34
0.980 0.715 58.60 0.238 813.76
Lu0.0
1.960 0.622 50.98 0.207 759.00
2.940 0.593 48.60 0.197 741.09
0.245 1.094 89.66 0.364 1024.26
0.490 0.878 71.96 0.292 917.58
0.980 0.790 64.75 0.263 870.39
Lu0.1
1.960 0.717 58.76 0.239 829.20
2.940 0.681 55.81 0.227 808.12
0.245 1.242 101.79 0.414 952.91
0.490 1.068 87.53 0.356 883.64
0.980 1.027 84.17 0.342 866.51
Lu0.3
1.960 0.951 77.94 0.317 833.83
2.940 0.910 74.58 0.303 815.66
0.245 1.433 117.45 0.477 1104.05
0.490 1.213 99.42 0.404 966.72
0.980 1.154 74.58 0.384 942.92
Lu0.5
1.960 1.032 84.58 0.344 891.68
2.940 0.979 80.24 0.326 868.48
0.245 1.587 130.07 0.529 1274.07
0.490 1.374 112.61 0.458 1185.48
0.980 1.235 101.22 0.411 1123.93
Lu0.7
1.960 1.110 90.97 0.370 1065.55
2.940 1.052 86.22 0.350 1037.34
0.245 1.687 138.27 0.562 1342.77
0.490 1.455 119.25 0.485 1247.00
Ll 0.980 1.312 107.53 0.437 1184.14
ul.
1.960 1.220 99.99 0.406 1141.87
2.940 1.163 95.32 0.387 1114.90

Sekil 4.25a’da Lu konsantrasyonunun sertlige karsi, Sekil 4.25b” de ise uygulanan

yiikiin sertlige karsi ¢izilen grafikler verilmistir.
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Sekil 4.25a’ ya gore, Lu katkisinin artmasiyla mikrosertlik degerinin arttigi
goriilmektedir. Bunun nedeni ise Lu atomlarmin siiperiletken taneler arasi

bosluklarini doldurup, bag kuvvetlerini artirmasidir.

Sekil 4.25b, numunelere uygulanan kuvvetin bir fonksiyonu olarak, Vickers
mikrosertlik degerinin degisimini gostermektedir. Uygulanan yiikiin artmasiyla
mikrosertlik degerinin kendi i¢inde azaldigi, fakat Lu katkisi arttikca arttig1 gézlendi.
Her bir numunedeki mikrosertlik degerlerinin yaklasik 2N civarinda platoya (doyum
bolgesine) ulastigi goriilmektedir. Yani, kii¢iik ¢entici yiiklerde sadece yiizey
tabakas1 etkilenir ve bu yiiklerde yiizeydeki etki daha belirgindir. Fakat girme
derinligi artarsa, yiizeydeki izin derinligi artar ve bir siire sonra sertlik doyum
bolgesine ulasir ve bodylece sertlik degerinde bir degisme olmaz (Kdlemen vd.
2006a). Bu sonucun literatiirde CBE davranisi gésteren BSCCO numuneleri ile uyum
icinde oldugu gozlendi (Sahin vd. 2007, Yilmazlar vd. 2006, Ze-wen vd. 2009, Gong
vd. 1999a, Gong vd. 1999b, Kélemen vd. 2006a, Sahin vd. 2008b).

Sertlik, uygulanan yiikiin azalmasiyla artar. Bu davranis; daha kiigiik centici yiik
lerde daha biiyiik sertlik degeri, daha biiyiik centici yiiklerde daha kiiclik sertlik
degeri gosterir. Bu goézlem, seramik siiperiletkenlerinin tanecik smirlarinin zayif

olmasiyla ilgilidir (Khalil 2001).

Sekil 4.26a ve 4.26b’ de elastik modiiliiniin sirasiyla, Lu konsantrasyonuna karsi ve

uygulanan ytike kars1 ¢izilen grafigi verilmistir.

Sekil 4.26a’ dan gorildigii gibi elastik modiilii Lu katkisinin artmasiyla artmistir
(Cizelge 4.12). Bu konuyla 1lgili literatiir incelendiginde, yapilan ¢caliymalarda benzer

sonuglara rastlanmistir (Giiglii 2007, Sahin vd. 2008a).

Sekil 4.26b incelendiginde, ayn1 mikrosertlik degeri gibi elastik modiilii degerinin de
lineer bir davranis sergilemedigi, aksine yiike bagl oldugu goézlenmistir. Elastik
modiilii uygulanan yiikiin artmasiyla azalmistir. Bu davranis, mikrosertligin artmasi
ve ¢atlaklarm olusumundan dolayidir (Oztiirk 2007). Literatiirde, cesitli malzemeler

iizerinde yapilan ¢alismalarda elastik modiilii ve sertlik degerinin benzer davranig
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sergiledigi gdriilmiistiir (Oztiirk 2007, Uzun vd. 2005, Kélemen vd. 2006b, Giiglii vd.
2007 ).
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Kirilma dayanimi degerleri de elastik modiilii ve gerilme (Sekil 4.27) degerleri gibi
katki artikca artmustir. Ayrica, K. degerinin ortalama yiizey enerjisindeki artisa da

bagli oldugu gozlenmistir (Yilmazlar vd. 2006, Oztiirk vd. 2007).
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Lu Konsantrasyonu (%)

Sekil 4.27 Y-Lu konsantrasyonu (%) grafigi

Gerilme degerinde de Sekil 4.27' de goriildiigii gibi katki ile bir artig gozlenmistir.
Gerilme, H, sertlik degerine bagli oldugu icin bu beklenen bir sonugtur. Ciinkii
malzemenin sertligindeki artis tanecikler arasi baglar1 daha da kuvvetlendirir ve

malzeme daha gergin olur.

Sekil 4.28 (a) ve (b)’ de Lu konsantrasyonuna karsi F,.,, (2.940 N) ve Fi, yik (0.245
N) degerlerini gostermektedir. Hem maksimum hem de minumum yiik altinda Lu
konsantrasyonunun artmasiyla mikrosertlik degerinin arttig1 gézlenmistir. Bu sonuca
gore, bundan Onceki boliimlerde de sdyledigimiz gibi, Lu katkismnin malzemenin

sertligini artirdigini sdyleyebiliriz.
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Mikrosertligin yiike bagl olarak degisiyor olmasi, plato bolgesine geldikten sonraki
(1.960 N-2.940 N) gercek mikrosertliginin ne olmasi1 gerektigi sorusunu ortaya
cikarmaktadir. Literatiirde CBE davranislarinin agiklanmasina iliskin farklt modeller
sunulmustur. Bu boélimde, Meyer Kanunu, Hays-Kendall Yaklagimi, Orantili
Numune Direnci (PSR) Modeli, Gelistirilmis Orantili Numune Direnci (MPSR)
Modeli ve Elastik/Plastik Deformasyon (EPD) Modeli kullanilarak sertlige iliskin

karsilastirmalar yapilacaktir. Asagida bu modellerle ilgili incelemeler verilmistir.
4.8.1 Meyer Kanununa Gore Analiz

(¢BE davranismin aciklanmasinda yaygin olarak kullanilan yontemlerden birisi de
Meyer kanunudur. Bu kanun ¢entme yiikii ' ve girme derinligi d arasindaki iliskiyi

veren basit bir deneysel ifade olup,
F = Ad" (4.5)

bagintisiyla verilmektedir. n, Meyer iissiidiir ve deneysel verilere fit edilen egrilerden
elde edilir. Meyer {ssii olarak bilinen n, CBE davranisinin bir Olgilisii olarak
degerlendirilir. n degerinin 2’den biiylik olmast durumunda CBE davranisi

gozlenmez (Quinn vd. 1997, Cetinkara vd. 2009, Nursoy vd. 2008).

Sekil 4.29° daki grafigin egimi ny, diisey ekseni kestigi nokta ise 4, degerini verir.
Incelenen numuneler i¢in Meyer iissii degerinin 2’den kiiciik ¢ikmasi, yiike bagh yer
degistirme karakterinin CBE davranisi seklinde oldugunu, 2’den biiyiik ¢ikmasi ise
sertligin uygulanan yiikle arttigin1 yani numunenin Ters Centik Biiyiikligii Etkisi
(TCBE) davranis1 gosterdigini  dogrulamaktadir. Bu veriler Cizelge 4.13°de
Ozetlenmistir. /nF-Ind grafiginin egiminden bulunan » degeri tim numuneler icin
2’ den kiiciik ¢ikmistir. Bu sonuglara gore katkili ve katkisiz numunelerde CBE

davranis1 gozlenmistir.
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Sekil 4.29 Numunelerin Meyer Kanununa gore InF-Ind grafigi

Cizelge 4.13 Meyer kanununa gore elde edilen ny, In4;x ve linerlikten sapma katsayisi

(LRC) degerleri

Numune E”ilkm Ing (GPa) LRC
Lu0.0 1.660 -6.520 0.9998
Lu0.1 1.689 -6.534 0.9994
Lu0.3 1.656 -6.265 0.9968
Lu0.5 1.743 -6.447 0.9997
Lu0.7 1.717 -6.276 0.9999
Lul.0 1.931 -7.046 0.9963

4.8.2 PSR modeline gore analiz

(CBE davranisini analiz etmede kullanilan alternatif bir modelde, orantili numune

direnci (PSR) modelidir. Li ve Bradt tarafindan, PSR modelinin farkli malzemeler
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iizerinde gozlenen CBE davramisini agiklamada memnun edici sonuglar verdigi
ifade edilmistir (Li vd. 1993). Bu modelin formiilasyonu denklem (4.6)’ da

verilmistir.
F = ad + Bd? (4.6)

Burada q, yiizey enerjisini verirken S, ylikten bagimsiz sertlik degerini verir. a ve
degerleri Sekil 4.30° dan (F/d-d grafigi) hesaplanir. a degerindeki degisim, ylizey
yariklarmin enerjisinin dagilmasiyla ilgilidir (Lennders vd. 1997). PSR modelinde
ylikten bagimsiz sertlik degeri denklem (4.7) ile hesaplandi ve Cizelge 4.14° de

verildi.
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Sekil 4.30 PSR modeline gore F/d-d grafigi

Cizelge 4.14’° den de goriildigl gibi, a degeri tim numunelerde pozitiftir. Bu durum
numunelerde plastik deformasyonun yani sira elastik deformasyonun da oldugunu
dogrular. Malzemelerde CBE davranisinin goriilme sebebi de budur. p ise gercek

sertlik degerini hesaplamak i¢in kullanilan bir parametredir.
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Cizelge 4.14 Yiikten bagimsiz sertlik, o, f ve LRC degerleri

Numune | axI107 px107 LRC Yiikten Yiike bagl sertlik
(N) (N/um) bagimsiz sertlik Hy (GPa)
Hpsgr (GPa)
Lu0.0 5.65 25.46 0.9993 0.472 0.593-0.622
Lu0.1 5.85 29.37 0.9996 0.544 0.681-0.717
Lu0.3 4.46 42.45 0.9982 0.787 0.910-0.951
Lu0.5 4.7 47.29 0.9966 0.877 0.979-1.032
Lu0.7 6.24 48.43 0.9995 0.898 1.052-1.110
Lul.0 6.52 52.00 0.9999 0.964 1.163-1.220

Ek olarak, yiikten bagimsiz Hpsg degerini kullanarak, yiikten bagimsiz elastik

modiilii (Ep), gerilme (Yp) ve kirilma dayanimi K. degerleri de (4.8, 4.9 ve 4.10)

denklemleri ile hesaplanip Cizelge 4.15° te verilmistir.

E, = 81.9635H, (4.8)
Yo = Hy/3 4.9
KIC =,¢2E00( (410)
Cizelge 4.15 Numunelere uygulanan yiikten bagimsiz hesaplanan Hy, Ey, Yy ve K.
degerleri
Numune | Hy) (GPa) | E, (GPa) Yy (GPa) | K.. (Pa/m"?) | Hv (GPa)
Lu0.0 0.472 38.686 0.157 661.17 0.593-0.622
Luo.1 0.544 44,588 0.181 213.68 0.681-0.717
Lu0.3 0.787 64.505 0.262 758.54 0.910-0.951
Lu0.5 0.877 71.881 0.292 675.68 0.979-1.032
Lu0.7 0.898 73.603 0.299 958.41 1.052-1.110
Lul.0 0.964 79.012 0.321 1015.04 1.163-1.220
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Sekil 4.31 (a), (b) ve (c) grafikleri incelendiginde, Lu konsantrasyonun artmasiyla
Hy, Ey ve Yydegerlerinin arttig1 gorilmiistiir (Cizelge 4.15). Elastik modiilii, gerilme
ve kirilma dayanimi da sertlige bagl oldugu icin bu degerlerinde artmasi beklenen
bir sonugtur. K. degerindeki artma, a ylizey enerjisinin artmastyla ilgilidir. Kirilma
dayanimi ise, seramik numunelerin mekanik 6zelliklerinin temellerinden biridir.

Teknolojik uygulamalar i¢cin kullanilacak malzemelerin seciminde Onemli bir

parametredir.
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Sekil 4.31 Numunelere ait yiikten bagimsiz a) Hy-Lu konsantrasyonu (%), b) Ey-
Lu konsantrasyonu (%) ve ¢) Yyp-Lu konsantrasyonu (%5) degisimi
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4.8.3 Gelistirilmis PSR (MPSR) modeline gore analiz

PSR modeline gore, d=0 oldugu zaman test numunesinin direnci (W=4,d) sifir
olmaktadir (Sahin vd. 2008b, Kolemen vd. 2006¢c, Gong vd. 1999a). Bu demek
oluyor ki verilen bir malzeme i¢in kalici deformasyon tliretmek i¢in gerekli minimum
uygulama yiikii sifirdir (Sahin vd. 2007). Fakat Gong ve arkadaslar1 (1999)
tarafindan bu tanimlamanin mantikli olmadigi ifade edilmistir. Yiizey parlatilmasi ile
mekaniksel islemlere maruz kalan test numunesi, serbest bir yaydan daha ziyade
sikistirilmis bir yay olarak diisiiniilebilir (Gong vd. 1999a, Kélemen vd. 2006b,
Koélemen vd. 2006a). MPSR modeli,

F= WMPSR + AOMPSRd + AlMPSRd2 (411)

ile ifade edilir. MPSR modelinin yiikten bagimsiz sertlik degeri ise

Hypsgr = 1854.4 (AlMPSR) (4.12)

denklemi ile hesaplanir.

Wupsk ve Aijupsg degerleri (Sekil 4.32) ile denklem (4.12) ile hesaplanan yiikten
bagimsiz sertlik degeri Cizelge 4.16° da verilmistir. Wypsg degerlerinin negatif
olmasi, sadece plastik deformasyon oldugunu gosterir. Cizelge 4.16° da verilen
Aimpsg degerleri kullanarak her bir numune i¢in Hypsr sertlik degeri hesaplandi.
MPSR modeline gore hesaplanan bu, yiikten bagimsiz sertlik degerlerinin plato

bolgesindeki sonuglardan olduk¢a uzak oldugu goriiliir.
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Sekil 4.32 MPSR modeli i¢in F-d grafigi

Cizelge 4.16 Yiikten bagimsiz sertlik, Wipsr, Aompsr, Aimpsg ve LRC
degerlerine ait hesaplamalar

Yiikten
A0MPI§S A; }”0”_’;5 bagimsiz
Numune WMPRS x10 X , LRC HMPRS HV (GPa)

(N) | (Num) | (N/ um’) (GPa)
Lu0.0 | -0.025 | 734.6 24.555 0.9999 0.455 0.593-0.622
Lu0.1 -0.019 | 663.42 29.600 0.9999 0.548 0.681-0.717
Lu0.3 -0.058 | 769.39 40.185 0.9999 0.745 0.910-0.951
Lu0.5 | -0.077 | 1041.8 40.259 0.9999 0.746 0.979-1.032
Lu0.7 | -0.056 | 1024.8 43.617 0.9999 0.808 1.052-1.110
Lul.0 | -0.031 | 815.27 51.594 0.9999 0.956 1.163-1.220
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4.8.4 Elastik/ Plastik deformasyon modeline gore analiz

Bull ve arkadaslarina gore (Upit vd. 1966, Bull vd. 1989), centici biiylikliigliniin
uygulanan yiike baglilig1

F = A, (d, + d,)? (4.13)

bagntisi ile verilir. Burada A4, bir sabittir. d. ise d;, plastik deformasyonu ile iliskilidir
ve d, degerleri F*- d grafiginden elde edilir (Sekil 4.33). Elde edilen degerler esitlik
4.13’ te yerine koyularak A, degeri bulunur.

Bu modelde yiikten bagimsiz sertlik degeri ise

HEPD = 18544 AZ (414)

ile hesaplanmaktadir.
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Sekil 4.33 Numuneler i¢in plastik deformasyonun (d,) uygulanan ytikiin
karekokii (F) ile degisimi
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Cizelge 4.17 EPD modeline gore hesaplanan 4,, d, ve Hgpp degerleri

Az (N/ d, Hgpp
Numune ,umz) (um) LRC (GPa) H, (GPa)
Lu0.0 0.016 0.148 | 0.9999 | 0.492 | 0.593-0.622
Lu0.1 0.017 0.130 | 0.9999 | 0.580 | 0.681-0.717
Lu0.3 0.020 0.090 | 0.9999 | 0.817 | 0.910-0.951
Lu0.5 0.021 0.113 | 0.9998 | 0.857 | 0.979-1.032
Lu0.7 0.022 0.125 | 0.99985 | 0.905 | 1.052-1.110
Lul.0 0.023 0.109 | 0.9999 | 0.980 | 1.163-1.220

Cizelge 4.17° den de gorildigii gibi katkili ve katkisiz numunelerde d, degeri pozitif
cikmistir. Yani uygulanan bu yiiklerde plastik deformasyonun yani sira elastik
deformasyon da gozlenmistir. Yani tim numunelerde elastik geri doniisiimde
gozlenmistir. Bu numunelerde ISE davranismmin gozlenmesindeki sebepte plastik

deformasyonun yani sira elastik deformasyonun da olugmasidir.
4.8.5 Hays-Kendall yaklasimina gore analiz

Gane ve Bowden tarafindan farkli malzemelerde ¢enticinin kritik bir yiik degerine
kadar numuneye girmemesi (bu degerden sonra aniden girmesi) seklinde
gozlenmistir (Gane vd. 1968). Hays-Kendall tarafindan c¢ok sayida malzeme
iizerinde yapilan mikrosertlik testlerinde gozlenen CBE davranisi i¢in, uygulanan
test yiikiiniin belirli bir limit degerinin altinda sadece elastik deformasyon, bu
degerin iistiinde ise plastik deformasyon meydana getirdigi ortaya konulmustur
(Hays vd. 1973). Bu durum Ayrica, test yiikiiniin artmasina ragmen kritik yiik
degerine ulasmadan c¢entigin bliylikliigliniin artmadig1r gozlenmistir. Hays-Kendall
tarafindan, deneysel olarak Olciilen izin biylikligiiniin, uygulanan test yiiki F
yerine etkin yik  Foppin = F —Wyg  1le orantili oldugu denklem (4.15) ile

verilmistir.
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Burada 4; uygulanan yiikten bagimsiz bir sabittir. W ve 4; degerleri F-d’ grafiginden
hesaplanir (Sekil 4.34). Bu modelde yiikten bagimsiz sertlik degert,

ile hesaplanmaktadir. Sekil 4.34” deki grafikten elde edilen egim bize A;yx degerini

verir. Cizelge 4.18° de yiikten bagimsiz sertlik degeri, Wyx ve A;ux degerleri

verilmistir.
3
| I YA} /i
25 -
2 — —
=3
= 15 -
1 - —
—e—u0.0
-m— Lu0.1
05 — —Lu0.3
K --k--LU0.5
o --V¥--Lu0.7
0 | | |
0 2000 4000 6000 8000 110*
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Sekil 4.34 Numunelerin Hays-Kendall yaklagimina gore F-d° grafigi

Diagonal uzunlugun karesine karsi uygulanan yiikiin grafigi cizildiginde tim
numuneler i¢in lineer bir davranisin s6z konusu oldugu goriildii. Grafigin egiminden
A nx degeri ve diiseyde kestigi noktadan da Wyx degerleri bulunarak, A;ux, Wuk ve
LRC degerleri hesaplandi. 4;nx degerlerini her bir numune i¢in esitlikte yerine
koyularak Hays-Kendall i¢in yiikten bagimsiz sertlik degeri hesapland1 ve Cizelge
4.18’ de verildi.
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Cizelge 4.18 Yiikten bagimsiz hesaplanan sertlik, Wy, nuyx ve LRC

Yiikten Yiikten

Numune | bagimsiz | Wyg | LRC | ngx| LRC | bagimsiz | Hy(GPa)
sertlik (N) Hpyx
sabiti A;px (GPa)
30.631

Lu0.0 x107 0.149 | 09994 | 2.2 | 0.9956 0.568 0.593-0.622
35.455

Lu0.1 x107 0.130 | 0.9995 | 2.1 | 0.9982 0.657 0.681-0.717
47.925

Lu0.3 x107 0.096 | 0.9996 | 2.0 | 0.9932 0.888 0.910-0.951
51.196

Lu0.5 x107 0.122 | 09993 | 2.1 | 0.9975 0.949 0.979-1.032
54.819

Lu0.7 x107 0.130 | 0.9994 | 2.1 | 0.9967 1.016 1.052-1.110
60.931

Lul.0 x107 0.111 | 09996 | 2.1 | 0.9985 1.127 1.163-1.220

W degerinin pozitif ¢ikmasi, uygulanan yiikiin plastik deformasyonun yam sira

elastik deformasyon olusturmak i¢in de yeterli oldugunu seklinde yorumlanabilir

(Awad vd. 2011). Sekil 4.35° deki grafigin e§iminden, nyx degerleri bulundu.

Cizelge 4.18° den de goriildiigii gibi, tiim numuneler i¢in nyx 2° den biiylik ¢ikmistir.

Bu demektir ki

artik

sertlik uygulanan yiikten bagimsizdir.

Bu deger

Hays-Kendall’ n gecgerliligini saptamamiza yardime1 olur (Kdlemen vd. 2006a).
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Sekil 4.35 Numunelerin In(F-Wyx)-Ind grafigi

Cizelge 4.19 Plato bolgesindeki ylike bagl Vickers mikrosertlik degeri ile yiikten
bagimsiz hesaplanan Hpsg, Hypsg, Hepp ve Hux degerleri

Numune H, (GPa) H,, Hypsr Hgpp Hpyg
(plato bilgesi) | (GPa) (GPa) (GPa) (GPa)

Lu0.0 0.593-0.622 0.472 0.455 0.492 0.568
Lu0.1 0.681-0.717 0.544 0.548 0.580 0.657
Lu0.3 0.910-0.951 0.787 0.745 0.817 0.888
Lu0.5 0.979-1.032 0.877 0.746 0.857 0.949
Lu0.7 1.052-1.110 0.898 0808 0.905 1.016
Lul.0 1.163-1.220 0.964 0.956 0.980 1.127

(¢BE davranmigmin gozlendigi tiim numuneler i¢in uygulanan modeller igerisinde HK
modeli ile bulunan sertlik degeri plato bolgesindeki sertlik degerine daha yakindir
(Cizelge 4.19). Literatiirde farkli malzemeler lizerinde yapilan calismalarda (Quinn
vd. 1997, Gong vd. 1999, Peng vd. 2004), yiikten bagimsiz sertlik degerinin plato

bolgesine yakin olmast gerektigi vurgulanmaktadir. Bu nedenle Hays-Kendall
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modeli bu ¢calismada kullanilan malzemelerin mikrosertlik analizinin yapilmasinda ve

mekanik 6zelliklerinin tespitinde kullanilabilecek en uygun modeldir.
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5. SONUCLAR

Lu katkisinin Bi-2212 siiperiletkeninin siiperiletkenlik, yapisal ve mekanik 6zellikleri
iizerine etkisi, yapilan analizler sonucunda detayli olarak incelendi. Kristal yapi
ozelliklerinin ve oOrgli parametrelerinin tespiti icin XRD, tanecik yapilarindaki
degisimleri ve yonelimleri incelemek i¢cin SEM Olglimleri, siiperiletkenlik
ozelliklerini belirlemek icin ise ozdireng Olgiimleri yapildi. Iyon miktardaki
degisimlerini incelemek i¢in EDS kullanildi. Mekanik 6zelliklerini belirlemek i¢in
Vickers mikrosertlik 6l¢timleri yapildi. Sertligin yan1 sira elastik modiilii, gerilme ve
kirilma dayanimi degerleri katkili ve katkisiz biitiin numuneler i¢in hesapland1 Daha
sonra, sertlik Olclimlerinin deneysel sonuglari, Meyer yasasi, Orantili Numune
Direnci, Gelistirilmis Orantili Numune Direnci, Elastik/ Plastik Deformasyon Modeli
ve Hays-Kendall yaklagimi kullanilarak analiz edildi ve tiim bu 6l¢limler sonucunda

asagidaki sonuclara ulasild1.

+« Numunelerin XRD analizinde Bi-2201 ve Bi-2212 fazlarindan baska bir
faza ve dikkate deger bir degisime neden olan Lu pikine rastlanmadi. Bu
bize Lu atomlarinin Bi-2212 siiperiletkeninin kristal yapisinin i¢ine biiyiik

oranda girdigini gosterir.

* Lu katkistyla a Orgli parametresinin bir miktar arttigi, Lu0.3 katkil

numuneden sonra azaldig1 gézlendi.

« Lu katkisiyla ¢ orgii parametresinde bir azalma goézlendi. Bunun nedeni,
+2 degerlikli Sr veya Ca yerine +3 degerlikli Lu ile yerdegistirdiginde
ortama Je  elektron saglamasiyla ortamdaki yiikk notralliginin
bozulmasidir. Bunun yani sira Lu™ iyonunun iyonik yaricapinin Sr'? ya
da Ca™ iyonunun iyonik yarigapindan da kii¢iik olmasi ¢ parametresinin

azalmasinda etkendir.

« Numunelerin tanecik biiyiikliikleri Lu konsantrasyonunun artmasiyla
azaldig1 goriildii. Bu sonu¢ SEM analizinde de goriildiigii gibi XRD
piklerinden de hesaplanan tanecik biiylikligli sonucuyla da

desteklenmektedir.
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SEM sonuglarma gore, Lu0.0, Lu0.1, Lu0.7 ve Lul.0) numunelerinde
tanecik yonelmelerinde bozulma ve gozeneklilikte artma; Lu0.3 ve Lu0.5
numunelerinde taneciklerde biiyiime ve gozeneklilikte azalma

gozlenmistir.

EDS olctimlerinde de diger elementlerle kiyaslandiginda Sr yiizdesinde
onemli Ol¢iide bir azalma gozlenmistir, bu sonu¢ Bi-22]2 yapisina
katkilanan Lu atomlarinin Sr atomlar1 ile baskin olarak yer degistirerek

yap1 icerisine girdiginin bir gostergesidir.

T2 degerleri Lu0.0 i¢in 99.5 K iken katkili numuneler icin ise sirastyla
97K, 96 K, 94 K, 94 K ve 93 K olarak belirlendi. Katki arttikca 7,
degerlerinin azaldig1 gdzlendi. Bunun sebebi ise katki ile Bi-2212

fazindan Bi-2201 fazina bir miktar ge¢is olmasidir.

T2 degerleri ise Lu0.0 katkisiz numune icin 85 K iken Lu0.1, Lu0.3,
Lu0.5, Lu0.7 ve Lul.0 katkili numuneleri i¢in ise swrasiyla 74 K, 73.5 K,
73 K, 72 K ve 60 K olarak belirlendi. Lu katkisinin artmasiyla T,  offset
degerleri azalmistir. Bu sonug, tanecikler arasi baglanmalarin katki ile
zayiflamasindan  ve  Bi-2201  fazmm  katkiyla  artmasmdan

kaynaklanabilir.

Stiperiletkenlige gecis araliginda (47,) artma gozlendi. Katkisiz numune
icin bu deger /4.5 K iken Lul.0 katkih numunede 33 K olarak

bulunmustur. Bu sonug katki ile siiperiletkenligin bozuldugunu gosterir.

Lu katkistyla yiik tastyict konsantrasyonu azalmustir. Bu azalma Sr™
iyonlar1 yerine gegen Lu ™ iyonlarindan kaynaklanir. Ciinkii Lu ™ iyonlari
her katkilandiginda ortama ekstra le  gelir ve boylece her katkida bir

bosluk dolar. Dolayisiyla tasiyici konsantrasyonu azalir.

Hesaplanan Vickers mikrosertlik degerinin Lu katkisi ile arttig1 gézlendi.
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o,

« Elastik modiilii, gerilme ve kirilma dayanimi degerleri yiike bagh ve
yiikten bagimsiz olarak hesaplandi. Bu degerlerin katki ile arttigi

gozlendi.

o,

« Sertlik degerlerinin sonuglar1 PSR, MPSR, EPD Modeli ve Hays-Kendall
yaklagimi ile analiz edildi ve numunelerimizin mekanik o6zelliklerini

aciklamada en uygun sonucun Hays-Kendall yaklagimi oldugu gorildi.
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EKLER
TUP FIRIN ICIN SICAKLIK BOLGELERININ BELIRLENMESI

Yiiksek kalitede siiperiletken malzeme hazirlamak amaciyla, tavlama esnasinda
kullanilan firinin kalibrasyonu olduk¢a 6nemlidir. Bu amagla, firin bir thermocouple
ile kalibre edildi ve sicakligin ayni oldugu bolgeler belirlendi.
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Sekil E1 Set sicakligi 800°C iken tiip firma (PROTHERM) ait kalibrasyon grafigi
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Sekil E2 Set sicakligi 840°Ciken tiip firma (PROTHERM) ait kalibrasyon grafigi
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Sekil E3 Set sicakligi 900°C iken tiip firma (PROTHERM) ait kalibrasyon grafigi
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Sekil E4 Set sicakligi 950°C iken tiip firma (PROTHERM) ait kalibrasyon grafigi

Farkli sicakliklara gore cizilen Sekil E1,E2, E3, E4’ te verilen grafiklere gore, set
sicakligindan 5-8 K’ lik bir sapma gozlendi.
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