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OZET

DEMIR BAZLI SERAMIK SUPERILETKENLERIN HAZIRLANMASI VE
KARAKTERIZASYONU

Gegen yiizylldan giintimiize elektronik miihendisligindeki gelismeler giinliikk
hayatimizin her noktasinda ¢ok Onemli bir boyut kazanmistir. Giiniimiiz teknoloji
caginda elektronik bilesenler her 6zelligi ile i¢ ice olarak dizayn edilebilmektedir. Buna
bir 6rmek olarak yakin zamanda Cinlilerin irettigi diinyanin en hizli bilgisayarini
verebiliriz. Bu gelismelerden anlasildigi {izere asil teknoloji egilimi malzeme bilimi
tizerinedir. Ozellikle, geleneksel olarak kullanilan metal iletkenlerin yerine siiperiletken
malzemelerin ge¢mesi ve siiperiletken miknatislarla miimkiin manyetik levitasyonun

saglanmas1 gegerli aragtirma konularindandir.

Konvansiyonel metalik iletkenlerden akim gecerken akim gegerken, akim-bagimli 1s1
retilir ve bu elektrik enerjisinde kayba sebep olur. Bu nedenle metalik iletkenler
teknoloji i¢in daha az kabul goriirler ve daha yiliksek akim giicli gereklidir. Siiper
iletkenler ise T kritik sicaklig1 altinda diren¢ olmadan elektrigi iletirler. Superiletkenlik

ozellikleri teknolojide say1siz elektronik aygitlarda kullanilmaktadir.

1911°de H.K. Onnes’ in siiper iletkenligi kesfi sayesinde gelistirilen bu uygulamalara
baz1 ornekler verecek olursak, manyetik rezonans goriintiilemesi (MRI), magnetler,
niikleer manyetik rezonans spektroskopisi (NMR), siiperiletken kuantum girisim cihazi
(SQUID), magnetometrele, gemi itici giicii, doniistiiriiciiler, manyetik sogutucular ve

acik deniz riizgar jeneratdrleridir.

Cogunlukla, siiperiletkenlerin kritik sicakliklar1 30K’in altindadir bu ise ¢ok pahali olan
sivti helyumu kacinilmaz kilmaktadir. Ticari uygulamalar icin, T¢’si 77K ve {isti
sicakliklarda, nisbeten ucuz sivi azot kullanimi aygitlar i¢in istenilen durumdur.
Gilinlimiizde, yeterince yliksek kritik sicaklik gosteren siiperiletken malzeme tiirii
seramik kupritlerdir. Fakat, teller, makaralar gibi esnek malzemelere uygulanisi seramik
(ufalanabilir) yapida oldugundan miimkiin degildir. Bunun disinda, siiperiletkenlik
ozelliklerinin gbze carpan anizotropisi problemlere sebep olmaktadir. Bundan dolayi,
teknolojistler hala, tercih olarak izotropik davranish ve yiiksek siiperiletken gegcis
sicakligina sahip malzemeleri gelistirmeyi ummaktadir. Heike Kamerlingh Onnes

tarafindan 1911°de siiperiletkenligin bulunmasi ile siiperiletken malzemeler 6zellikle
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metaller ve A15 bilesikleri (Nb3Ge, T¢ = 23 K) gibi alasimlar kesfedildi [1]. 1986°da
Ozgilin stiper iletkenlik aragtirmalar1 sayesinde yiiksek sicaklik siiperiletken kupritler

kesfedildi [2].

77K’den daha yiiksek kritik sicaklik gosteren seramik siiperiletkenlere 6rnek olarak 93
K’de Yba,Cu307 yada simdiye kadar atmosfer basincinda dogrulanmis en yiiksek kritik
sicaklik malzemesi 133 K’de HgBa,CaCuOg.x gosterilebilir [4]. Yukarida bahsedildigi
gibi, seramiklerin kullanimi zor oldugundan, giiniimiizde, NbTi veya NbsSn gibi
helyum sogutmali diisiik sicaklik siiperiletkenler uygulamalarda kullanilmaktadir.
Gergektede, uzun zamandir bilindigi iizere, 30 K’den daha yiiksek kritik sicaklikli
metalik bilesen yoktur. Fakat kritik sicakligin degistigi birgok bilesik zaman igersinde
bulunmustur [5, 6]. 2001°de stiperiletkenlik 6zellkleri kesfedilen, metalik bilesenler i¢in
en yliksek kritik sicaklik MgB; i¢in 39 K olarak saptanmistir [7, 8]. Son olarak mart
2008’de, demir arsenik oksitler i¢in yiiksek T¢’ye sahip siiperiletkenlik kesfedildi ve bu
siiperiletkenlikte yeni bir ¢agin habercisi oldu [9]. T, kritik sicakligit 26 K olan
LaFeAs(O;.xFx) sonrasi, 55 K’lik daha yiiksek gegis sicaklikl florit katkili SmFeAs(O;-
xFx) bu siray1 izledi[10]. Daha sonra demirin siiperiletken etkisi anlasilmasiyla, nadir
toprak elementleri ve demir tabanli arsenik arasinda yeni yiiksek T¢’li siiperiletkenler
uretilmesi denendi. Bazi arastirmacilar buradan yola cikarak, siiperiletkenlik ile
manyetizma arasindaki baglantiyr kurarak yiiksek T, sahip malzemeler iiretmeye
calistilar. Bu ugraglar FeAs tabanli farkli kompozisyonlarinda arastirilmasina sebep
oldu. Bu bilesiklerden biride BaFe,As,’dir ve siiperiletkenlik ile kristal yapis1 olarak
LaFeAsO ile hemen hemen ayn1 6zellikleri gostermektedir. Ayn1 zamanda genel olarak
demirli arsenikler igin en yiiksek T¢ 56.3 K ile Gd;xThyFeAsO bilesigine aittir (x = 0.2)
[11].

Demir arsenik oksitlerde siiperiletkenlik iki boyutlu FeAs tabakalarindan ortaya ¢ikar
bu ise kupritlerdaki iki boyutlu bakir oksit diizlemlerindeki ile benzer bir durumdur.
Demir arsenik ve kupritler arasinda 6nemli bir fark vardir: kupritlerde iki bakir atomu
arasinda dogrudan etkilesim yok iken, demir arseniklerde demir atomlarinin Fe 3d
orbitalleri, saf Fe metalinden %10 kadar daha fazla olarak, yaklasik olarak 285pm’lik
kisa atomlar arasi mesafe ile iist iiste binerler. Bundan dolay1r demir arsenikler oda

sicakliginda zayif metaller iken, katkisiz kupritler ortam sicakliginda Mott
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yalitkanlaridir. Siiperiletken olmayan, ZrCuSiAs tiir yapida tetragonal kristal olan ana
bilesik LaFeAsO 150 K’de tetragonalden ortorombik orgii simetrisindeki degisim ile
yapisal faz gec¢isine maruz kalir [12]. Bu durum, elektrik direncinde, gizil 1sida ve
manyetik duygunluk anormaliklerine sebep olur ve bdylece antiferomanyetik diizen
Tn=134 K’de gbzlemlenir [13-15]. Bu yapinin bir temsilcisinin olarak tetragonal yapili
(uzay grubu 14/mmm) BaFe,S; olarak gosterebiliriz [16]. Benzer yapiy1 olusturmak igin

Ba atomu yerine LaO kullanarak LaFeAsO elde edilir.

Bu c¢alismada kullanilan malzemeler, BaFe,As,, BaFe;qoPty1AS;, Ba(FeixPtx)As; ve
Ba-wLaxFe1oPto 1As;y bilesikleridir. Omeklerin hazirlanmasinda uygulanan sinterleme
sireleri malzemeye gore farklilik gostermektedir. Aslinda calisilan malzemenin
kalitesinde sinterleme siireleri ve uygulanan sicakliklarin arttirimlari ve o sicaklikta
bekleme siiresi onem arzetmektedir. Calismamizda herbir malzemenin hazirlanmasi ve
sinerleme siireleri ayr1 ayr1 optimize edilmistir ve tekrarlanabilir oldugu ortaya
konulmustur. Ornekler igin Alinan x 1511 spektrumu 6rneklerin cogunlukla tekil fazda
ve ThCr,Si, tipi kristal yapiya sahip olduklarini gosterdi. 5-300 K sicaklik araliginda ve
9T’ya kadar uygulanan manyetik alanla miknatislanma, Direng ve 1s1 kapasitesi
Olctimleri yaptik. Bu sonuglar1 birbiri ile uyum igerisinde ve literatiirde verilen benzer
ornek kompozsyon serileri ilede benzer sonuglar vermistir. La katkilama ile
yapisal/manyetik faz gecisi oldukca siipriz verici bir sonugtur ve x=0.6’da 23.5 K
civarinda maksimum T ile stiperiletkenlik meydana gelmektedir. La katkilamas: ile
deneysel ZFC ve FC verileri arasindaki fark, FC durumunda olduk¢a diamanyetik
baskilamayla sonuglanan, giiclii ferromanyetik kisim igindeki siiperiletken ortak
bolgelerinin varlig1 ile agiklanabilir. x=0.6 i¢in La katkilanmasi ile T;= 23.5 K
maksimumuna ulagmaktadir. Bu sonuca bakildiginda T; icin iki 6nemli durumu ortaya
cikarmaktadir; geometrik faktor (basing etkisi) bu Orgii biliziigmesi ile ortaya
cikmaktadir ve T degerini diisiirmektedir digeri ise Ba yerine La’y1 kullanarak elektron

katkisin arttirarak stiperiletlenligi etkileyebiliriz.

Haziran 2014 Adil GULER
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ABSTRACT

PREPARATION AND CHARACTERIZATION OF IRON BASED CERAMIC
SUPERCONDUCTORS

During the last century, pioneering developments in the field of electrical engineering
revolutionized nearly all aspects of our daily life. Today, in the age of technology,
electronic components are getting more and more compact and increasingly powerful.
As an example of this development, the Chinese broke the world record in creating the
world’s fastest supercomputer. This reflects clearly the actual technological trends that
set new challenges to material science. In particular, replacing conventional metallic
conductors by superconducting materials, and magnetic levitation enabled by

superconducting magnets are topics of great interest in current research.

When current flows through conventional metallic conductors, current-dependent heat is
generated and energy is lost. Therefore metallic conductors are the less applicable for
technologies, the higher current strengths are required. Superconductors, however,
conduct electricity without resistance below a critical temperature TC. Because of their
extraordinary properties, superconductors are already used in numerous electronical

devices.

Some examples for their applications which are related to the invention of
superconductivity by Heike in 1911 are MRI (magnetic resonance imaging) magnets,
chemical analytical tools such as NMR (nuclear magnetic resonance) spectroscopy or
SQUID (Superconducting Quantum Interference Device) magnetometers, motors, ship
propulsion, transformers, cryomagnets and offshore wind energy generators. Mostly,
critical temperatures of superconductors are below 30 K which makes cooling by the
very expensive liquid helium inevitable. For commercial applications, however,
superconductors with T¢’s higher than 77 K are desired, as these could be cooled by
relatively cheap liquid nitrogen. Today, the only class of superconductors that show
sufficiently high critical temperatures are the cuprates. However, their processing to
flexible materials such as wires or coils remains difficult due to their brittle, salt-like
structure. Furthermore, the pronounced anisotropy of the superconducting properties
causes problems. Therefore, technologists are still hoping for materials, which have

high superconducting transition temperatures and show preferably isotropic behavior.



Since superconductivity was discovered in mercury in 1911 by Heike Kamerlingh
Onnes, many other superconducting materials, in particular metals and alloys such as
the A15 compounds (NbsGe, T, = 23 K)[1] were explored. High temperature
superconductivity was discovered in the cuprates in 1986 thanks to genuine

superconductivity research [2].

These ceramic superconductors show critical temperatures higher than 77 K, such as 93
K in YBa,Cu3O7 [3] or 133 K in HgBa,CaCu,0s:x Which is the highest confirmed
critical temperature at ambient pressure so far [4]. As mentioned above, the ceramics
are difficult in processing, thus currently most helium-cooled low-temperature
superconductors like NbTi or NbsSn are used for applications.

Indeed, no metallic compounds with critical temperatures higher than 30 K were known
for a long time. Yet, in the mean time various compounds, having varied critical
temperatures have been found [5, 6]. The highest critical temperature for metallic
compounds, however, was detected at 39 K for MgB,, whose superconducting
properties were discovered in 2001 [7, 8]. Finally, in March 2008, the discovery of
high-T. superconductivity in the iron arsenide oxides [9] has heralded a new era in
superconductivity research. After the first report on LaFeAs(O1.xFx) with a critical
temperature T, of 26 K, even higher transition temperatures up to 55 K in fluoride
doped SmFeAs(O;.xFx) followed quickly [10]. After the effect of iron on
superconductivity has been understood, between rare earth elements and iron-based
arsenide, new superconductors with high T, have been tried to produce. Hence, some
reserachers have tried to establish the correlation between magnetism and
superconductivity to produce the materials with high T.. Therefore, the FeAs based
compositions have become the focus of the research. One of these compositions is
BaFe,As, and its crystall structure and superconductivity properties show almost the

same with LaFeAsO.

In the meantime, the maximum T, for the iron arsenides in general is 56.3 K (Gd;.-
xThyFeAsO with x = 0.2) [11]. In the iron arsenide oxides, superconductivity emerges
from two-dimensional FeAs layers similar to the cuprates with their two-dimensional
copper oxide planes. But there is an important difference between the iron arsenides and

the cuprates: while there are no direct interactions between two copper atoms in the



cuprates, the Fe 3d orbitals of the iron atoms in the iron arsenides overlap due to their
short interatomic distances of about 285 pm which is approximately by only 10 % larger
than in the pure Fe metal. Therefore, the iron arsenides are poor metals at room
temperature, whereas the undoped cuprates are Mott insulators at ambient temperature.
The non superconducting parent compound LaFeAsO, which crystallizes tetragonal in
the ZrCuSiAs-type structure [12] undergoes a structural phase transition at about 150 K
associated with a reduction of the lattice symmetry from tetragonal to orthorhombic.
This leads to anomalies in electrical resistance, specific heat and the magnetic
susceptibility and antiferromagnetic ordering is observed below TN = 134 K [13-15].
One representative of this structure type is BaFe,As; [16] which also crystallizes in a
tetragonal structure (space group l4/mmm) [16]. To produce a similar structure of
LaFeAsO instead of using LaO, Ba is used. The materialls used in this study are the
compounds of BaFe,As,, BaFeiqPto1As,, Ba(Fe1.xPty)As, and Ba.xylLaxFei oPty1As,.
The sintering time varies for materails when the materials are being produced. In the
study, the sintering time for each material have been separetly optimized and showed
their reproducibility. The X-ray spectrumes of many samples showed single phase and
ThCr,Si, type crystal structure. At the temperature 5-300K and at 90 kOe magnetic
field, magnetization resistivity measurements were conducted. The results are good in
agrement with its own sample series and literature. Structural and magnetic phase
transition is a very suprised result by doping La for parent compound and for x=0.6,
around 23.5 K the superconductivity occours with maximum T.. By doping La, the
experimental data difference between ZFC and FC, for FC results with dominant
diamagnetic behaviour and this is the indication of existing superconductive region in
strong ferromagnetic part in the material. For x=0.6 by doping La T, reaches to its
maximum at 23.5 K. This result brings two important case; the first, geometric factor
(pressure effect) which exists by lattice shrinkage decreases T. value and the other one
is effecting superconductivity with incresing electron contrubution, using La instead of

Ba atom.

Haziran 2014 Adil GULER
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YENILIK BEYANI

DEMIR BAZLI SERAMIK SUPERILETKENLERIN HAZIRLANMASI VE
KARAKTERIZASYONU

Arsenik bazli ¢alismalarin sayisi olduk¢a smirlidir. Bu calisma siiperiletkenlik ve
manyetizma iliskisini daha net ortaya koymaktadir. Calismamiz, literatiirde bilineni
teyit etmekle beraber bilinen ¢aligmalarin daha iistiine ¢ikarak fiziksel birtakim olaylarin
daha 1iyi anlasilmasimi saglamistir. T Kritik sicakligina etkisi olan elementer
kompozisyona yani katkilanan element ve katki oranina bagli degisimi incelenmistir.
BaFe; oPty1AS, ve BagsLagsFer oPto1AS, bilesikleri igin 6zdirencin sicaklikla degisimi
ve 181 kapasitesi hesaplar1 yapilmistir. Temel olarak ¢alismamizda yapilanlar agagida
Ozetleyebiliriz. Bag.x)LaxFer 9Pty 1As, 6rnekleri i¢in dnce drnekler sifir alanda 4.2 K gibi
diisiik sicakliklara kadar sogutuldu. H=20 Oe’lik alan uygulandi ve yavas artan
sicakligin bir fonksiyonu olarak moment dlgiilerek ZFC (zero field cooling) egrisi elde
edildi. Daha sonra sicaklik siiperiletken gegis sicakligmma T, distrtlerek FC (field
cooling) egrisi elde edildi. La katkilama ile yapisal/manyetik faz gecisi oldukea siipriz
verici bir sonuctur ve x=0.6’da 23.5 K civarinda maksimum T ile siiperiletkenlik

meydana gelmektedir.

T¢’nin altindaki sicakliklarda ZFC’ de sicaklik davranisi hizlica azalmaktadir ve hemen
negatif bir degerde doyuma ulasmaktadir. Demagnetizasyon etkisini diizelttikten sonra
kabaca etkin manyetik duygunlugu 4myesr hesapladik. Deneyde kullandigimiz 6rnegimiz
silindirik sekildedir. Bu degerler x=0.3’e kadar yaklasik olarak -1’dir. Bu ise sistemin
tamamen korundugunu gostermektedir. La katkisi ile T altinda 6l¢iilen alan sogutmali
moment Mgc 6nemli derecede azalmaktadir. La katkilamasi ile deneysel ZFC ve FC
verileri arasindaki fark, FC durumunda olduk¢a diamanyetik baskilamayla sonuglanan,
giiclii ferromanyetik kisim icindeki siiperiletken ortak bdlgelerinin varligr ile
aciklanabilir. Cok miktarda La katkili BaggsLag gsFe; 9Pty 1AS; 6rnegi i¢in daha dnce
yiiksek T seramik malzemelerde goriilmiis isede, La katkisinin manyetik davranisi
oldukea sira dis1 ve FeAs katkili siiperiletkenlerde ¢ok sik karsilasilmayan bir davranisi
ortaya koymustur. La malzemesi i¢in x’e karst T¢’ti miknatislanma verileri kullanarak
degerlendirdik. T once azalmakta ve sonra La katkilanmasi ile x=0.6 icin T¢= 23.5 K

maksimumuna ulagmaktadir. Bu sonuca bakildiginda T i¢in iki dnemli durumu ortaya
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cikarmaktadir; geometrik faktor (basing etkisi) bu Orgii biiziismesi ile ortaya
cikmaktadir ve T¢ degerini diisiirmektedir digeri ise Ba yerine La’y1 kullanarak elektron

katkisini arttirarak siiperiletlenligi etkileyebiliriz.

Calismamizin diger bir kismida sicakliga bagh 6zdiren¢ degisiminin gdzlemlenmesi
tizerinedir. Numunelerimiz p(T) x=0.4 disinda metalik davranis gostermektedir,
Ozdireng sicakligin azalmasiyla yavas bir sekilde artmaktadir. BaFe,As; 6rnegi disindaki
tim Orneklerde p(T) egrisi hizli bir diislis yasamaktadir. T; altinda tiim Orneklerin
Ozdirengleri sifira yaklasmaktadir fakat x=0.4 6rnegi i¢in p(T), T=5 K’de kiigiik bir
degerde degismemektedir.

Faz diyagramindan elde edilen 6zdireng verisi, miknatislanma verilerinden elde edilenle
olduk¢a benzerdir. Ebevyn 6rnek i¢in 6zdirencin sicaklik bagimlhiligi literature ile
tamamen ayni davranist gostermektedir. Burada Tspw= 140 K’ de yapisal faz gecisi
(tetragonalden ortorobike) antiferomanyetik AFM diizende goriilmektedir. Bu yapisal
faz gegis durumuna Pt katkili BaFe,As, 6rnegi direnmektedir ve bu sonuglar IEEE’ de

yayinlanacaktir.

Calismamizda, bunlara ilaveten, bu malzemelerin elektronik ve fonon davranislari igin
1s1 kapasitesini analiz ettik. Katkisiz BaFe;Asy’de elektronik terimi vy diisiik
sicakliklarda y=0.016’dan oda sicakligina yakin bir sicaklikta y=0.093/(mol K?)’e
yiikselir bu sonug¢ diger ¢alismalara oldukg¢a yakindir. Bu sonuglar Debye- yaklagimi
fitinden gelmektedir; Debye sicakliklari, diisiik ve yiiksek sicaklik fitleri arasinda g¢ok

kiigiik bir artim sergilemektedir. Bu ¢calisamamizda detayl olarak verilmistir.

Katkili malzemelerde zengin bir elektronik terimi bulduk. Katkili malzemelerde,
indirgenmis terimlerle gelistirilmis bir elektronik terimi buluruz: Pt katkili malzeme igin
Debye fitting parametrelerinde kiiciik bir degisim x=0’da disiik sicaklikta y=0.020
JI(mol K?) iken yiiksek sicaklikta 0.067 J/(mol K?)’e yiikselmektedir, ayn1 sekilde x=0.3
iken bu artim y=0.011" den y=0.036 J/(mol K?)’e yiikselmektedir. Bu calismada
orneklerdeki, degisen elektron durum yogunlugu ve Pt katkisi ile etkilenmis miimkiin

pseudogap durumlarini inceledik.

BaFe,As; ve La katkili BaFe; Pty 1As; polikrital drnekleri basarili bir sekilde kat1 hal
reaksiyonu metoduyla hazirladik. Alinan x 1511 spektrumu 6rneklerin ¢cogunlukla tekil

fazda ve ThCr,Si, tipi kristal yapiya sahip olduklarimi gosterdi. 5-300 K sicaklik
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araliginda ve 90 kOe’ e kadar uygulanan manyetik alanla miknatislanma, 6zdireng ve 1s1
kapasitesi Ol¢iimleri yaptik. Bu sonuglari birbiri ile uyum igerisinde ve literatiirde
verilen benzer 6rnek kompozsyon serileri ilede benzer sonuglar vermistir. Calismamiz
diinyaca prestijli bilim dergileri arasinda olan IEEE dergisine, Thermodynamic
Properties of BaFe,As, and Magnetic Superconductor Bag.xlLaxFe;oPto1Asy”

basliginda gonderilmistir.

Haziran, 2014 Doc. Dr. Mustafa OZDEMIR Adil GULER

Prof.Dr. Yildirhan ONER
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Cn : Normal durumda 1s1 s1gas1
f(l : Dalga vektori

: Yaratilan fononun dalga vektorii
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1. GIRIS
1.1. Siiperiletkenligin Tarihgesi

Stiperiletkenlik olay1 elektronlarin 6zel bir kuantum yogunlagsmasidir. Baska bir
ifadeyle, bir maddenin uygulanan akimlara karsi sifir direng gostermesi durumudur.
Periyodik sistemin bir¢ok metal elementinde ve alasimlarinda, yariiletkenler ve
yarimetal bilesiklerde bu durum goézlenir. Siiperiletkenlik ilk olarak 1908 yilinda Heike
Kamerling Onnes’in 4.19 K sicakliginda helyum gazini sivilagtirmasinin ardindan 1911
yilinda, 4.19 K ‘de saf civanin direncinin sifira diistiigliniin bulunmasiyla kesfedilmistir

(Sekil 1.1).

0.15

0.125
— |

0.10

! Hg
0.075 :

Direnc (Ohm)

0.05

0.025

1075 Ohms |

0.00

4.00 4.10 4.20 4.30 4.40

Stcalkchik (K)

Sekil 1.1. Civa elementinin direng-sicaklik grafigi

W. Hans Meissner ve Robert Ochsenfold 1933 yilinda magnetik alandaki
stiperiletkenlerin magnetik alan1 disarladigin1 gozlemlediler. Siiperiletkenligin ilk
fenomelojik teorisi 1935 yilinda London kardesler tarafindan ileri siiriilmiistiir. Bu teori
stiperiletkenligin iki temel Ozelligi olan sifir dirence sahip olmak ve diamanyetik
Ozelliklerini agiklar. Siiperiletkenligin ikinci makroskopik teorisi Ginzburg-Landau
teorisidir. 1957 yilinda John Bardeen, Lean Cooper ve Robert Schrieffer tarafindan
stiperiletkenligin ilk mikroskopik teorisi olan BCS teorisi gelistilmistir. Daha sonra
L.P.Gorkov vyiiksek sicakliklarda Ginzburg-Landau teorisi ile BCS teorisinin ayni



sonuclar1 verdigini gostermistir. 1960 yilinda giiclii elektron-fonon etkilesimine sahip
olan siiperiletkenlerin mikroskopik teorisi Eliashberg tarafindan ortaya konmustur.
Brian D.Josephson 1962 yilinda iki siiperiletken arasinda Cooper c¢iftleri ile tasinan
tiinelleme akiminin olusacagini 6ngdrmiistiir ve kisa bir siire sonra deneysel olarak
ispatlanmigtir. Stiperiletkenlikle ilgili en 6nemli gelisme 1986 yilinda J.George Bednorz
ve Karl Alex Miiller tarafinda yiiksek sicaklik siiperiletkenliginin kesfedilmesidir. 2001
yilinda MgB;’nin 39 K’de siiperiletken oldugunun bulunmasi yiiksek sicaklik

stiperiletkenleri ile ilgili ¢aligmalara hiz kazandirmistir.
1.2. Siiperiletkenligin Temel Ozellikleri

Siiperiletken malzemeler manyetik alandaki davraniglarina gore iki gruba ayrilir. I. Tip
stiperiletkenler civa, kalay, aliiminyum, toryum, kadmiyum, indiyum v.b. elementlerdir

ve bunlarda Meissner etkisi tam olarak gozlenir (Sekil 1.2).

I. Tip siiperiletkenler

normal
durum

niifuz eden manyetik alan

siiperiletken
durum

uygulanan manyetik alan

Sekil 1.2. I. Tip siiperiletkenlerin manyetik alandaki durumlari

Kritik manyetik alan degerleri oldukca diisiik oldugu i¢in bu elementlerden yapilan
stiperiletken miknatislar kullanish degildir. II. Tip siiperiletkenler ise MgB;, NbAI,
NbTi, NbN, NbzSn, NbzAl vb. bilesikler ya da alasimlardir. Bu tip siiperiletkenlerde
siperiletken fazdan normal faza ge¢iste bir ara durum vardir. Ara durumda siiperiletken
icinde manyetik akinin gegtigi normal benzeri bolgeler olusur ve bu durumda Meissner

etkisi kismen gozlenir (Sekil 1.3).



I Tip Siiperiletken

Normal durum

Niifuz eden manyetik alan

Superiletken durum

Hcl HC Ht’.‘

Uygulanano Manyetik alan

Sekil 1.3. II. Tip siiperiletkenlerin manyetik alandaki durumlari

Kritik manyetik alan degerleri yiikksek oldugu i¢in siiperiletken miknatis yapiminda daha
cok tercih edilirler. Meissner etkisi W. Hans Meissner ve Robert Ochsenfold 1933
yilinda dis manyetik alandaki siiperiletkenlerin magnetik alan1 disarladigim
gozlemlediler. Bu olaya Meissner etkisi denir. Bu etki, numune ister manyetik alana
konup T¢’nin altina sogutulsun, ister T¢’nin altinda iken manyetik alana konsun, her iki
durumda da aymidir. Buna gore siiperiletkenler ideal bir diamanyettirler (Sekil 1.4).
Ancak yukarida da ifade edildigi gibi Meissner etkisi tam olarak I. Tip stiperiletkenlerde

gozlenir.

YYYYYYY

H+0T>T H=#0,T <T,
Sekil 1.4. Kritik sicakliga gore siiperiletkenin manyetik durum,

H< H¢n oldugu durumda siiperiletken i¢in igerde indiiksiyon alanmnin sifir olusu
numunenin 6ncesinden bagimsiz oldugundan siiperiletken igerisinde B=0 olmasi igsel
bir ozelliktir. Ayrica bu sonug siiperiletken duruma gecisin bir faz gecisi oldugunu

gostermektedir.



Stiperiletkenleri normal iletkenlerden ayiran diger bir oOzelligi, p elektiriksel

Ozdirencinin sifir olmasidir. Bdylece siiperiletkenler asagidaki denklemlerle ifade

edilirler:
p=0 (1.2)
§ =0 (1.2)

1.2.1. Manyetik akinin kuantumlanmasi

Bir siiperiletken halkada sonsuza kadar var olan akimlar olusturmak miimkiindiir.
Stiperiletkenlerin direnci sifir oldugu i¢in akimi saglayacak bir gii¢c kaynagina da gerek
yoktur. Boyle bir akim olusturmak i¢in halka T>T; sicakliginda iken bir manyetik alana

konulur, bu durumda manyetik alan ¢izgileri halkanin igerisinden gegmektedir.

Daha sonra T, sicakliginin altina sogutulan halka siiperiletken faza gecer. Dig manyetik
alan kapatilirsa bu andan itibaren Faraday’in indiiksiyon yasasi geregince azalan
manyetik akiyr karsilamak iizere halkada bir akim indiiklenir. Bu akimin olugmasinin

nedeni baslangigtaki manyetik akinin azalmasidir.

Dis alan kapatildigi i¢in meydana getirecegi aki ayni biiyiikliikte olmalidir. Burada
halka sonlu bir R direncine sahip olsaydi, L halkanin indiiktans1 olmak tizere, L/R
mertebesinde bir siire igerisinde halkada olusan manyetik aki sona erecekti.
Stiperiletken halkada R=0 oldugu i¢in akinin sifirlanmasi sonsuz zaman sonra olacaktir.
Bu ise siiper akim ya da siiperiletkenlik akimi denilen akim var iken manyetik akinin
“donmus” halde olacagi anlamina gelir (Schmidt 1997). Donmus olarak ifade edilen bu

manyetik ak1 herhangi bir degerde de olabilir.
Bu konuyla ilgili yapilan deneyler ¢cok onemli bir gercegi ortaya koymustur: Bir
siiperiletken icinden gecen manyetik aki sadece ¢, = 2.07x10~7 Wb’nin katlar1 olan

degerler alabilir. Bilinen temel sabitler cinsinden ¢, = mhc/e olarak yazilir.



1.2.2. Entropi

Termodinamigin birinci yasast,
6Q = 6E + 6W (1.3

seklinde ifade edilir. Burada 8Q sistem tarafindan sogurulan 1s1 miktari, SW sistemin dis

parametlerinin degismesinden dolay1 sistemin yaptigi is, SE ise sistemin i¢ enerjisidir.
Bir cismin sicakligi T ve entropisi S olmak tizere Helmholtz serbest enerjisi,

F=E-TS (1.4)

ile verilir.serbest enerjideki kii¢iik bir degisim,

OF = 8E + T6S — S8T (1.5)
olur. Tersinir siireglerde Q = T&S oldugu i¢in (1.5) denkleminden,

OF = =T8S — 8W (1.6)
elde edilir. Sistemde yapilan is sabit oldugu durumda entropi ifadesi

5=~ () @)
ile tamimlanir. Hey termodinamik kritik manyetik alan ve normal durum ile siiperiletken

durum arasindaki serbest enerji farki F,, — F¢ = H2,,/8m olmak iizere entropi ifadesi su

Sekilde yazilabilir;

Ss —Sp = %(OI;%)W (1.8)

Bu bagintiya gore siiperiletken durumun entropisi normal durumdan daha diistiktiir. Bu

da siiperiletken durumun normal duruma goére daha kararli oldugunu gosterir.

1.2.3. Oz1s1

Bir maddenin 6z1s1s1 C =T (Z—i) olarak tanimlanir. Siiperiletken ile normal durum

arasindaki 6z 1s1 fark: (1.8) bagintisindan bulunabilir.

- o 2 e () 19

T =T, ’de Hen=0 oldugu icin 6z 1s1 farki;




c.—c =L [(GH_m)Z] (1.10)

T 4m oT

sekline doniigiir. Bu baginti rutgers formiiliidiir. Bu formiile gére T = T, ’de bir
stireksizlik vardir. T>T icin 6z 1s1 metallerde oldugu gibi sicaklik arttikca lineer olarak

artar (Sekil 1.5).

Cs—Cy
Cn

e

T/T,

Sekil 1.5. Oz 1sinin sicakliga baglilig

Sekil 1.5’de goriilen sicrama BCS teorisinden yapilan hesaplamalara gore 1.43 olarak

verilmektedir.
1.3. Siiperiletkenlerin Uygulama Alanlari

Onemli bir kesif olan siiperieltkenligin teknoloji ve giinliik hayatta yeterince
kullanilabilecek olmasi, bu malzemelerden teller, nakil hatlar1 ve ince filmler iiretmek
ile bagarilabilir. Bunlar heniiz teknolojik bir sorun olarak hala tam olarak
coziilememislerdir. Bu sorunlara ragmen bazi uygulama alanlarinda siiperiletkenler

coktan yerini almistir.

Stiperiletken miknatislarda tiretilen yiiksek alanlar, hizlandiricilarda parcaciklarin ¢ok
yiksek hizlara ulagmalarimi saglamaktadir. Hali hazirdaki tiim  parcacik
hizlandiricilarinda sivi helyuma dayali siiperiletkenler kullanilmaktadir. MRI adin1 alan
manyetik rezonans goriintiileyicileri ise siliperiletken miknatislarin bir diger uygulama
alanidir. S1vi helyum sogutmali bu cihazlar daha masrafli olmalarina ragmen teshiste X

1s1nlaria gore ¢ok daha giivenlidir.



SQUID’ler 10 T biiyiikliigiinde olan yerin manyetik alanindan bile ¢ok kiigiik alanlara
duyarhdirlar ve bu 6zelliklerinden dolayr akim tasiyan néronlarin olusturdugu beyin

dalgalarinin taranmasinda kullanilirlar.



2. KURAMSAL TEMELLER

Bu kisimda BSC teorisi ve orneklerimizde goriilen manyetik 6zelliklere istinaden temel
manyetizma teorileri incelendi. Bu teori kapsaminda agiklanan izotop etkisi verildikten
sonra, tek ve cift bantl siiperiletkenler i¢cin BSC teorisinin 6ngordiigli kritik sicaklik

bagmntilari ¢ikarilmistir. Daha sonra teorinin eksikliklerine yer verilmistir.
2.1. BSC Teorisi

Bardeen-Cooper-Schrieffer teorisi (BCS Teorisi) siiperiletkenligin ilk mikroskopik
teorisidir. Bu teori siiperiletkenligin mikroskopik yapisini anlatan bir modeldir. Ancak
BCS teorisi biitiin siiperiletkenler igin gecerli degildir. Ozellikle son yillar kesfedilmis
kiiprit stiperiletkenler igin bu teorinin uygulanmasinda problemler yasanmaktadir.

Genellikle BCS teorisi diisiik sicaklik siiperiletkenler i¢in (T.<23 K) gegerlidir.
2.1.1. izotop etkisi

Stiperiletkenligin fenomeninin anlagilmasindaki ilk diisiince izotop etkisinin kesfiyle
ortaya ¢ikti. Aymi siiperiletken metallerin farkli izotoplarmin farkli sicakliklara (T¢)

sahip oldugu bulundu.
Izotopun kiitlesi ile T arasindaki iliski sabit
T. — M% = sabit (2.2)

bagintisina uyar. M izotopun kiitlesidir. Cogu diisiik sicaklikli siiperiletken i¢in o
parametresi 0,5’e yakindir. BOylece iyonlarin kafesinin metallerde siiperiletkenlik
durumunu yaratmada aktif oldugu acikliga kavustu. Sonraki calismalar elektron ve
kristal Orgiisiiniin uyarilmalar1 arasindaki etkilesmelerde elektronlar arasinda ilave
etkilesmelerin oldugunu gosterdi. Bazi sartlarda bu etkilesim elektron — elektron ¢ekimi
halini alir. Ayrica ¢ekim Coulomb itme tepkisinden daha kuvvetli oldugu durumlarda
metalde elektronlarin efektif ¢ekimi siiperiletkenlik olusturur. Elektronlar birbirleriyle

fononlar aracilig ile etkilesirler.



Sekil 2.1. Elektron-fonon etkilesmesi diyagrami

Bir kristal i¢cinde hareket eden El dalga vektoriine sahip bir serbest elektron olmasi
durumunda bu elektron bir titresim olustururarak yeni bir konum alir E Yaratilan
fononun dalga vektorii q olursa, momentumun korunma yasasina gore; El =kj +q
olur. Fonon hemen baska bir elektron Ez tarafindan sogurulur ve elektron sonug olarak

E durumunu alir. Baslangigta El ve EZ durumunda olan iki elektron 17’1 ve E ve

konumunu alir,
Ky +k,=K] +Kj (2.2)
esitligi saglanir. Sekil 2.1’de gosterilen durum bize effektif bir elektron-elektron

etkilesimini gosterir. Ayn1 zamanda elektron El’den E konumuna gecgerken w =

—(S“:kl) frekansinda elektron yogunlugunda bolgesel osilasyona neden olur. €.,Ve g,

sirastyla El ve k_’l) durumlarinda elektron enerjileridir. Birinci elektron kristal i¢inde
ilerlerken bu boélgede elektron yogunlugu yiikselir. Cevredeki iyonlar bu bdlgeden
etkilenir ve oraya dogru yavas yavas elektron yogunlugu artisimi telafi edecek sekilde
hareket ederler. Ancak iyonlar biiyiik kiitlelerine ve yogunluk artiginin telafi edilmesine
ragmen hareketlerine devam edecekler ve bdylece asir1 pozitif yiik yaratirlar. Sonugta

Ez momentumunda olan ikinci elektron bundan etkilenecek ve boylece El ve
Ez momentumlu parcaciklar da birbirlerinden etkilenecektir.
Enerjileri Fermi enerjisinden Awp kadar farkli olmayan elektronlar birbirleriyle

fononlar araciyla etkilesirler. Burada wp Kkristalin Debye frekansidir. Elektronlar

arasindaki ¢gekim durumu w < wp halinde olur.



2\k

Sekil 2.2. BCS modelinde Fermi yiizeyine yakin elektronlarin
fononlarla etkilesirler

Elektron etkilesiminin matris elemanin1 su sekilde yazabiliriz:

=V, |& — €p| < hop — [g¢ — €| < hwp
0, |éx — €p| > hwp — [& — €| > howp

Ve = { (23)

Boylece BCS modelinde sadece Fermi yiizeyi yakininda dar kiiresel tabakada yer alan

elektronlar karsilikli etkilesirler. Tabakanin kalinligi 2Ak, Debye enerjisi ile belirlenir.
2.1.2. Sifir sicakhktaki kritik durumlar

Bu kisimda calismamizda ortaya ¢ikan siiperiletkenlik manyetizasyon ve transport
ozelliklerinin teorik yapis1 incelenecektir. Bununla birlikte kritik akim yogunlugu, kritik
duruma yakindan baglantili oldugundan bu iliskide kisaca agiklanacaktir. Bu kisimda

ayrica pinning modeli hakkindada bilgi verilecektir.
2.1.3. Ideal IL. tiir siiperiletkenlerde alanlar ve akimlar

I tir stperiletkenlerde Abrikosov teorisine gore vertex yogunlugu B(H)A/®,
numunenin her noktasinda ayni iken yiizey noktasina yaklasildiginda yani London
niifuz etme derinligi A(T)’de degismektedir. Buna ilaveten, B(H) sadece uygulanan alan
H’ye bagimli iken sadece sifirdan, son degerini alan, arttirilan alana bagli degildir yani
alanda sogutma, “field cooled (FC)” ile sifir alanda sogutma” zero field cooled” (ZFC)
arasinda bir iligki vardir. Mc(H) ve buna bagh B(H) egrileri sematik olarak
Sekil 2.3a’da ve b’de sirasiyla verilmistir. Genel olarak bilinen konvensiyonel

malzemelerde asagidaki egride oldugu gibi nisbeten diisiik H, olusur.

10
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0 H., H
Sekil 2.3. a) Konvensiyonel II. tiir siiperiletken (kesiksiz ¢izgi) i¢in dengede tersine
miknatislanmay1 gostermektedir (T < T, ) b) Konvensiyonel II tiir siiperiletken
i¢cin manyetik indiiktas B(H) nin sematik gosterimidir.
Sekil 2.4 a ve b’de Sekild 11.3 a’da gosterilen denge miknatislanmasinin London yiizey
akimi ve alanlarmin dagilimmi gostermektedir. Sekil 2.5°de Sekil 2.4’teki ayni tel

icindeki akim dagilimi goriilmektedir. Buarada uygulanan alan sifira esit oldugunda

ornek dis akim ile beslenmistir.

Bu durumda R > A(T) limitinde ve H=0’da ortalama akim yogunlugu Hci/R (burada R
ornegin yaricapidir). Heekin > Heq 0ibi yiiksek alanlarda, bulk kritik akiminin J=0
olmasint bekliyoruz. Fakat genel durum biyiik ihtimal ile daha kompleks ve J’nin
stfirdan farkli olan akimlar1 tasmabilir. Bunun sebebi ya London-Abrikosov yiizey
akimlar1 yada igsel (intrinsic) pinning olayidir. Bu olay daha c¢ok tabakali

stiperiletkenlerde daha sik goriiliir.

11
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Sekil 2.4. Lokal olarak indiikklendmis B(r)’nin etkisi a) ve bu etkiye bagl olarak tersine
yiizey akimlar1 b) H < H 4 (sol kisim) ve H > H 4 (sag kisim) i¢in II tiir silindirik
stiperletken malzemedir. Burada A(T) London niifuz etme derinliginde 6rnegin
yiizeyinde sinirlanmig akimlar gostermektedir.

Sekil 2.5. Di1g I akimi akiminin etkisinde siiperiletken i¢inde akim dagilimini
gostermektedir. Disaridan uygulanan ilave bir alan yoktur.

Ustteki egrilerde H, B ve M, Gauss denklemine baghdir :
B =H+4nM.,(H,T) (2.4)
Bu durumda ideal tiir II tip stiperiletkenler i¢in H, termodinamik alan olan He’e denk

gelmektedir. Burada London yaklasim metodunun teorik M(H) egrisi H=H¢;’de

siirsiz bir egime sahiptir. Demanyetizasyon etkilerini ihmal edersek denklemlerimiz,

ATM,(H,T) = —H H<H, (2.5)
M,

An [a_;]H%m (H—=H. - 0,) (2.6)

gq Pes __Her H., » H > H,, 2.7)

8H  2HIn(A/&)
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formunu alirlar. Bu konuda bir¢ok bilim adaminin teorik ¢aligmalar1 bulunmaktadir.
Ormegin Zhidong Hao ve Clem’e gore akim dongiisiiniin katkis1 vorteks merkezine ¢ok

yakindir. Bu durum i¢in tiirettikleri denklem ise,

Do
8mA2

Mes = —B(H,T) —z Inla(H,T)H/Hc,]  (H > Hcq) (2.8)

Burada a(H,T) ve B(H,T) fit parametreleridir, alan ve sicaklikla ¢ok yavas bir sekilde
degisirler. H=H¢i’de Mg(H)’da deneysel olarak ortaya cikan tekillik bazi fiziksel
durumlart ortaya ¢ikarir bunlar (1) demanyetizasyon alanin 6rnegin her yerinde sifir
olmast (2) 6rnegin London niifuz derinligi olan A(T)’den ¢ok daha genis bir dl¢ekte
niifuz derinligi vermesidir. Bu her iki durumuda konvansiyonel siiperiletkenlerde ideal
olarak gergeklestirmek oldukga zordur. Aslinda burada daha yiiksek J akim yogunlugu
Olciilmiis miknatislanma egimi H=H¢;’de c¢ok kiigiikk degisimleri getirmektedir. Bu
durum H=H¢;’de daha kiigiik tekilligi getirmektedir. Bu durum HTSC’de daha ciddi bir
sekilde ortaya ¢ikmalidir, ¢iinkii burada vorteksler daha yumusaktir (6zellikle Hgg
yakininda) ve boylece verteksler daha kolay deforme olabilir ve potansisel kuyusu ve
herhangi bir kusur tarafindada kolayca cekilebilirler. Maxwell denklemlerinde lokal
akim yogunlugu B(r) ile orantili oldugundan, B’nin uzaysal diizgiinliigi, II. tiir
stiperiletkenlerin hacim yada bulk’da akim tasimayacaklarini gdsterir. Bu durum bize
ornekte London niifuz derinligi A(T) tizerine yiizey perdeleme akiminin var oldugunu
gosterir. Bu duruma perdeleme (shielding) denir. Bu akimlar bize esdeger denge
miknatislanmasi1 Mg(T,H) nin olugmasini saglar. Bundan dolay: ideal siiperiletkenler

teknolojik uygulamalarda kullanilmaz.
2.1.4. T=0’da kritik durum, kritik akimlar ve pinning kuvvetleri

Gergek malzemelerde pin ve vorteks cizgileri gibi kusurlar vardir. Bu durumda pinning
durumu vorteks dagiliminda ve B’de tersinmezlik olusturur, bu sebepten dolayida
miknatislanma M = (—H + M) /4 olur. Bu durum dengede olmama durumundaki
miknatislanmay1 olusturur. M;, 6rnegin icinde var olan, kritik akim yogunlugu J denen
lokal akimlardan etkilenir. Genel olarak 6rnekler homojen olduklarindan kritik akim
yogunlugu ornek i¢inde direkt olarak radyal uzanim r’ye bagl degildir. Bu durumda

J’nin r bagimliligr direkt olmayarak B(r) ve T(r)’ye baghdir.
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Ornegin smirlar1 icerisinde tersinmez miknatislanmayr alan ve akim profiline
iliskilendirmek i¢in Bean akim yogunlugu kavramini ortaya atti. Bu durumda 6rnekte,
herbir r noktasinda kritik akim yogunlugu J, -J ve 0 dgerlerinden sadece birini alacagini
gosterdi. Dahas1 bu durumda, 6rnegin 6zdirencinin tamemen sifir olacagini séyledi ve
bu durumda miknatislanmada zaman rahatlamasi olusmayacagi sonucuna vardi. Bean
modeli 6zellikle H>H, i¢in kullanishdir, burada Hy, dncelikle dis alan olarak tanimland:
ve ornegin tamamen manyetik aki etkisinde oldugu diistliniildii. Boyle bir kritik durumda
ve varsaymmlar altinda J zayif olarak uygulanan alana baghdir ve o zaman akim
yogunlugu ve denge miknatislanmasi asagidaki iki denklem ile histeresiz dongiisiine

baglidir. Burada R cm, J ise A/cm? ve M emu/cm? biriminde verilmistir. Kritik akim

My-M_
R

yogunlu ise J. = 15 bagintisi ile verilir. Bu ifade ile ¢calismamizda kritik akim

yogunlugu hesaplanmustir.
2.2. Maddelerin Manyetik Ozellikleri

Manyetik sistemlerle, maddelerin manyetik dipol momenti arasinda ¢ok onemli bir iliski
vardir. Manyetik dipol momenti manyetizmanin kaynagini olusturur ve maddelerin
manyetik davraniglarini anlayabilmek i¢in son derece onemlidir. Miknatislanmig bir
maddedeki manyetik momentler i¢ atomik akimlardan kaynaklanir. Bu akimlar,
elektronlarin hem c¢ekirdek hemde kendi ekseni etrafinda ve g¢ekirdekteki protonlarin
kendi eksenleri etrafinda donmesinden ileri gelir. Atomik teoriye gére atomik manyetik

moment p ti¢ kaynaktan olusur;

a- Elektronlarin kendi ekseni etrafinda donmesinden kaynaklanan “spin agisal
momentumu” S

b- Atomun en digindaki yoriingesinde bulunan elektronlarin ¢ekirdek etrafinda
donmesinden kaynaklanan “yoriingesel agisal momentumu” L

c- Uygulanan manyetik alandan kaynaklanan yoriingesel agisal degisimler.

Manyetik momente bir elektronun yoriingesel katkisi o elektronun yoriinge agisal
momentumuyla orantilidir. Orant1 katsayis1 e/2m. yalnizca elektronun yiikiine ve
kiitlesine baglidir. Elektronun negatif yiikiinden dolay1 iki vektdr p ve L, birbirine zit
yondedir.

14



Kat1 igerisindeki manyetik dipol momentlerinin bir dis alana ve sicakliga bagli olacak
sekilde birbirleriyle etkilesmeleri ve bu i¢ etkilesmelere bagli olarak uzaysal yonelimleri
o maddenin manyetik 6zelliklerini belirler. Bu 6zellikler, manyetik dipol momentlerinin
kollektif hareketinin, ¢ok genel olarak sicaklik ve maddeye uygulanan bir dig manyetik
alanin fonksiyonu oldugunu gosterir. Manyetik momentlerin bu davranislar1 bir faz
aralig1 ile karakterize edilir. Manyetik maddeler hangi faz araliginda iseler o fazda en
diisiik enerji seviyesine sahip olduklar1 kabul edilir. Bir manyetik maddenin bir fazda
sahip oldugu manyetizasyon, duygunluk, ses iletimi, elektriksel iletim gibi baz1 fiziksel
ozelliklerini degistirmesi o maddenin baska bir faza gectigini isaret eder. Bu faz
gegisleri bir T kritik gecis sicakligi ile karakterize edilir. Bu fazlar smiflandirilabilir.
Kolaylik agisindan bu siniflandirma y duygunlugu dikkate alinarak yapilmaktadir.

Manyetik duygunluk maddesel ortamin bir O6l¢iisiidiir ve ortamdan ortama degisir.
Manyetik alan i¢cinde bulunan atomlar bu alana zit ya da alanla ayn1 yonde bir manyetik
moment olustururlar. Bu nedenle ya itilir ya da ¢ekilirler. Bir maddenin manyetik
ozellikleri bakimindan hangi smifta yer aldiginin saptanmasi i¢in bir magnetometre
yardimiyla maddenin manyetik duygunlugu 6lgiiliir. Olgiim sonucundaki duygunluk
blytikligl ve isareti 6rnegin hangi tiir 6zellik gosterdigini ifade eder. Ayrica maddenin
manyetik durumu, miknatislanma vektorii ile anlatilir. Miknatislanma (M) birim
hacimdeki net manyetik dipol momentine denir. Maddelerin manyetik 6zelliklerini
karakterize etmekte miknatislanmanin (M) biiyiikliigii ve isareti kadar uygulanan alan H
ile degisimi de onemli yer tutar. Manyetik sistemler; diamanyetik, paramanyetik,
ferromanyetik, anti-ferromanyetik ferrimanyetik ve spin-camlar olmak iizere
siniflandirilabilir. Bu bdliimde, manyetik maddelerle ilgili yapilan bu siiflandirmanin
temel kavramlarint verecegiz. Sekil 2.6 de bu maddelerin 6zellikleri kisaca

belirtilmektedir.
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Sekil 2.6. Manyetik sistemlerin 6zellikleri

2.2.1. Diamanyetizma

Elektronik yapilarindan dolayr net manyetik momenti olmayan bir ¢cok malzeme vardir.
Molekiiller goreli olarak yogun sivi ya da kati olustursa bile disardan manyetik alan
uygulamadik¢a ¢ofgu malzemenin M miknatislanmasi sifirdir. Ama disardan bir
manyetik alan uygulandiginda molekiillerin, kiiciik de olsa bir manyetik momentleri
olusur. Molekiillerin bu manyetik momentlerini disardan uygulanan alan indiikler.

Indiiklenmis manyetik moment uygulanan manyetik alana zit ydndedir. Boylece
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maddenin miknatislanmas1 manyetik alana zit yonde olusur. Bu tiir maddelere
diyamanyetik maddeler denir. Diyamanyetik maddeler dis manyetik alanin yonii ne
olursa olsun alanla zit yonlii miknatislanma edinirler ve alanin daha zayif oldugu yone
dogru kagarlar. Bu olaya diyamanyetizma denir. Manyetik alan uyguladigimiz her
madde atom ve molekiillerden olustugu i¢in bir dl¢lide diyamanyetiktir. Genellikle tim
yoriingeleri dolu olan maddelerde diyamanyetizmay1 gorebiliriz. Ornegin soygazlar.
Ciinkii diger manyetik 6zellikler ancak atomun dolmamis elektron yoriingeleri varsa
ortaya c¢ikar. Diyamanyetik bir maddeyi alan disina iten kuvvetin biiyiikliigii cok kiigiik
oldugundan bdyle malzemelerin manyetik alanla etkilesmelerini gézlemlemek oldukca
zordur. Yapilan arastirmalar maddelerin diyamanyetik 6zelliklerinin temelde sicakliktan
bagimsiz olduklarin1 ve manyetik momentin genellikle alanla orantili oldugunu
gostermistir. Diamagnetik maddenin duygunlugu negatiftir (X<0) ve M ve H zit

yonliidiir.
2.2.2. Ferromanyetizma

Demir (Fe), Nikel (Ni), Kobalt (Co), Godolinyum (Gd) ve Disprosyum (Dy) manyetik
olarak oldukca kuvvetli maddeler olup bu maddelere ferromanyetik maddeler denir.. Bu
maddeler zayif bir dis manyetik alan i¢inde bile birbirlerine paralel olarak yonelmeye
calisan atomik dipol momentlere sahiptirler. Dis manyetik alan kaldirilsa bile madde
icerisinde paralel olarak yonelen dipol momentler ayni yonde siirekli olarak kalmaya
devam ederler. Bu etki manyetik dipol momentlerinin birbirleriyle etkilesimden
kaynaklanir. Bu etkilesimler, kuantum mekaniksel etkilesimlerin bir sonucudur. Bu
yaklasim komsu momentlerin paralel olmasina enerji acisindan izin verir.
Ferromanyetik maddelere etkiyen ¢cekme kuvveti oldukga biiyiiktiir. Diyamanyetik ve
paramanyetik maddelere etkiyen kuvvet dis alan siddetinin karesiyle orantili oldugu
halde, ferromanyetiklerde dogrudan alan siddetiyle orantilidir. Dolayisiyla
ferromanyetik maddeler dis alan degismelerinden diger manyetik maddeler kadar
etkilenmez. Ferromanyetik maddeler domain (bdlge) denilen yapilara ayrilmistir. Bu
bolgelerin her biri tam olarak kendiliginden miknatislanmigtir. Yani bolgelerin her
birindeki manyetik momentlerin tamami belirli bir yone dizilmislerdir. (Sekil 2.6)
Bunlarin miknatislanma yonleri uygulanan alanla degistirilebilir. Fakat biiytikliikleri

cok az degistirilebilir. Sicaklik artirilarak bu bolgelerin miknatislanmalar1 belirli bir
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sicakligin tizerinde kaldirilabilir. Bu sicakliga Curie sicakligi denir. Ferromanyetik

maddeler ¢ok kii¢iik manyetik alanlarda (1 Oe gibi) doyuma ulasabilirler.

Domaindeki kendiliginden miknatislanmay1 olusturan i¢ alanlarin kaynagi manyetik
etkilesimler degildir. Bu kuvvetlerin kaynagi degis-tokus denilen bir etkilesimdir. Bu
etkilesim 1926 yilinda Heisengerg tarafindan kesfedilmistir. Bu kuantum mekaniksel bir
sonuctur. Bu etkilesim hareket durumlarina bagli olarak iki komsu elektronun
spinlerinin paralel veya antiparalel yonelmesine neden olur. Spinler antiparalel ise, tlim
bu kuvvetlerin toplami ¢ekicidir ve yap1 karalidir. Spinler paralel ise, atomlar birbirini
iter. Degis-tokus etkilesimi olarak tanimlayacagimiz bu etkilesim Pauli disarlama
etkisini de icermektedir. Bu degis tokus etkilesimi elektrostatik kaynakli olup manyetik
kuvvetlerden cok biiyiiktiir.

Ferromanyetik maddeler kendi icerisinde sert ve yumusak ferromanyetler diye
siiflandirirlar. Siirekli olarak miknatislanma durumunu koruyan ferromanyetlere sert
ferromanyetik, miknatislanmasin1 siirekli olarak korumayan ferromanyetlere de
yumusak ferromanyetler denir. Ornegin demir ferromanyet olmasina ragmen

miknatislanmasi kalic1 degildir.
2.2.3. Antiferromanyetizma

Manyetik maddelerin bir tiirlide ferromanyetik maddenin tersi bir tiirdiir.
Ferromanyetlerde spin yonelimleri ayni1 yonde iken antiferromanyetlerde birbirine zit
olacak sekilde spin yonelimleri vardir Sekil 2.6. Antiferromanyetizmanin kuramu ilk kez
Neel tarafindan verilmistir. Antiferromanyetik bir maddenin manyetik duygunlugu, tim
sicakliklarda pozitif ve kiicliktiir. Fakat sicaklik azaldik¢a duygunluk once artar ve

T:TN Neel sicakliginda pek keskin olmayan bir maksimumdan gecerek azalmaya baslar.
Madde TN Neel sicakligmmin istiinde paramanyetik, altinda antiferromanyetiktir.
Antiferromanyetik maddelerde, TN kritik sicakligimin altinda spinlerin birbirine zit

yonelme egilimleri, bu sicaklik araligindaki termal enerjiye oranla oldukg¢a biiyiiktiir.
Bu nedenle antiferromanyetik maddeye i¢ i¢e girmis ve zit yonlerde miknatislanmis iki
alt oOrgliden olusmus goziiyle bakabiliriz. Burada, her bir alt Oorgi aym
ferromanyetizmada oldugu gibi, kendiliginden miknatislanmig Orgiiler olarak

diisiintilebilir. Ac¢ik olarak, antiferromanyetik madde, net bir kendiliginden
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miknatislanmaya sahip degildir. Antiferromanyetik maddelerin biiyiik bir kismi, iyonik
bilesiklerdir; oksitler, siilfitler, kloritler v.b. Bu maddeler ticari oneme pek sahip

degildirler; daha ziyade bilimsel yonden ilgingtirler.
2.2.4. Ferrimanyetizma

Iki farkli manyetik iyon bulunan bilesiklerdir. Baz1 seramik malzemelerde degisik tiir
iyonlar farkli manyetik momentlere sahiptir ve bu manyetik momentler birbirlerine ters
yonde paralel dizilmistir. Bileske manyetik moment ise zit yondeki manyetik
momentlerin farkina esittir. Manyetik alan etkisinde ferromanyetlere benzer davranig

gosterirler.

Ferromanyetik, ferrimanyetik ve antiferromanyetik maddelerin manyetik momentleri bir
tir i¢ etkilesimden dolay1 kendiliklerinden siralanmis durum gelirler. Ferromanyetik
maddelerde manyetik momentleri paralel hale getirmeye calisan bu etkilesim pozitif
iken ferrimanyetik ve antiferromanyetik maddeler icin negatiftir. Ferrimanyetik ve
antiferromanyetik maddeler icice gecmis birbirine zit yonde siralanmis manyetik
momentlere sahiptirler. Ferrimanyetik maddelerde bu momentlerin biiyiikliikleri farkl
oldugundan ferromanyetikler gibi kendiliginden miknatislanma gosterirler. Ancak
antiferromanyetiklerde boyle bir durum yoktur. Her ii¢ manyetik katida da her moment
digerinden kaynaklanan bir ortalama alan goriir. Iste bu etkin i¢ alana molekiilsel alan
denir. Bu alan maddenin miknatislanmasiyla orantilidir. Ancak molekiilsel alan
modelleri manyetizmanin tam teorisi olarak diisliniilmemelidirler. Ciinkii siralamay1

saglayan kuvvetlerin kaynagini arastirmaz.
2.2.5. Paramanyetizma

Serbest elektronlar da bulunduklar1 malzemenin manyetik 6zelliklerine katkida

bulunurlar. Bir ya da daha ¢ok ¢iftlenmis elektronu olan molekiillerden Al, O2 ve Fe

bunlara 6rnek olup, bu molekiillerin kalict manyetik momentleri vardir. Eger manyetik
alan uygulanmiyorsa bu tiir molekiilleri igeren bir ¢ok malzemede molekiillerin
manyetik momentleri gelisi giizel yonlerde siralanir ve miknatislanma, vektorel olarak
sifir olur. Clinkii cok sayida molekiil lizerinden toplam alinmaktadir. Ancak malzemeye

manyetik alan uygulandiginda rasgele yonlerde yonlenmis olan momentlerin yonelimi
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degiserek alanla ayni yonii almaya calisirlar ve manyetik dipoliin enerjisi azalir.
Uygulanan manyetik alan kaldirilirsa miknatislanma tekrar sifir olur. Bu nitelikli
maddelere paramanyetik maddeler denir. Paramanyetik maddeler dis alan i¢inde alanin
daha siddetli oldugu yere hareket eder. Paramanyetik denilen bu maddelere alan igine
dogru ¢eken bir kuvvetin etkidigi diisiiniiliir. Biiylikliik bakimindan bu kuvvet , hemen
biitiin paramanyetik maddeler i¢in , diyamanyetik maddelere etkiyen itme kuvvetinden
pek farkli degildir. Yalniz paramanyetik maddelere etkiyen kuvvet sicaklik diistiikge
biiyilir ve mutlak sifir noktasi yakinlarinda ¢ok biiylik degerlere ulasabilir. Paramanyetik
bir maddenin miknatislanmasi sicaklifa ve manyetik alana baghdir. Bu iligki ilk olarak
Piere Curie (1859-1906) tarafindan gbzlenmistir. P. Curie paramanyetik bir maddenin
miknatislanmasinin manyetik alanla dogru , mutlak sicaklikla ters orantili oldugunu
bulmustur. Bu bagintiy1; M = C H/T seklinde Curie yasasiyla vermistir. Curie sabiti
denilen C, malzemeye 6zgii olup molekiillerin manyetik momentine baglidir. Cok
yiiksek manyetik alanlar ya da cok diislik sicakliklarda tiim molekiillerin manyetik
momentleri alanla ayn1 yone geldiklerinde miknatislanma bir doyum degerine ulasir. Bu

durumda paramanyetik maddede M , H ile dogru orantili olmaz.

Manyetik maddelerin (6rnegin ferro- veya ferrimanyetik) sicakligi, curie sicakligi
denilen kritik sicakliga ulastiginda veya bu sicaklik degerini gectiginde madde
paramanyetik duruma gecer. Bu olay manyetik faz ge¢isini isaret eder. Sekil 2.7°de
goriilecegi gibi curie sicakliginin altinda 6rnegin; Gd, Fe, Ni manyetik dipol momentleri
belli bir yonde paralel olarak dizildikleri ig¢in ferromanyetiktir. Gegis sicakliginin
iistlinde ise paramanyetik faza sahip olurlar (Fatma Emen Y.L tezi “+3 degerli demir ve

nikel iyonlari igeren LiFe;xNixO; bilesiklerinin manyetik 6zellikleri”).

20



1.0

1.0

0
e
in

T
T,

Sekil 2.7. Ferromanyetik Gd, Fe ve Ni elementlerinin miknatislanmasinin sicakliga
bagli degisimi. Siyah noktalar deneysel sonuclari siirekli ¢izgiler ise teorik
sonuclar1 gostermektedir.

2.2.6. Manyetik siiperiletken malzemeler

En genis siiperiletken grubudur ve geleneksel olmayan (unconventional) siiperiletkenler
olarak isimlendirilir. Geleneksel olmayan siiperiletkenlerin ayiric1 6zelligi manyetik
diizenlenmeye sahip olmalaridir. Manyetik siiperiletkenlerde yiik tastyicilarin
yogunlugu cok diisiiktlir. Spin dalgalanmalar1 uzun diizen faz uyumunun baglamasina
yardim eder ve bunlarin ¢ogunda manyetik diizenleme antiferromanyetik formdadir.
Buna karsin antiferromanyetik siiperiletkenlere zit olarak ferromanyetik siiperiletkenler
daha dusiik kritik sicakliga sahiptir. Manyetik diizenin tipinden bagimsiz olarak,
geleneksel olmayan siiperiletkenlerde ¢iftlenme mekanizmasi giicliidiir ve lineer
olmayan elektron-fonon etkilesmesinden kaynaklanmaktadir. Bu gruba ait biitiin
stiperiletkenlerde uyum uzunlugu ¢ok kisa ve sizma derinligi ¢ok genistir. Dolayisiyla
biitiin geleneksel olmayan siiperiletkenler ikinci tiptir. Bu malzemeler yiiksek tist kritik
alan degerine sahiptir ve bu gruptaki stiperiletkenlerin ¢ogu teknolojik uygulamalarda
kullanilmaktadirlar [17]. 1971°de Chevrel vd. M metal ve nadir toprak elementi ve
x=1.2 olmak tlizere MxM0gSg kimyasal formiiliine sahip, ti¢lii (ternary) molibden siilfiir

iceren yeni bir sinif malzeme kesfetmislerdir [18]. Bunlar Chevrel fazlar1 olarak
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isimlendirilir. S’nin Se ve Te ile yer degistirilmesiyle Chevrel fazlari siiperiletken
ozellik gostermektedir. Yiksek sicaklik siiperiletkenlerin kesfedilmesinden once A-15
tipi stiperiletkenleri en yiiksek T.’ye sahipken Chevrel fazlarin bulunmasiyla A-15 tipi
stiperiletkenlerinden daha yiiksek H¢,’ye sahip olmuslardir.

Metaller oldukga iyi elektron diizenine sahip malzemelerdir. Bu durum bir metaldeki
elektronlarda ortalama alan yaklagimini kullanilabilecegi anlamina gelmektedir. Bu
yaklagima gore bir kristaldeki elektron diger bir elektronun olusturdugu ortalama bir
alan ile hareket eder. Bu yiizden biitiin elektronlarin konumlarini bilmek gereksizdir.
HTC siiperiletkenler ve giiclii elektron diizenine sahip malzemelerde ortalama alan
yaklasimi kullanilamaz. Her elektronun hareketi ve konumu diger elektronlar ile
uyumlu olmalidir. Bu tip malzemelerde elektron-fonon etkilesmesi metallerdekinden
daha giiglidiir. Sonu¢ olarak elektron-elektron korelasyonu ve elektron-fonon
etkilesmesi sicakliga bagli olarak diger elektronlarla kuvvetli bir sekilde etkilesen giiclii

bir elektronik, manyetik ve kristalografik ¢iftlenmeyle sonuglanir [19].

Geleneksel siiperiletkenlerde kritik sicaklik yiik tasiyicilarin artmasiyla yaklasik lineer
olarak artarken, HTC siiperiletkenlerde bu degisim lineer artis seklinde degildir. Cogu
bosluk katkilanmis siiperiletkende katkilama miktar1 siiperiletkenlik gecis sicakligini
degistirmektedir. Katkilanan bosluk konsantrasyonu ¢ok diisiik oldugunda manyetik
siiperiletken malzemenin diizlemleri antiferromanyetik 6zellik gosterir. Belirli bir kritik
degere kadar bosluk konsantrasyonu arttirilirsa malzeme siiperiletken 6zellik
sergilemeye baslar ve bosluk konsantrasyonunun arttirilmasi ile bir maksimuma ulasir.

Belirli bir iist limitten sonra ise malzeme normal metalik 6zellik gostermeye baslar [20].
2.3. ReOFeAs Bilesiklerinde Siiperiletkenlik Etkisi

BaFe,As, ile LaOFeAs c¢ok benzer siiper iletkenlik etkisi gOstermektedir.
LaOFeAs’lerde ilk siiper iletkenlik bildirisi 2006’da [21] ortaya ¢ikti; lakin gegis
sicaklig diisiiktii, Tc= 3.5 K. Benzer sekilde, LaONiP T.= 4.5 K’ya sahipti. Kamihara
ve ark. florin katkili bilesik LaO;.4Fx FeAs’deT,= 26 K’ya sahip bir siiper iletkeni
kesfetmesiyle Subat 2008°de siiperiletkenlikte ilerleme kaydedildi[28]. Hemen sonra
baz1 Cinli gruplar lantanin yerine diger nadir topak elementlerini koyarak ¢ok daha
yiiksek Tc degerlerini elde ettiler, sdyleki CeO1.xFxFeAs’de 41 K [29], PrO;xFxFeAs’de
52K [30] ve SmO;.xFxFeAs’de 55 K [31]ya ulasildu.
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Saf (katkisiz) bilesikler antiferromanyetik (AFM) metallerdir; bu metallerde Neél
sicakligi Ty = 140K'da (LaOFeAs’da) tetragonaldan ortorombik faza yapisal faz
gecisiyle es zamanl olarak manyetik diizen olusur. Oksijen flor ile yer degistirdiginde,
F konsantrasyonu artarken Ty hizlica diiser ve x =~ 0.1’de uzun erimli manyetik
diizenlenme ortadan kalkar ve bir siiper iletkenlik durumu olusur. Bu tiir bilesiklerin

tipik faz diyagrami (T; x) diizleminde Sekil 2.8’de gosterilmistir [32].

Durum simdiye kadar kupritteki HTSC’ye benzemektedir, 6rnegin (LajxSrx)2CuO4
benzer bir faz diyagrami sergiler. Siiperiletkenlik, stokiyometri altinda AFM de olan
La,CuQy tiiriinden bilesiklerde lantanin stronsiyum ile degistirilmesi esnasinda ortaya
¢ikar. Her iki sistemde, katkilama, AFM diizenlenmesini baskilayan ve bakir ¢iftlerinin
olugmast i¢in sartlar saglayan yiik tastyicilarini (elektronlar ya da bosluklar) beraberinde
getirir. Bu benzerlik, yeni kesfedilmis FeAs tabanli sistemlerdeki yiiksek T siiper
iletkenliginin sistemin bir manyetik geg¢is fazina yakin olmasindan etkilendigi, yani
yiikksek T¢ degerlerinin doniis dalgalanmas1 yoluyla tasiyici eslesme mekanizmasindan

kaynaklandigina dair goriisii desteklemektedir.

Eger kristal yapilarin1 karsilastirirsak FeAs sistemleri ve kupritler arasindaki benzerlik
daha belirgin hale gelir. FeAs tabanl sistemler, LaO tabakalar1 tarafindan araya alinmis
FeAs diizlemlerinin zimbalanmasiyla olusturulurlar. Tabakali1 yapilarindan dolay:1 her
iki sistem tiirii de giicli sekilde anizotropiktir ve elektronik durumlar yari iki

boyutludur.
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Sekil 2.8. CeO;.4FxFeAs bilesiginin (T; x) diizleminde faz diyagrami

ReOFeAs bilesiklerini (Re, nadir toprak elementi) yakindan izleyerek YBa,CuzOg
kupritlerindeki ikili tabakalara benzer sekilde, 6zelligi tekrarlanmis birimiyle ikili FeAs
diizlemi igermesi olan AFe,As,, (A = Ba,Sr,Ca) tiiriinden bilesikler ortaya ¢ikar. Katkili
AFeyAs;’de siiper iletkenlik Tc =38 K’dir [33]. Ayrica, FeAs diizlemlerinin lityum
tabakalariyla ayrildigi LiFeAs bilesigi, FeAs tabanli sistemlerin bir diger sinifi
kesfedildi. Bu bilesikte T, =18 K’de siiper iletkenligin katki yapilmaksizin ortaya ¢ikist
kayda degerdir[34, 35].

FeAs grubu bilesiklerine olduk¢a benzeyen FeSe, FeS ve FeTe diye adlandirilan bir
diger yapisal tiir tarafindan benzer bir 6zellik ortaya ¢ikarildi. Bu yeni bilesikler demir-
kalkojen diizlemlerden olusur; bu diizlemlerde FeAs bilesiklerinde oldugu gibi, her bir
atomun sekizylizlii kalkojenlerce ¢evrelendigi demir atomlar1 bir kareli kafes olusturur.
Burada ara tabakalar yoktur. FeSe gibi bir bilesikte 1.5GPa basing altinda T, =27K'ya
sahip bir siiper iletkenlik gegisi saptanmustir [36].

Bu sebeple FeAs tabakalarini olusturan bilesiklerin ii¢ sinifinin farkinda olmamizdan
baslayarak: bunlar LaOFeAs, AFepAs;, LiFeAs ve dahasi yiiksek T. ‘li siiper

iletkenligin tespit edildigi FeSe’nin bir benzer yapisal tiiridiir. Bu bilesiklerin fiziksel
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ozellikleri birgok benzerlige sahiptir ve ortak bir diizlemsel elementin etkisiyle ortaya

cikar. Fiziksel 6zelliklerin daha detayl analizleri bu goriisii dogrular.

Bu bilesiklerdeki elektron-fonon eslesme hesaplamalar1 [37,38] standart, elektron-fonon

eslesme mekanizmasinin boylesi yiiksek T, degerleri i¢in sayilamayacagini gostermistir.

Yiiksek 1s1l1 siiper iletkenlik kupritleriyle FeAs bilesiklerinin fiziksel 6zelliklerindeki bir
benzerlik bu yeni materyallerdeki elektron korelasyonlarinin rolii hakkinda bir soruyu
ortaya atmaktadir. Bilinmektedir ki, ge¢is metali ve nadir toprak elementlerine dayali
materyallerde, bu tiir korelasyonlar genellikle asil rolii oynamaktadir, Fulde’in
monografisi buna bir drnektir [39]. Diger bir 6nemli soru da FeAs bilesiklerindeki fermi
seviyesine yakin bulunan elektronik yapinin olusumundaki Fe iyonlarinin bozulmus 3d
orbitallerinin roliine iliskindir ve bilesikteki Fe iyonlarinin doniis derecesi hakkindadir

[40].
2.4. ReOFeAs Tiirii Bilesikler
2.4.1. Katkih bilesiklerin kristal yapisi ve temel fiziksel 6zellikleri

Te icin en yliksek degerleri, Re’nin bir nadir toprak elementi olarak bulundugu
ReOFeAs katkili bilesik dizilerinde elde edilmistir (Tablo 2.1). Tiim bu bilesikler oda
sicakliginda P4/nmm uzay gruplu bir dortgensel yapr sergiler. Kristal yapilari, LaO
tabakalariyla birbirine ge¢meli tekrarlayan FeAs tabakalarinca olusturulur. FeAs
tabakasi aslinda, yakin konumlu {i¢ atomik diizlem tarafindan olusturulur: ortada olani
iki adet karesel As kafesleri arasinda sikistirilmis Fe atomlarmin karesel kafesidir,
bdylece her bir demir atomu dortylizlii arsenik atomlarinca sarilmistir. Diger bir deyisle,
FeAs tabakalar1 esasinda FeAs; komplekslerince olusturulmaktadir. FeAs ve LaO

tabakalar1 arasinda 1.8 A’luk bir ayrim bulunur.

LaOFeAs’nin kristal yapis1 Sekil 2.9°da gosterilmistir. BaFe,A; ile LaOFeAs ayni tiir
kristal yapisina sahiptir. FeAs diizlemleri ile Ba diizlemleri ayrigmistir ve ayni durum
LaO diizlemleri ile FeAs diizlemleri i¢inde gegerlidir. Sadece birim hiicrede LaOFeAs
bilesiginde bir adet FeAs bulunurken, BaFe,As,’nin birim hiicresinde iki adet FeAs
bulunur. 140 K’de, BaFe,As; yapist uzay grubu Fmmm olan ReOFeAs bilesiklerinde
oldugu gibi tetragonalden, ortorombik yap1 degisimine ugrar. ReOFeAs’de oldugu gibi

BaFe,Asy’dede  yapisal donilisim kismi olarak Fe atomlarinin manyetik diizeni
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sayesinde gerceklesir. ReOFeAs bilesikleri icin kafes parametreleri Tablo 2.1°de
verilmistir. Goriildiigii gibi, tetragonal birim hiicre giiglii bir sekilde uzamistir ki bu tim
Ozelliklerinin giiglii anizotropisini ve elektronik durumunun yar1 iki boyutlu dogasini
aciklamaktadir. Her bir Fe atomunun en yakininda, sonraki Fe atomlarinin altinda As
atomlart bulunur, boylece Fe alt kafesi iizerindeki elektron transfer islemi Fe-As
hibritlesmesi tarafindan yonlendirilir ve Fe atomlar1 arasindaki degisim etkilesmesi As

atomlar1 vasitasiyla dolayl 6zellik gosterir.

Diger bir ThCr,Si, tipi yapiya sahip olan bilesik ise BaFe,As,’dir. Bu bilesik tetragonal
yaptya sahiptir ve uzay grubu I4/mmm seklindedir. Tetragonal yapinin koselerinde
LaFeAsO’da oldugu gibi FeAss/s yapisi paylasim durumundadir. FeAs tabakalar1 iki
boyutlu oldugundan ve komsu FeAs tabakalar1 ile etkilesimi olmadigindan

BaFe,As;’nin ThCr,Si; tiirii bir bilesik oldugunu soyleyebiliriz.
2.4.2. Elektron katkilama

Elektron katma isi uygun elektronik yapiya sahip atomlarin referans bilesige katilmasi
yada mevcut yapimmin mol sayist degistirmeyecek sekilde katki oranlar1 arasinda
degisiklik yaparak elde edilir. Calismamizda BaFe;As, yapisinin sonug stokiyometresi
degismeyecek sekilde atomlarin katki oranlar1 degistirilerek disaridan farkli atomlar:
katkilama ile elektron yada bosluk katma durumlar1 ortaya konulmustur. Bu durumun
fiziksel agiklamasi asagida gesitli kompozisyon gruplar ile tanimlanmustir. Ornegin bir
oksijen atomunun flor ile yer degistirmesinde, fazladan bir elektron FeAs tabakasina
gecer; bu durumdan genellikle elektron katma olarak bahsedilir. Mesela ti¢ degerlikli
Re**’iin, dort degerlikli bir atomla yer degistirmesi elektron katma ile sonuglanir. Farz
edelim ki lantanin stronsiyum ile yer degistirmesi LaO tabakasini, FeAs tabakasinca
alinmis olabilen, ardinda bir bosluk birakan bir elektron kaybina ugratacaktir. Bu bosluk
katmaya karsilik gelmektedir. Elektronlarin katkili LaO ve FeAs tabakalar1 arasinda
tekrar dagilimi bir bilesigin iletkenliginin ortaya ¢ikmasina neden olmaktadir.
Tastyicilarin yapis1 Hall sabiti Ry’den deneysel olarak cikartilabilir. Bu calismada bu
etki arastirilmamustir, fakat bu etki {izerine birgok arastirma bulunmaktadir [21, 28, 41-

44].
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Tablo 2.1. En disiik siiper iletkenlik gegis sicakliklari ReOFeAs bilesiklerinin
katkilanmasiyla elde edilmistir. En alt iki sirada, katkisiz bilesiklerin kafes
parametreleri verilmistir.

ReOFeAs La Ce Pr Nd Sm Gd
Referans [47] [29] [30] [48] [31] [49]
a, A 4.035 3.996 3.925 3.940 3.940
c,A 8.740 8.648 8.595 8.496 8.496

® ®

. .

N

\‘\
@La Ba
@Fe 3;:

®As e
®0 @As

Sekil 2.9. (a) LaOFeAs (111)’in (b) BaFe,As; (122)’nin kristal yapist

Diger nadir toprak elementli bilesikler, ornegin NdOqg,Foi1sFeAs [45], elektron
tastyicist Ozelligi gostermektedir. Goze carpan gercek, flor katkisi olmaksizin ReOFeAs
bilesiklerinde yiiksek T¢ stiper iletkenliginin, fakat oksijen yoklugunda bulunmasidir.
Boylece, [46] LaOggFeAs (T, = 28 K), LaOg 7sFeAs (T.=20K), ve NdOggFeAs (T = 53
K)’de yiiksek T degerlerini bildirmektedir.

[29-31, 47—49]’de Re=Sm,Nd,Pr,Ce,La ile ReO;.rFeAs bilesikleri hakkinda bilgi
verilmistir. Bunlarin arasinda SmOj.;FeAs sistemi en yiiksek T¢= 55K degerini
gostermistir. Bu ylizden, flor katma ve oksijen yoksunlugu baslangigtaki stokiyometrik
bilesiklerde benzer etkiler ortaya c¢ikarirlar: elektron tasiyicilari olustururlar,
antiferromanyetik (AFM) diizenlemeyi baskilar ve siiperiletken durumun olusumuyla

sonuglanirlar.
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Simdi bir nadir toprak elementinin bir heterovalent katki maddesiyle yer degistirmesinin
etkisini varsayalim. Ug degerlikli Re*"iin, dort degerlikli bir atomla yer degistirmesi
elektron katma ile sonuclanir. Ornegin, Gd>iin Th*" ile yer degistirdigi bir Gdy.
xThyOFeAs sistemini ele alalim. x~ 0.1 iken, T, = 55K’ya sahip bir siiper iletkenlik
[50] tarafindan belirtilmistir. Diger bir elektron katma, Tb*"’tin Th** ile yer degistirdigi
Th;xThyOFeAs, T, = 52K ile sonuglanmaktadir [51].

2.4.3. Bosluk katkilama

140 K’nin altinda BaFe;As; yapisal ve manyetik faz gegisi gosterirken bu temel
malzemeye farkli atomlar katarak bosluk katkisinin etkisi arastirilmaktadir. Bu durum
ya temel bilesik BaFe,As,’ye farkli bir element katkilama ile yada FeAs yapisi sabit
kalmak sart1 ile Ba yerine nadir toprak elementleri ve kompozisyona yeni atomlar
katkilayarakta yapilabilir. Bu durumun birka¢ 6rnegi ve fiziksel degisimin altyapisi
asagida yer almaktadir [52]. Re® iyonunun iki degerlikli bir element ile yer
degistirmesinde tamamen farkli bir durum ortaya ¢ikmaktadir. LaOFeAs’daki La***iin
Sr*"'de yer degistirmesinde bosluk katma olayini ele aliyoruz. Sonucta olusan bilesik
La;.xSrkOfeAs, x=0.13"te T.= 25K ile siiperiletken hale gelir [53]. Bu, FeAs dizisindeki
bosluk katma ile elde edilmis ilk siiper iletkendi [54].

Goriinen o ki, stronsiyum konsantrasyonundaki artis, artis olmadigi haline gore bilinen
AFM diizenlemesini baskilamaktadir ve x= 0.03’te katkilanmis durum siiperiletken hale
gecer. T¢, X ile birlikte artar ve x~ 0.11-0.13 oldugunda T= 25 K degerine ulagir.
Oksijen ile florin yer degistirmesinde Te= 26 K’dir. Ozel bir elektron-bosluk
simetrisinden s6z edebiliriz: saf bir bilesigin elektronlar ya da bosluklar ile
katkilanmasinda T, neredeyse benzer sekilde artar. Ancak, iki durum arasinda belirgin
bir fark vardir. Flor katma kafes parametrelerini diisiiriircken [54], Sr katmada T.’nin

yiikselmesi a ve ¢ kafes parametrelerinin ayni sekilde artisiyla birlikte gerceklesir.

Pr** ile Sr**’nin yer degistirmesinde [55] Pri,SrxOFeAs sistemi farkli bir bosluk katma
ornegi sergiler. X= 0.20-0.25 Sr yogunlugunda T.= 16.3 K degerinde bir siiper iletkenlik
elde edilmistir. Sekli 2.8, oda sicakligindan diislik seviyede Hall katsayisinin pozitife
dogru olan sicakliga bagimliligimi gostermektedir. Sonraki elementin Sr ile yer
degistirmesinde Nd tabanli bir bilesikte benzer bir sonug ortaya ¢ikmaktadir. Bir Ndj-
xSIkOFeAs orneginde (0<x <0.2), x = 0.2 iken T, = 13.5 K’ye ulagilmistir [35]. X <0.1
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iken manyetik diizenlenme x’in artisinin kademeli olarak baskilandigi ve stiper
iletkenligin ortaya ciktig1 ReO;.4FxFeAs gibi elektron katkili bilesiklerden farkli olarak,
bosluk katkili sistemlerde bir siiper iletkenlik durumunun baslamasi katki maddesinin
daha yiiksek konsantrasyonlarini gerektirdigi belirtilmelidir. Bu baglamda ‘elektron-

bosluk simetrisi’ bozulmaktadir.

1.0 T | T ‘ T T I T T I
08 .,/"’ \ i
L o5l o . Pr,_Sr FeAsO _
= oal ® x=0.25 1
o I 'Y |
— 0.2} ‘@ -
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Sekil 2.10. Bosluk katkili Prg 75Srg 2s0FeAs bilesigi i¢in Hall katsayis1 Ry sicaklik
bagimlilig [34]
LaOFeAs sistemlerindeki yukarida ele alinan baslica fiziksel 6zellikleri Ni’in Fe ile yer
degistirdigi sistemler icin gegerli kalmaktadir, yalnizca boylesi sistemlerde T. c¢ok
diisiiktiir. Bosluk ya da elektron olan tasiyicilarin  niteligi  katki  maddesi

konsantrasyonuna bagli olarak degisebilir (Sekil 2.10).
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Sekil 2.11. La; xSryONiAs bilesiginin iki 6rnegi i¢in Hall katsayis1 [36]

LaOFeAs bilesigi yalnizca oksijen ile yer degistirebilen flor ile degil, ayrica potasyum
gibi lantanin yerini alan elementlerle de katkilanabilir. Potasyum katkis1 elektronlardan
cok bosluk tasiyicilart ilave eder. [57]’de, flor ve potasyumun ile es zamanli katki
yapilmasina olanak taniyan, LaOFeAs temeline gore siiperiletken bilesiklerin sentezi
icin yeni bir yontem Onerilmistir. Sentezlenmis bir bilesik olan LaggKg 200 sFo2FeAS

Tc=28.5K’ya sahipti [52].

Yukarida tartisilan 6rnekler, FeAs sistemlerindeki stiper iletkenligin ya elektron katma
ile (oksijen bosluklarinin varligi nedeniyle oksijen ile florun yer degistirmesi) ya da
bosluk katma ile (La’y1 Sr ile degistirerek) indiiklenmis olabilecegini gostermektedir.

Bu egilimler ReOFeAs sistemlerinin tiim siniflar1 boyunca muhafaza edilmektedir.
2.4.4. Fe alt kafesinde yer degistirmeler

Bu ¢alismada referans bilesik BaFe,As;’ye Pt katkisinin yapida ve siiperiletkenlikteki
etkisini anlatacagiz daha sonra ReOFeAs temel yapisina farkli atomlar katkilandiginda
ortaya ¢ikan fiziksel etkileri ortaya koyacagiz. Yiiksek basing metodu uygulandiginda
yaptya Pt katkilandiginda Pt atomlarinin yapiya dagiliminda 6nemli 6l¢iide homojen bir
durum elde edildi. Bu durum BaFe,xPtyAs;’nin 6nceki faz diyagramlari ile uyum
icerisindedir ve genel BaFe,As;’ye 3d ve 4d yoriingelerine etki edecek elementler
katkilandiginda siiperiletkenlik durumuna, elektron-fonon ¢iftlenimi bakimindan bir

etkisi olmadig1 anlagilmistir. Yapiya Pt katkilamak XRD piklerinde 6nemli bir degisim
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meydana getirmezken c¢ok diisiik siddette bazi PtAs; safsizliklarinida beraberinde
getirmektedir ve Pt’nin katkilama oranin artisi ile safsizligin arttigr goriilmektedir.
x < 0.2 durumunda Fe yerine Pt atomu yerlesirmek izovalent olabilir, Pt**’nin iyonik
blytikligi Fe?* ile karsilastirilir durumdadir ve birim hiicre degisimi ithmal edibilecek
kadar kiigiiktiir. Bu sonuglar beklenen sonugclar ile uyum igerisindedir. Pt katkilamak ¢
ekseni arasindaki tabakalar arasi mesafesi azaltsada, a ekseni boyunca Fe atomlari
arasindaki ortalama mesafe arttirmaktadir. Pt i¢in incelenen anizotropi Co, Ni gibi icin
incelenen anizotropi ile benzerlik gostermektedir. ReFeAsO sistemiyle yapilan
calismanin Onceki asamalarinda, her ikisi de FeAs tabakalarinin 6tesinde olan oksijen
ya da nadir toprak alt kafesinde katma yapilarak siiperiletkenligin indiiklendigi
gosterilmistir. Ya oksijenin flor ile yer degistirmesi ya da oksijen eksikligi nedeniyle
FeAs tabakalar1 arasina, saf bilesigin antiferromanyetik diizenlenmesini baskilayan ve
stiperiletkenlige neden olan yiik tasiyicilar sizar. Bu baglamda, yeni siiperiletken yer
degistirmenin CuQO; tabakalar1 disinda gerceklestigi kupritlere benzer. FeAs
tabakalarindaki Fe atomlarmin Co ile yer degistirmesi, antiferromanyetizmanin
baskilanmas1 ve katki maddesinin diisiik konsantrasyonlarinda siiper iletkenligin
onceden ortaya ¢ikmasiyla sonuc¢lanmaktadir. Bu 6zellik, yeni siiper iletkenlerin, CuO;
diizlemlerindeki herhangi bir girintinin siiper iletkenligi baskiladigi, kupritlerden
belirgin farkini olusturmaktadir. Es zamanli olarak yapilan birgok calisma, birkag
LaOFe;.xCoxAs oOrneginde sasirtict sonuglar bildirmistir [32, 59,60]. Katki degeri x=
0.05 oldugunda antiferromanyetik 6zellik baskilanmistir ve x=~ 0.1 iken Tc = 10K ya
sahip bir siiper iletkenlik ortaya ¢ikmistir, ki daha sonra x > 0.15’te kaybolmustur. Bu
durum farkli x degerlerinde elektriksel iletkenligin sicaklik bagimliliklart ile
dogrulanmaktadir (Sekil 2.12) [59]. Bu sistemin (T,x) eksenlerindeki faz diyagrami
Sekil 2.11°de gosterilmektedir [60]. Siiper iletkenlige karsilik gelen x araliginda T > T,
icin Oncelikle bir yari iletken tipi davranisin gézlemlendigi ve ardindan bu davranisi T =

100K’da metalik iletkenligin takip ettigi gosterilmektedir [60].

Bu nedenle Co siiper iletkenligi indiiklemede etkili bir katkidir. Sasirticidir ki, siliper
iletkenlik olduk¢a yiiksek seviyede diizensizlikte (x’in genis araligi)  devamlilik
gostermektedir bu durum manyetik safsizliklara duyarli olmayan diizen parametresinin
standart olmayan simetrisinin agik¢a lehine olan bir tartismadir [61]. X= 1 igin sistemin

Tc~ 56K ile ferromanyetik oldugunu belirtmek oldukga ilgingtir [59].
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LaOFe;xCoxAs icin yapilan elektronik yapt hesaplamalariin [62], Co katmanin Fermi
seviyesini Fe3d durumunun kismi yogunluk egimindeki konumundan daha diiz bir
bolgeye tasidigini gosterdigi kayda degerdir. Bu durum, onceki LaOFeAs’nin SDW

gecisinin kendi Fe alt kafesinin katkilamasi tizerinde baskisini a¢iklamaktadir [52].

LaFe Co AsO x=0

0 100 200 300

T(K)

Sekil 2.12. Farkli kobalt konsantrasyonlarinda LaOFe;.«C0yAs bilesiginin elektriksel
direncinin sicaklik bagimliligi [59]

L = T{p,anom)
I Metalilc —C— T{p,min)
100 |- : C‘f-ﬁ,,,o —L— T (p,mid)
Eo S~ eofne T (y,0nset)
O—_. ¢
. V—n
— | Yarsleticenlik
L ; .
S : e __H__ﬁ .
=~ 1013 A e
Eai :‘ﬁ \1"
[ L Stperiletkenlik . l
1 e 1 i 1 i | i 1 1 | 1 ‘I'-.'III 1

0.00 0.02 0.04 0.06 0.08 0.10 0.12 0.14 0.16
Co katkilama x
Sekil 2.13. LaOFe;.xCoxAs’nin (T,x) diizleminde faz diyagrami [60]
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Sekil 2.14. SmOqoFo1FeAs bilesiginde siiperiletken durumun (a) elektriksel direncin,

(b) manyetik duyarliligin y, (c) sicaklikta y’in tiirevinin’nin sicaklik
bagimlilig1 ile ortaya konuldugu sekilde gosterimi [31]

2.4.5. Siiper iletkenlik gecis sicakhigi

Bu noktada FeAs sistemlerinde siiper iletkenlik 6zelliklerinin detayli bir agiklamasina
yer verilmektedir. Katkili bir numunedeki siiper iletkenlik durumu kendini deneyde
nasil gostermektedir? X= 0.1’de, simdiye kadar elde edilmis en yiiksek deger olan T¢=
55K’ni elde edildigi SmO;.«FxFeAs bilesigini 6rnek olarak ele alalim [31]. Sekil 2.14
tic farkli Ol¢iimiin sonuglarmi gostermektedir: sicaklifin azalmasiyla elektriksel
iletkenlikteki keskin diisiis, uygulanan manyetik alanda y diamanyetik yanitin belirgin
gdriiniisii, ve d y/ dT tiirevinde keskin pikini ortaya koymaktadir. Ug anormalligin hepsi,
stiperiletkenlik gecis sicakligl ile neredeyse ayni sicaklikta ortaya ¢ikar. Sekil 2.14°deki
egriler FeAs tabanl tiim siiperiletken sistemleri i¢in tipiktir. Kiyaslama amaciyla, farkl

nadir toprak bilesenlerine sahip ReOFeAs bilesiklerinin bir grubu i¢in ilgili egriler Sekil

2.13’de gosterilmektedir [63].
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Sekil 2.15. (a) Sicaklik fonksiyonu olarak, oksijen yetersizligi olan siiperiletken
ReO;.xFcAs bilesiklerinin elektriksel direnci ve (b)manyetik duyarliliktir [62]
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e Nd pr N
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) ®
13) L S
= o9 ¥ 20t K
ReFeAsOM NdFeAsOH
3.90 3.95 4.00 3.92 3.94 3.96

Orgii Parametresi a (angstrom)
Sekil 2.16. Kafes parametresi a fonksiyonu olarak ReO,.sFeAs bilesiklerinin
dizisinde T, sicaklig1 [63]
Elektriksel iletkenligin ve manyetik duyarliligin T, civarinda davranisi farkli sistemler
arasinda benzerlik gostermektedir. Belirtmeliyiz ki, Sekil 2.14’deki flor katkili
SmOFeAs sisteminden farkli olarak, Sekil 2.15°de toplanan tiim siiperiletken bilesikler
oksijen acisindan yetersizdir. Katkilarin farkli yapisina ragmen- flor yer degistirmesi
veya oksijen bosluklari- elektriksel iletkenligin ve manyetik duyarliligin sicaklilik
bagimliligindaki siiper iletkenlik durumunun goésterimi her iki sistem i¢in aynidir. Farkli
nadir toprak elementi tasiyan bilesik dizileri boyunca ve dolayisiyla kafes parametresi a
ile siiper iletkenlik ge¢is sicakliklarini kiyaslamak yol gosterici olmaktadir (Sekil 2.16).

a’nin yiikselmesiyle (elementin iyonik yarigapinin artmasi sebebiyle) T¢’nin diistiigiini
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gormekteyiz. Verilen bir nadir toprak bileseni i¢in, T oksijen bosluklar1 sayist & ‘na
baglidir. Sentezlenmis bir bilesikte bosluk konsantrasyonu kafes parametresi a ile agiga

¢ikarilmaktadir (Sekil 2.16b).

0.15 b
30
_0.10F LaFeAsO, JF, ::o:oo: e | : LakFeAsO, F
8 » 8T soby. & 20t o
% | ° 61 :‘,..lo : l:f_,
gosp * 2% I 1 SR
e 0T AA..O e 0'. 90% - .,
_f'.". o & < ;‘p\.
I e H z ]E o Py
¢ % p, .
0.0 _ML_ 0 L L L L
(UO 10 20 30 0 5 1 15 20 25 30
T (K) T (K)

Sekil 2.17. a) Farkl1 manyetik alanlarda elektriksel 6zdireng b) LaOg goFo.11FEAS
icin Hep degerlerinin sicaklik bagimliligi [54]

Alanindaki daha diisiik sicakliklara dogru kaydig Sekil 2.17 a’da goriilmektedir, bu II
diizen siiper iletkenleri i¢in tipiktir. Siiper iletkenlik gecis sicakligi Tc(H), verilen bir
alan biiyiikligii H i¢in, normal fazda Pn direncinin belli bir kismina (ylizde) karsilik
gelen p(T¢,H) kosulu ile tanimlanir. P = 10,30 ve %90 Pn igin tanimlanan T.(H)
degerleri Sekil 2.17 b’de H¢y (T) kritik alanlariyla birlikte verilmistir. Her durumda Hgp
(T), doymusluga dogru herhangi bir egilim gdostermeksizin diiz bir bagimlilik sergiler. P
= %10 py i¢in dheo/dT [T=T, egimi -0.87T/K’ya, p = %50 py igin -1.41T/K ve p = %90
pn icin -1.59 T/K’ya esittir. BCS teorisinde, He, , T civarindaki T’de lineerdir ve T
=0’a dogru doygunlasir. Werthamer—Helfand—Hohenberg formiiliine gore [64],

Hz(0) ~ —0.693T, 222

(2.9)

T=T.

Sekil 2.15b’deki kesikli ¢izgiler He (0)’1in hesaplanan degerlerine karsi lineer deneysel
egrilerin ekstrapolasyonudur. P = %90 pyn i¢in Hep (0) 30T’ y1 agmaktadir. @g’1in aki
kuantumu oldugu korelasyon uzunlugu &(0) = ((I)()/Zl'[hcg)ll2 , i¢cin bilinen Ginsburg-
Landau formiiliinden yapilan hesaplama su sekildedir: Hep (%10 py) igin §(0) = 48 A,
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Hez (%50 pn) icin £(0) = 36 A, Hez (%90 py) igin §(0) = 33 A. Bu degerler, uygun T,

degerleri igin kupritlerde olciilen degerlerle benzerdir.

Hall sabitinin ayn1 6rnek tizerinde yapilan dlgiimler, negatif isareti (elektron tasiyicilara
karsilik) ve oda sicakliginda = 1.7-10% cm™ ve T¢’nin hemen iistiinde bir sicaklikta

(tekli tastyici seridi varsayarak) ~1-10%* cm™ oldugunu ortaya koymaktadur.

LaOggoFo11FeAs’ nin ¢alisilmis Ornegiyle alakali yukaridaki veriler ReO;.xFxFeAs
stiperiletken bilesiklerin tiim serileri i¢in oldukc¢a temsil edicidir. Boylelikle Tc=51K’ya
sahip NdOggFo1sFeAs igin, Hey (48K)=13T olarak olgiilmiistir ve (2.9) sonrasi
hesaplanan Hc, (0) kritik alani, 80-230T araligina doniismdistiir. Ayn1 bilesimin tek bir
kristalinde yapilan 6lgtimler [66] biiyiik bir H¢p anizotropisini agiga ¢ikardi [67, 68].

FeAs bilesiklerine ait (H,T) faz diyagramlarinin detayli incelemesi [69]’de bulunabilir.
2.4.6. Basmncin T iizerine etkisi

LaO; xF«xFeAs’da siiper iletkenligin ortaya cikarilmasindan kisa siire sonra, x=0.11"¢
sahip bilesikte T¢'nin uygulan basing altinda yiikseldigi ve 4Gpa’da 43K’lik [70]
maksimum degere ulastig1 anlasildi. Kafes basincinin bu etkiye neden oldugu one
stirilmektedir. Aslinda, ReOFeAs bilesiklerinde nadir toprak elementinin atomlari
La’dan daha kiigiik yaricapa sahiptir ve bu bilesiklerdeki T, énemli 6l¢iide yiiksektir,
50K’y1 asar. Daha sonraki bir ¢caligmada [71] ise, 29Gpa’ya kadar olan yiiksek basing
altinda LaOFeAs’de elektriksel iletkenlik Olgiimleri yapilmistir. Tg yapisal (manyetik)
faz gecisine ait sicakliklarin ve farkli basing degerlerindeki p(T) ham verilerinden elde
edilen siiper iletkenlik gecis sicakliginin degisimine iliskin sonuglar Sekil 2.18’de

gosterilmistir.
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Sekil 2.18. (a) LaOFeAs igin farkli basinglardaki elektriksel direncin 6lglimlerinden
elde edilen (T,P) faz diyagrami [71], (b) LaO;xFxFeAs bilesiklerinde basing
ile T¢’nin degisimi. Katkili bilesiklerin verileri [69,71]’den alinmustir.

Sekil 2.18 a’da gosterilen (P,T) faz diyagrami katkili LaOy.1FexFeAs bilesiklerinin (x,T)
faz diyagramina benzemektedir [28]. Bu benzerlik oksijenin flor ile yer degistirmesini
gozlemleyerek aciklanabilir, tasiyict yogunlugunu degistirmenin Otesinde, kafes
sabitinin azalmasiyla sonuclanmaktadir. Bdylece, x=0.05 oldugunda birim hiicre
0.14186 nm*ten sikigir ve Te= 24K’11 siiper iletkenlik goriiniisii beraberinde gelir[28].
Basing altindaki birim hiicre hacminin degisimine [72] gore, yukaridaki farklilik ~
0.3Gpa degerinde bir basinca karsilik gelmektedir. Buna bagl olarak, sadece hacmin
degismesi kapsaminda, oksijenin florin ile yer degistirmesi yapisal ve manyetik gecis
fazlarin1 baskilamada ve harici basincin bir etkisi olarak siiper iletkenligin baslamasinda

daha etkilidir.

Sekil 2.18 b’de goriildiigii gibi, LaOFeAs stokiyometrik bilesigindeki azami T.= 21K,
~12Gpa degerinde bir basincta elde edilmektedir. Katkili bilesiklerdeki basingli T¢ nin
degisimi hususunda, ilk olarak basingla yiikselir, en yiiksek degere geger ve asag diiser.
Basing altindaki T i¢in benzer bir davranis, oksijen yetersiz LaOFeAs bilesiklerinde
oldugu gibi, farkli bir bilesimdeki LaO;.xFxFeAs’de gozlenmistir (Sekil 2.19). LaOFeAs
bilesikleri 1.5 Gpa basingta en yiiksek Tc~50 K degerine sahiptir [73]. Sekil 2.20 basing
altindaki T, degisimleri ve kafes parametrelerindeki farkliliklar arasindaki iligkiyi
gostermektedir. Yiiksek basinglarda (P>10Gpa), kafes parametreleri ve arastirilan

LaOg gFo1FeAs bilesigindeki T lineer olarak azalir [74].
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Basing altindaki T¢’nin benzer bir davranisi bir baska bilesik tirii LaOFeP’de
gbzlenmistir. Ortam basincinda, katkili LaO;.4xFxFeP bilesigindeki T, 2-7K arasindadir.
Basing uygulayarak, T, P= 0.8Gpa’da 8.8K olarak hizlica yiikselir, sonrasinda dT. /Dp
> 4 K/Gpa [75] oranina diiser.
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Sekil 2.19. iki LaO; xFxFeAs bilesigi ve oksijen bosluklari olan bir LaOsFeAs
bilesigi icin basing ile birlikte siiper iletkenlik gecis sicakliginin
degisimi gostermektedir [76]
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Sekil 2.20. LaOp gFo1FeAs bilesigi i¢in basing altinda (a) kafes parametreleri ve
(b) stiper iletkenlik gecis sicakligr degisimi [74]
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Son olarak, bilesikte bir iyonun daha kiiciik yarigapta baska bir iyonla yer
degistirmesinde ortaya ¢ikan kimyasal basing durumunu ele almaktayiz. Bu durumda,
katki konsantrasyonu artarken kafes parametresinin daraldigi gézlenmektedir. Bu durum

[76]’ten alinan Sekil 2.21°de gosterilmistir.

Itriyum lantandan daha kiigiik iyonik yaricapa sahiptir, bu nedenle lantani itriyumla
degistirmek kafes parametresi a’y1 diisiiriir. Sekilden goriildigii tizere, Ty azalirken T
itriyum konsantrasyonuyla birlikte artmaktadir. Bu yonelim, baz1 optimal flor katma x

degerlerinde azami T degeri sergileyen tiim ReO1.xFxFeAs bilesikleri i¢in yaygindir.
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Sekil 2.21. Kafes parametresi fonksiyonu olarak ReOFeAs bilesikleri i¢in (a) T ve
(b) Tn. Siyah noktalar y =0; 0.3; 0.5; 0.7 itriyum konsantrasyonu seviyelerinde
Lay.yYyFo1sFeAs bilesigi igin T¢ ve Ty degerlerini gostermektedir [76]
Stokiyometrik LaOFeAs bilesiginin y < 0.7’ye kadar itriyum ile katkilanmasi siiper
iletkenlige neden olmaz, ¢linkii kimyasal basincin etkisi flor katmanin etkisinden ¢ok
daha zayiftir. Zaten siiperiletken olan LaO;.xFxFeAs bilesigine itriyum katma olayinda,
T. 24K’dan 40K’ya yiikselir. Agikcast bu, La kismen Y ile yer degistirdigi esnada
bilesige yeni tasiyicilar eklendiginden kafes parametresindeki (kimyasal basing) diisiis

sebebiyle olmamaktadir. Bu nedenle, FeAs tabanli bilesiklerde siiper iletkenligin
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baslamasinda kimyasal basincin etkisi, heterovalent elementlerin katilmasindaki etkiye

kiyasla oldukg¢a sinirlidir.

Basing altindaki siiper iletkenligin Ozellikle ilgi c¢ekici bir davranisi Ce igeren

bilesiklerde gézlenmektedir [77-79].
2.5. Arsenik Tabanh Siiperiletkenlerde Manyetik Ozellikler
2.5.1. Manyetik yapi

Stokiyometrik ReOFeAs bilesikleri antiferromanyetiktir. LaOFeAs govdesindeki
manyetik diizenlemenin ilk olas1 belirtileri, T= 150K kadar anormallikler sergileyen
elektriksel iletkenlik ve manyetik duyarliligin sicaklik bagimliligi 6l¢iimlerindendir. Bu
sicaklikta, tetragonaldan ortorombik faza bir yapr gecisinin oldugu belirlenmistir.
Baslangicta manyetik diizenlenmenin ayni sicaklikta ortaya c¢iktigi ileri siiriilmiistiir.
Simdiye kadar, Oak Ridge’de bir niikleer reaktdrde durumu aciga kavusturan tam
notron kirinimi ¢aligmalart yiiriitiildii [80]. Aslinda, T= 150K’da simetri degisimiyle
P4/nmm tetragonal uzay grubundan diisiik sicaklikta P112/n monoklinik’e (bazi
durumlarda ortorombik Cmma fazina gecis) yapisal bir gecis gerceklesmektedir.
Manyetik faz gecisinin diisiik sicaklikta Ty= 137K, gerceklestigi sonucuna varildi.
Notron kirinimi modellerinde, ¢ ekseni boyunca onceki hiicrelerin iki katina ¢iktigina
iliskin manyetik yansimalar bulunustur. Sekil 2.20 LaOFeAs ¢alismasinin asil sonucu
gostermektedir; nokta ve kareler manyetik diizen parametresinin karesini Glgen
manyetik yansimanin sicaklik bagimliligini belirtmektedir. Yandaki ek resim Fe alt

kafesinde olusan manyetik yapiy1 gostermektedir.
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Sekil 2.22. (a) Sicakliga bagli nétron kirinim verilerine gore LaOFeAs’deki manyetik
Bragg pikinin yogunlugudur [80]. Deneysel nokta ve kareler farkli difraktometrelerdeki
Olgtimlere karsilik gelmektedir. (b) Fe alt kafesinde manyetik
diizenlenmeyi gostermektedir.

Sekil 2.22°de gosterildigi gibi, ortaya c¢ikan manyetik yapi, bazal diizlemdeki
ferromanyetik zincirlerin (seritler) bir antiferromanyetik degisimidir. Bilesik aslinda
metalik olsa bile, bu yap1 bu bilesigin serit yapr1 hesaplamalarina miiteakip teori
tahminleriyle oldukca uyusmaktadir [80]. Bu baglamda, FeAs bilesiklerindeki manyetik
diizenlenme kupritlerdekinden oldukca farklidir. Stokiyometrideki kuprit bilesikleri,
bazal diizlemde olduk¢a olagan antiferromanyetik diizenlenme sergilemektedir, bu
sayede Cu atomlarmin manyetik momentleri bakir alt kafesindeki en yakin
komgsularinin momentlerine paralel olmayan sekilde bulunmaktadir. Stokiyometrik

kupritler Mott yalitkanlaridir.

Kupritlerin katkilanmasi uzun erimli manyetik diizenlenmesini ortadan kaldirir ve
siiperiletken durumun baslamasiyla sonu¢lanmaktadir. Bu durum FeAs sistemlerinde
benzer sekildedir. Katkili siiperiletken LaO;4FxFeAs (T, = 26 K) bilesiginde yapilan
notron kirmim c¢alismalart manyetik diizenlenmenin olmadigin1  gdstermistir. Bu
nedenle, kupritlerde nasil bulunduguna benzer sekilde, elektron eslesmesindeki
antiferromanyetik dalgalanmalarin 6nemli bir rolii oldugunu belirten manyetik faz
gecisin ¢evresinde siiper iletkenlik ortaya c¢ikmaktadir. Sekil 2.20°de gosterilen
manyetik diizenlenme Ty = 141K’li NdOFeAs [82] olarak isimlendirilen bir bagka
stokiyometrik bilesikte de bulunmaktadir.
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Bu bilesiklerin her ikisinde de (Re= La, Nd) , diisiik sicakliklarda Fe atomu basina
diisen manyetik moment anormal sekilde kiigiiktiir: La tabanli bilesik i¢in 0.36ug ve Nd
tabanli bilesik i¢in 0.25ug, oysaki teorinin tahminlerine gore ~2 pp olmasi
beklenmektedir [84,86]. Bu farklilik, simdiye kadar devam eden bir sorunu isaret
etmektedir. Engellemenin (bazal diizlemdeki Fe atomlar1 arasindaki iki
antiferromanyetik etkilesim) ortaya c¢ikmasi ortalama manyetik momenti bir sekilde
diisiirebilecegi agik olsa bile, bes faktdrden biri tarafindan indirgenmesini anlamak

zordur.
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3. DENEYSEL TEKNIKLER

Orneklerin hazirlamas1 ve karekterizasyonu icin dort teknik kullandik bunlar:
Orneklerin Hazirlanmasi, XRD 6l¢iim teknigi, Miknatislanma Olgiim Teknigi, Direng

Olgiim teknigidir. Bu teknikler asagida kisaca agiklamistir.

3.1. Fe-As Taban Siiperiletken Ornekleri Katihal Reaksiyonu Teknigi ile

Hazirlanmasi

Arsenik iceren malzemelerin hazirlanmasinda; arsenigin siiblimlesme sicakligi olan 612
°C civarindaki sicakliklarda arsenigin bu 6zelliginden kagmilmalidir. Bu sebeple
arsenik iceren 6rnekler hazirlanirken; iki asamali bir islem sirasi takip edilmesi gerekir.
Once hazirlanmasi istenen &rnek icin gerekli arabilesikler hazirlanir ve buna miitakip
ikinci asamada ise hazirlanan arabilesiklerden uygun oranlarda karistirilarak bilesigin

hazirlanmasina gidilir.

Ana bilesigimiz olan LaFeAsO icin ilk asamada LaFe3Ass arabilesiginin hazirlanmasi
gereklidir. Bu hazirlama islemi sirasinda sozii edilen bilesik icin saf bilesenler (133)
atomik oranlarina uygun sekilde toz halde karistirilarak; kuarz tliplere vakum altinda
kapatilarak soguk firina konulup; 5 saatte 400 °C ye orada 40 saat kaldiktan sonra 15
saatte firin 850 °C ye cikartilip orada 10 saat bekletilir. Daha sonra firin kapatilarak
sogumaya brrakilir Sekil 3.1.

Anabilesigimiz olan LaFeAsO i¢in ilk asamada LaFe3As3 ve La,O; bilesikleri (1111)
atomik oranlarmi saglayacak sekilde toz halinde karistirilir. La,O3 bilesiginin agik
ortamlarda bulundugunda nem c¢ekme Ozellginin 1yi bilinmesi gereklidir.bu sebeple
La,03 bilesikleri nemsiz ortamlarda saklanmali yada kullanilmadan 6nce 10 saat siireyle
600 °C de dehidrasyon siirecine tabi tutulmalidir. Biz La;Os ile yaptigimiz ¢alismalarda
yeni actigimiz LayO3 kullanmayi tercih ettik bu bize 6rneklerin hazirlanmasinda zaman

kazandirdi.
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Sekil 3.1. LaFeAsO bilesiginin arabilesiklerinin hazirlanmasi i¢in firinin
caligma grafigi

Uygun atomik oranlarda karistirilan LaFe3zAsz ve LayO3z vakuma alinarak kuarz tiiplere
kapatilir. Kuarz tiiplere kapatilan bu 6rnekler soguk firina konulup; 10 saatte 1100 °C ye
oradan 10 saatte firm 1250 °C ye cikartilip orada 40 saat bekletilir. Daha sonra firm

kapatilarak sogumaya birakilir Sekil 3.2.
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Sekil 3.2. LaFeAsO bilesiginin hazirlanmasi i¢in firinin ¢alisma grafigi
Yine anabilesiklerimizden olan BaFe,As; i¢in ilk asamada BaFe, FeAs ve BaAs gibi

arabilesikler hazirlanir. Bu hazirlama islemi sirasinda sozii edilen bilesikler icin saf
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bilesenler (11) atomik oranlarina uygun sekilde toz halde karistirilarak; kuarz tiiplere
vakum altinda kapatilarak soguk firma konulup; 10 saatte 400 °C ye orada 20 saat
kaldiktan sonra 10 saatte 680 °C ye ¢ikilip orada 20 saat kalinir daha sonra 10 saatte
firin 850 °C ye ¢ikartilip orada 20 saat bekletilir. Daha sonra firm kapatilarak sogumaya

birakilir Sekil 3.3.
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Sekil 3.3. BaFe,As; bilesiginin arabilesiklerinin hazirlanmasi i¢in firinin
caligma grafigi

Ikinci asamada ise birinci asamada elde edilen ara bilesikler dgiitiilerek toz haline

getirilir. Toz haline getirilen bu bilesikler gene uygun oranlarda karistirilip pellet

yapilir.
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Sekil 3.4. BaFe,As; bilesiginin hazirlanmasi i¢in firinin ¢alisma grafigi

Bu pelletler vakum altinda kuarz tiiplere kapatilir. Vakum altinda kapali haldeki (122)
bilesigi dnce 5 saatte 400 C ye orada 10 saat kalindiktan sonra 10 saatte 850 °C ye orada
hi¢ beklemeden 10 saatte 1150 °C ¢ikilir. 1150 °C de 20 saat kalindiktan sonra Firin
kapatilarak sogumaya birakilir Sekil 3.4.

3.2. XRD Olc¢iim Teknigi
3.2.1. Xasinlar kirnnim

1912 yilinda Von Laue tarafindan kesfedildikten sonra, X-1sinlart kirtnimi bugiine kadar
endiistri ve bilime ¢ok 6nemli bilgi akisi saglamistir. Ornegin; kristal malzemelerin
atomlarinin geometrik diizeni (6rgii yapisi) ve aralarindaki mesafe hakkindaki bilgilerin
¢ogu dogrudan kirinim c¢alismalariyla tayin edilmistir. Ayrica bu tir ¢alismalar
metallerin, polimerik malzemelerin ve diger katilarin fiziksel 6zelliklerinin ¢ok daha iyi

anlasilmasina katkida bulunmuslardir.

X 1sinlant elektromanyetik radiyasyon spektrumunda enerjileri 100 eV ile 100 keV
arasinda olan fotonlardir. X-iginlarinin dalgaboylar1 atomik uzunluk skalasi ile
karsilastirilabilir ve bundan dolayr x-1sinlar1 maddenin yapisal Ozellikleri igin
kullanilabilir. X-1sinlariin maddenin igine isleme (penetrasyon) derinligi ¢ok fazladir
ve bu nedenle x-151n1 sayesinde, sadece ince filmler i¢in degil ayrica bulk malzemelerin

incelenmesi miimkiin olmaktadir. X-1s1nlar1 atomlarda i¢ kabuk elektronlarinin gegisi
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sayesinde iretilir. Bu karakteristik x-isimidir, ayrica, niikleer enerjideki gegisten
dolayida olur ve bu ise siirekli x-1s1nidir. Yiiksek enerjili bir 151n demeti kaynaktan
disar1 ¢ikinca 45 kV’luk yiiksek bir voltajla ivmelenir ve kat1 bir x-151m1 target’ lizerine
odaklanir. Sistemimizde x-151n1 kaynagi olarak bir bakir Cu blok kullanildi. X-1sinlar1
target’dan iiretilir. I[vmelenmis elektronlar, i¢ kistmda olan K kabugu elektronlarini
cikartir ve bu sayede K kabugunda miimkiin bos durumlar olusturulur. Elektronlar
sonraki daha yiiksek enerji seviyesi olan L’den K seviyesine gecerken x-1sin1 olarak
enerji yayalar. Bu x-1gin1 yayilimina Ka denir ve atomlardan {iretilen x-1ginlar1 arasinda
en siddetli olanidir. Bu Ka ¢izgileri Kay ve Kay gibi iki gruba ayrilir. Bunun nedeni K
seviyesindeki spin dejenerasyonu yada c¢ok ince yarilmadir. Benzer sekilde atomik
enerji seviyeleri gibi, yiiksek enerjili elektronlar ayrica c¢ekirdek i¢inde gegise sebep

olurlar.

Kaynaktan gelen x-iginlari malzememizin {izerine diiserek atomlarla etkilesmeye baslar.
X-1gmlar1 ayrica malzemeye carptiginda hem elastik olmayan sagilmaya ugrarlar , yani
enerji kaybederler ve dalga boylarinda degisim olur buna Compton sagilmasint 6rnek
verebiliriz, hemde enerji ve dalga boyunda degisim olmayan elastik sagilma durumu
gosterirler. Malzemem iginde atomlarin periyodik dizilimleri olustugunda ve atomik
mesafe X-1g1n1 dalgaboyu ile karsilastirilir seviyede ise, herbir atomik tabakadan elastik
sacilan X-151n1 keskin siddetleri (intensity) dedektor tarafindan toplanir. Buna kirmim
desenide denir. Bu keskin kirinim siddetleri yada pik pozisyonlar: atomlar aras1 mesafe

ile alakalidir ve agagida verilen Bragg kirinim yasasi formiilii ile tanimlanir.
2d sinf = nl (3.1)

Buarada d atomik mesafe A x-151n1 dalgaboyudur. Difraktometrenin geometrisine bagl
olarak Bragg vyasasi kullanilarak kristalin farkli ydnelimlerindeki atomik mesafe
hesaplanabilir. Bu yolla diizlem i¢i ve dis1 orgili parametreleri, film kalinliklari, alttag
etkisinden kaynaklanan gerilme etkisi ve olusan filmlerin yiizeyindeki parcaciklarin
biiylikliigli hesaplanabilir. Hesaplama detaylar1 ilerki boliimlerde anlatilacaktir. X-
1sinlan kiigiik acilarda ylizey iizerine geldiklerinde x-151n1 yansimasini inceleyebiliriz.
Burada gelis acis1 yansima agisina esittir. Gelis agis1 bagzi kritik 6 agilarindan daha
bliyiik ise x-1sinlar1 malzeme i¢ine niifuz eder. Yansiyan x-iginlarinin siddeti alttas

tizerine tek tabakali olarak kaplanmis filmden yansir. Yansimis x-1s1ninin siddeti gelis
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acis1, kalinlik, ylizeyin piiriizliliigline ve malzemenin yogunluguna baghdir. Bir alttas
tizerine kaplanmis tek tabakali ince film durumunda, havadan/filme yansimis x-1s1n1 ve
film/alttas ara yiizey farkliliklarindan dolayr 6lgiim esnasinda 100 nm film kalinlig
seviyesine kadar yansimis x-1s1n1 titresimlerini (osilasyonlar1) gorebiliriz. 100 nm film
kalinligimi gorebilmemiz i¢in gelen 1s1min film yiizeyiyle yaptigi 6 ag¢is1t maksimum 4
derece yani normal ile 86 derece olmalidir. Yiizey ile 4 dereceden fazla aci1 yapilirsa
gelen x 1s1nlar alttas ile etkilesime girip kalinlik bilgisini ortadan kaldirir. Film kalinligt

t ile verilen yansimis dalgalar arasindaki yol farki,

A= 2t,/sin? 6,, — sin? @, (3.2)

Burada n bir tamsayidir, A X-151m1 dalga boyu, 6, radyan cinsinden n. titresimin pik
pozisyonu ve 6,ise 0.dereceden pik pozisyonudur. Kiiciikk gelis acgilart igin bu ifade

sOyle yazilabilir,
m?(1/2t)? = sin? 0,, — sin? 0, (3.3)

XRR (X-ray reflection) olarak bilinen bu teknigi kullanarak, birkag nm hata belirsiziligi
ile beraber tek tabakali ince filmlerin kalinligi bulunabilir ayrica, ¢ok tabakali ince
filmlerin kalinlig1 ve piiriizliiliigi bu XRR verisinden tahmin edilebilir. Yapilan ¢alisma
esnasinda XRR teknigi kullanilarak tiim kaplanan ince filmlerin kalinlik ol¢timleri

yapildi.

Film kalinligim1 6lgmenin bir baska yoluda once yine 0.25 ile maximum 4 derece
arasindaki cok kiicliik agilarda XRR o6l¢iimii yapilir. Bu agilarin bu derece kiigiik
alinmasinin sebebi gonderilen x-iginlarinin sadece, alttag {izerine niifuz etmesini
onlemektir. Bizim kullandigimiz filmler i¢in genellikle 260 = 2° oldugu aralik i¢in
Olctim yaptik ve XRR grafigi elde edilirken hava ile film ve film alttag arasi indis
farkindan olusan yarim daire seklindeki titresimleri elde ederiz. Bu titresimlerin
herbirinin maximum siddet noktasinin yatay ekseni kestigi degerler 26 degerleridir. Bu

degerler ile asagida gosterilen Bragg yasasi kullanilarak film kalinlig1 bulunur.
Burada n=1,2,3,4,5.. gibi sayr degerleri verilir. Once daha &nceden bulunan 26
degerlerini ile origin programinda yatay eksen, 2 sin (29 %) /A ve diisey eksen ise n

degerleri olarak alinir. Bu iki eksen i¢in grafik ¢izdigimizde karsimiza lineer bir grafik

cikar. Bu grafik icin lineer fit uygulayarak karsimiza ¢ikan tablodaki “slope” yani egim
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degeri filmin kalinligidir. Bu deger Angstrom birimindedir ve bir basamak geri alarak
nm mertebesinde film kalinligin1 sdyleyebiliriz.

n
d= 2 sin(20 %)//1

(3.4)

3.2.2. Kirnmnim desenlerinin yorumu

Bilinmeyen bir malzemenin toz kirinim desenlerinden yararlanarak tanimlanmasi,
sinyallerin 6 veya 20 cinsinden pozisyonlarina ve bagil siddetlerine baghdir. Kirinim
aci1st 20 belli bir grup diizlemler arasi agiklik tarafindan belirlenir. Bragg esitligi
yardimiyla bu diizlemler aras1 uzaklik (d) mesafesi kaynagin bilinen dalga boyundan ve
Olglimiin yapildigi agidan hesaplanir. Cizgi siddetleri her bir diizlem kiimesindeki
atomik yansitma merkezlerinin tiiriine ve sayisina baghdir. Bir kristalin belirlenmesi
ampiriktir. Uluslar arast Kirinim Verileri Merkezi (International Centre For Diffraction
Data, Swarthmore, PA) tarafindan toz kirinim verileri dosyas: saglanabilir. Bu
dosyadaki verileri tarayarak bilinmeyeni belirlemek zor ve zaman alic1 oldugundan, toz
veriler dosyas: inorganikler, organikler, mineraller, metaller, alasimlar, adli malzemeler
ve diger tiirlerin listesini iceren alt dosyalara ayrilmistir. Bu dosyalardaki veriler
diizlemler aras1 uzaklik mesafelerini ve bagil ¢izgi siddetlerini gostermektedir. Veriler
en siddetli ¢izginin (d) degerlerine gore siralanmigtir; bu dosyadan analizi yapilan
maddesinin en siddetli (d)mesafelerine bir piknometrenin yiizde bir ikisi kadar yaklasan
(d) degerleri alinir. Muhtemel bilesikler ayrildiktan sonra aralarinda tekrar bir eleme
icin ikinci daha sonra {igilincii vb. en siddetli ¢izgilerin (d) degerlerine gore elemeler
yapilarak bilinmeyene yaklasilir. Cogunlukla ii¢ veya dort (d) degeri bilesigin kusku
gotliirmez bir sekilde teshis edilmesi i¢in yeterlidir. Gliniimiizde artik bilgisayar tarama
programlariyla bu zor islem kolaylastirilmistir. Eger numune iki veya daha fazla kristal
halinde bilesik igeriyorsa, bunlarin tammlanmas: daha karmasik olmaktadir. Bu
durumda denemeler sonucu bir uygunluk saglanana kadar daha siddetli ¢izgilerin gesitli

kombinasyonlar: kullanilir.

Kirinim = ¢izgilerinin  siddetleri Olgililerek ve standartlarla karsilastirilarak Kristal

karigimlarinin kantitatif analizini yapmak miimkiindiir [83].
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3.3. Miknatislanma Ol¢iim Teknigi

VSM sistemlerinde ince film, kitle, toz ve sivi orneklerin miknatislanma ol¢timleri
yapilabilmektedir. VSM’in c¢alismasi, manyetik alanda titresen 6rnegin manyetik aki
degisimi olusturmasi ve bu manyetik aki degisimi ile elde edilen indiiksiyon emk’sinin
Olciilmesi prensibine dayanir. indiiklenen emk ile titresen Ornegin miknatislanmasi
arasindaki bu iliski malzemenin miknatislanmasinin Olgiimiine olanak saglar.
indiiklenen bu emk degeri Sekil 3.4’de verilen VSM 6l¢iim sisteminde 6l¢iim sarimlari
tarafindan algilanir. Denklem (IIL.5)’i, diisey diizlem z-ekseninde salinim yapan bir

ornek icin tekrar yazarsak elde edilir.

Burada ¢ o6l¢iim sarimlari tarafindan ¢evrelenmis manyetik akiyi, z Ornegin akim

sarimlarina gore diisey pozisyonunu ve t ise zamani gostermektedir.

d¢
Esarim = E (3.5)
Motor Akim Surtimi
VSM Motor
Motor Moduilt —
Islenmemis
A Ag kodlayict sinyali
1, VSM Motor Kutusu
Ornek
Bilgisayar Eg;:)sz(;m Cubugu

' Olgim Yeri g
VSM Modula SanmVoltajl (Veanm) Olgiim
(Eszamanli Sarnmlar

algilama)

Sekil 3.5. Bu ¢alismada kullanilan Quantum Design PPMS VSM Sistemi
Harmonik salinim yapan bir 6rnek pozisyonu i¢in voltaj denklemi olarak yazilabilir.

Esarim = 2MUKUASiIn(2mut) (3.6)

Bu denklemde « ciftlesme sabiti, 4 6rnegin manyetik momenti, A salinimin genligi, v

ise salinim frekansidir. Burada Olglimii yapilacak ornekler sintisodial bir sekilde
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titrestirilen bir 6rnek tutucu c¢ubugun ucuna tutturulur. Burada salinim hareketinin
merkezi, 0l¢iim sarimlarinin merkezi ile ayn1 diisey pozisyonda olmalidir. Bu salinim
hareketinin genligi ve hassas pozisyonu VSM motor modiilii tarafindan kontrol

edilmektedir.

VSM’de miknatislanma 6l¢iimlerine baslamadan once sistemin kalibrasyonuna ihtiyag
vardir. VSM miknatislanma 6l¢iimleri yaparken, 6l¢iim sarimlarina iceride 6rnek varken
ulasan sinyaller ile igeride 6rnek yokken ulagan sinyaller arasindaki farki degerlendirir.
Bu degerlendirme uygulanan manyetik alan ile elde edilen miknatislanma arasindaki
degisimdir. Bu degisimi bir standarda gore kiyaslayabilmek i¢in sistemin kalibrasyona
ihtiyact vardir. Bu kalibrasyon icin genellikle Ni ve Pd gibi standart orneklerden
faydalanilir. Bu standart orneklerin bilinen manyetik moment degerinin, VSM ile
Olciilen manyetik moment degerine bdliinmesi ile elde edilen sonug¢ kalibrasyon
katsayist olarak kullanilir ve bundan sonra yapilacak olgiimlerde bu deger sistem
tarafindan otomatik olarak kullanilir. VSM sabit sicaklik degerinde 6lgiim yaparken
ornege Once Ol¢lim yapilacak manyetik alan degerini uygular ve bu degerde titresim

hareketi yaptirarak érnegin miknatislanma degerini hesaplar.

Bu tez calismasi i¢in kullanilan VSM sistemi, Gebze Yiiksek Teknoloji Enstitiisti Fizik
Bolimii Manyetizma Laboratuarinda bulunan Quantum Design firmasi tarafindan
tretilen PPMSOT cihazidir. Bu sistem malzemelere 9Teslalik degere kadar manyetik
alan uygulama imkani saglar. Cihaz 1-3mm araliginda bir titresim genligine ve 40Hz’lik
frekans degerine sahiptir. Sistem 10 emu (erg/Oe) hassasiyetine kadar manyetik alan
degisimlerini 1Hz’lik veri oramiyla ¢6ziimleyebilmektedir. Ayrica bu sistemle 5K-
1000K araliginda sicakliga bagl 6l¢iimler yapilabilmektedir. Sekil 3.5°de GYTE Fizik
Béliimii’ndeki PPMS cihazinin bir fotografi goriilmektedir (M. Oztiirk Y.L. Tezi).
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Sekil 3.6. PPMS sistemi GYTE Fizik Bolimii (M. Oztiirk Y.L. Tezi)
3.4. Direnc Ol¢iim teknigi
3.4.1. Direng 6lcmek icin hazirlanmasi

Demir-arsenik tabanli Orneklerin Direng olglimii i¢in Ornekler Oncelikle toz haline
getirildi. Toz haline getirilen bu 6rnekler dikddrtgen prizmasi bigiminde preslenerek
tekrar  sekillendirildiler. Sekillendirmek i¢in kullanilan aparat ve yeniden

sekillendirilmis 6rnek asagida goriilmektedir.

2 =

YENIDEN SEKILLENDIRILMi$ ORNEK - SEKILLENDIRME iTiCisi (ALT)

YENIDEN SEKILLENDIRME KALIBI /

SEKILLENDIRME iTiCisi (UST)

Sekil 3.7. Ornek sekillendirmek i¢in kullanilan kalip
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Yeniden sekillendirilen Ornekler kuarz tiiplere vakum altinda kapatilarak 10 saatte
900°C ye ¢ikarak, bu sicaklikta 24 saat tavlandi. Tavlanan bu 6rnekler firin kapatilarak
hizl bir sekilde firindan ¢ikarildi. Firinlanan bu 6rnekler firindan ¢iktiklar: haliyle Sekil
3.5 de goriilmektedirler.

Sekil 3.8. Direng 6l¢iimii i¢in yeniden sekillendirilerek 850 °C de tavlanmis 6rnekler

Tavlanan bu ornekler Sekil 3.6 deki gibi 6rnek tutucuya diigiik sicakliklarda tutma
ozelligini kaybetmeyen bir vernikle tutturularak, giimiis pasta ile kontaklari atildi.
Ayrica orneklerin 6rnek tutucuya nasil baglandigi sema halinde Sekil 3.7°de verilmistir.
Sema dort nokta teknigi ile direng degeri tespit etmek iizere dizayn edilmis olup, akim
uygulayip voltaj okunarak sicaklia gore direng degerlerinin nasil bir degisim gosterdigi

belirlenmistir.
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Sekil 3.9. Direng 6l¢timleri i¢in kullanilan 6rnek tutucu ve sabitlenerek
kontaklart atilmis 6rnek

Yapilacak diisiik sicaklik olgtimleri i¢in Sekil 3.7 deki semasi, Sekil 3.8 fotografi

verilen sistem kullanildi.

Ornek Tutucu O Sayisal
Multimetre
I HP 3458A
+
v 0
Akim
Kaynagi
( KEITHLEY 6221 ) i
Sicaklik
Kontrol
Cihaz1
IEEE-488 O ( LAKESHORE A340)
l QO 25W Isitict
KISISEL Isitict \
Sicaklik algilayici

Bilgisayar CARBON-GLASS

Sekil 3.10. Direng dl¢iimleri igin kullanilan sistemin semasi [87]
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Sekil 3.11. Direng 6l¢timleri i¢in kullanilan sistemin fotografi [87]

Sistemde Keithley 6221 tipi bir Akim Kaynag kullanildi. Kullanilan bu akim
kaynaginin hassasiyeti = 2nA to + 100mA diizeyindedir. Voltaj olgiimleri i¢in HP
3458A V tipi bir Multimetre kullanildi. Kullanilan bu multimetrenin hassasiyeti 10 nV
diizeyindedir. Sicaklik 6l¢lim ve kontrolii i¢in Lakeshore A340 tipi bir Sicaklik Kontrol
cihaz1 kullanildi. Kullanilan bu sicaklik kontrol {iinitesinin hassasiyeti 1.4-475K
diizeyindedir. Sicaklik 6l¢iimlerinde sicakligr algilamak i¢in Carbon-Glass termometre
kullanildi. Kullanilan termometre igin sicaklik direng degisimi Sekil 3.12° de

verilmistir.

100 ¥
G -
Y
=
zh
2 .
001 v | i | I | T | T | T | T T

0 50 100 150 200 250 300 350
T(K)

Sekil 3.12. Direng 6l¢timleri i¢in kullanilan sicaklik algilayici termometrenin
Sicaklik Direng degisimi
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Sistemdeki elektronik cihazlarin kontrolleri, cihazlar CPIB baglantilar1 ve bir IEEE karti
tizerinden bir PC bilgisayar vasitasiyla gergeklestirildi. Cihazlar1 kontrol ve veri akisini

Labview programi ile sagladik. Bilgisayarda kullanilan programin ekran goriintiisii

Sekil 3.10 daki gibidir.
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Sekil 3.13. Direng 6l¢iimleri i¢in kullanilan Labview programinin ekran goriintiisii

Orneklerin sivi helyum ile sogutulmasi ¢ok hizli olacagindan, soguma hizini
yavaglatmak icin bir cam Sekil 3.11 daki cam diiviir tasarlandi. Cam diiviiriin i¢i gaz
helyum ile siipiiriiliip birkag kez vakum altina alindi. Ornegin iginde bulundugu kisimla
stvi helyum arasi vakum ile ayrildi.10?- 10 tor civarinda tutularak vakumlanan
bolgede ¢ok az miktarda helyum gazi bulunmas istendi. Bu bize soguma hizini kontrol
edebilmemize olanak sagladi. Diger taraftan Ornek ise yine helyum ortaminda
sogutuldu, helyumun yiiksek termal iletkenligi sayesinde O0rnek ve termometrenin es
zamanli sogumasi saglandi. Ayrica 6rnegin bulundugu kisim stirekli olarak atmosfer
basincina gore pozitif basingta tutuldu. Bu pozitif basincin saglanmasi i¢in helyum
diiviirii i¢inde buharlagan helyum kullanildi. Pozitif basingla 6rnegin bulundugu kisma
verilen helyum gazi cam diiviir igine havanin girerek sivilagsmasina ve hatta sivilasan

havanin donarak cam diiviiriin kirilmasin1 engelledi.
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Sekil 3.14. Direng 0l¢iimlerinde soguma hizini yavaslatmak i¢in kullanilan cam diiviir
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4. DENEYSEL OLCUMLER VE ANALIZLERI

4.1. BaFe,As;

BaFe,As; ana orneginin hazirlanmasi1 ve kareterizasyononu tiim ¢alismamiz boyunca
bize 151k tuttu ve hazirladigimiz 6rneklerin ne derece saglikli ve litaratiirde yayinlanmis
orneklerle ne derece uyumlu oldugunu kiyaslama yapabilmemiz i¢in saglam bir dayanak

oldu.
4.1.1. BaFe;As; ornegin hazirlanmasi

BaFe,As; Orneginin hazirlanmasinda ilk asamada baryum (%99.9 luk Alfa Aesar
firmasi) Demir (Fe,lron powder, 22 mesh, Alfa Aesar, 99.998% (metals basis)) Arsenik
(As,Arsenic lump, Alfa Aesar, 99.999% (metals basis)), saf malzemeleri istenilen
oranlarda toz hale getirilip karistirilarak, 3 gramlik pelletler haline getirildi. hazirlanan
pelletler kuarz tiiplin i¢ine vakuma alinarak kapatildi. Kapatilan tiip i¢indeki bu 6rnek
soguk firina 10 saatte 400 °C’ye, 400 °C’de 40 saat 400 °C’den; Baryumun ergime
sicakligin hemen alt1 olan olan 700 0C’ye kadar 10 saatte ¢ikarak 700 °C 24 saat
700 °C’den 900 °C’ye 10 saatte ¢ikarak 24 saat katihal reaksiyonuna tabi tutulduktan

sonra firin kapatilarak hizli bir bi¢imde 6rnek firindan ¢ikarildi. Kuarz tiipiin i¢inde

sogumaya birakildi.

Ikinci asama olarak firindan cikarilan kuarz tiip kirilarak 6rnek tekrar havanda toz
haline getirilerek pellet yapildi. Yapilan pellet tekrar kuarz tiipe vakumlanarak kapatildi.
Kapatilan 6rnek once 10 saatte 400 °C ye, 400 °C’de 5 saat bekledikten sonra 10 saatte
900 °C’ye, cikartiip beklemeden 10 saatte 1100 °C cikilarak 24 saat katihal
reaksiyonuna tabi tutuldu. Bu iglem sirasinin sonunda firin kapatilarak hizli bir bicimde
ornek firindan ¢ikarildi. Kuarz tiipiin icinde sogumaya birakildi. Kuarz tiipten ¢ikarilan

orneklerin XRD, manyetizma ve direng 6l¢lim karakterizasyonlari yapildi.
4.1.2. XRD o6l¢iim ve analizi

Hazirlanan BaFe,As; o6rnegi X-1gin1 toz kirmim deneyi i¢in havanda toz haline
getirilerek ogiitildii. Toz haline getirilmis Ornegin kristal yapisi, oda sicakliginda,

10°<20 < 90° araliginda rikagu cihaziyla incelenmistir.
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BaFe,As; orneginin XRD analizi FullProf programinda sabit profil katsayisi ile fit
edilmistir. I 4/m m m uzay grubuna (139) ait kafes parametreleri tam olarak literatiirdeki
gibi belirlenmistir: a=b=3.960107A ve ¢=13.006934Adiir. BaFe,As; bilesiginden elde

edilen XRD verileri ve analizi Sekil 4.1’de gosterilmektedir.

15000
g BaFe As, Yemre
12000 4 = —~—Yobs-Ycale
——Bragg Pos.
- 9000
3
8
= 6000
=]
=
® 3000
0 | [ T I i1 rHmn I 10 neml | 11 i
20 40 60 80
2 Teta(derece)
:ﬂﬁ-‘ﬁ&i‘—vg— -L_-:A,':..H.J%.__'h-—a.u&in-—-'i—f}-'ﬁ-—ﬂ_._ Pl
| | |

00 300 a0 s00 oh0 00 =00

28 (degrees)

Sekil 4.1. BaFe,As; 6rneginin XRD paterni ve fit edilmis hali ile yapilan baska bir
caligmanin pik uyumunu gostermektedir [88]
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4.1.3. Miknatislanma ol¢iimleri ve analizleri

Miknatislanma Ol¢timii i¢in 6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigimde
secilmeye calisildi. Bu secilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BaFe,As; ornegi i¢in 300-5K sicakliklar1 arasinda sifir
alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayr1 ayri ZFC ve FC
miknatislanma grafikleri elde edildi. Daha sonra sicaklik 5K da sabitlenerek degisen
alanlar i¢in + 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi.

4.8 4 . ZFC 10
FC ‘g‘ 3_
E 61 FC ; !
T 4l i fizre
— 2 v
o 4.0 4 = 2! -4
E 130 135 140 145 150
o T(K)
= 3.2 BaFe As,

v I v L) v L)
0 100 200 300
T(K)
Sekil 4.2. BaFe,As; 6rnegi i¢in 300-5 K arasinda ZFC ve FC degisim grafigi
BaFe,As; 6rnegi icin 300-5 K arasinda ZFC ve FC degisim grafigi ve M-T grafigi
goriilmektedir. Bu Ornekte daha oOnce literatiirde goriilmeyen 130-135 K sicaklik

araliginda birinci dereceden faz gegisi goriilmektedir. Bu durumda yap1 igindeki orgii

parametreleri ve yapisal doniisiim bu sicaklik araliginda belirgin hale gelmistir.
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Sekil 4.3. BaFe,As; drnegi i¢in Manyetik alan-Miknatislanma degisim grafigi

4.1.4. Direng olgiimler ve analizleri

Direnci olgiilecek ornekler oncelikle havanda toz haline getirilerek ortalama 16x4.2x1.4
mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet haline getirilerek sikistirildi
sikigtirilan bu 6rnek kuarz tiipe vakum altinda kapatilarak 850 OC de 24 saat tavlandi.
Tavlanan bu ornekler 6rnek tutucuya diisiik sicakliklarda oOzelliklerini kaybetmeyen
vernik ile yapistirildi. Kontaklar iletken glimiis pasta (silver paint) ile atildi. Boliim 3’°de
ayrintilar1 verilen sistemde 200 -4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile direng Sl¢limii

yapildi.

Olgiim sirasinda drnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglart arasindaki uzakliktan 6zdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.4 daki grafik
elde edildi. 250 K, 77 K ve 4.2 K daki direng degerleri Tablo 4.1’¢ islendi.

Tablo 4.1. Degisik sicakliklarda BaFe,As; 6rnegi igin 6zdireng degerleri

BaFe,As, 77K 42K Teow= 141 K
Ozdireng 0.253 0.11 0.90
(mQcm)

61




. .
224 * -
T,= 415K
. .

1.2

1.0

10 a dpdT

‘ *+ BaFeogAso ‘_

-
L
-
L
e
e
*
*
*

0.6 |-

p (MQ.cm)

0.4 |

D _0 1 : 1 : 1 : 1 : 1 L
0 50 100 150 200 250

T (K)
Sekil 4.4. BaFe,As; ornegi icin 250-4.2 K arasinda Ozdireng-Sicaklik degisimi

4.2. BaFel_gPto_lAsz
4.2.1. Ornegin hazirlanmasi

BaFe; oPt 1AS; 6rneginin hazirlanmasinda ilk asamada Baryum (%99.9 luk Alfa Aesar
fimasi) Demir (Fe,Iron powder, 22 mesh, Alfa Aesar, 99.998% (metals basis)) Arsenik
(As,Arsenic lump, Alfa Aesar, 99.999% (metals basis)), Pt (%99.99 luk Alfa Aesar
fimasi) saf malzemeleri uygun oranlarda toz hale getirilip karistirilarak, 3 gramlik
pelletler haline getirildi. S6zli gegen bu pellet kuarz tiipiin i¢cine vakuma alinarak
kapatildi. Kapatilan tiip i¢indeki bu 6rnek soguk firma 10 saatte 400 °C ye 400 °C de 40
saat 400 °C den; Baryumun ergime sicakligin hemen alt1 olan olan700 °C ye kadar 10
saatte ¢ikarak 700 OC 24 saat 700 °C den 900 °C ye 10 saatte ¢ikarak 24 saat katihal
reaksiyonuna tabi tutulduktan sonra firin kapatilarak hizli bir bicimde 6rnek firindan

cikarildi. Kuarz tiipilin i¢inde sogumaya birakildi.

Ikinci asama olarak firmndan ¢ikarilan kuarz tiip kirillarak ornek tekrar havanda toz
haline getirilerek pellet yapildi. Yapilan pellet tekrar kuarz tiipe vakumlanarak kapatildi.
Kapatilan 6rnek énce 10 saatte 400 °C ye, 400 °C de 5 saat bekledikten sonra 10 saat te
900 °C ye, 900 °C de beklemeden 10 saatte 1100 °C c¢ikilarak 24 saat katihal
reaksiyonuna tabi tutuldu. Bu islem sirasinin sonunda firin kapatilarak hizli bir bi¢imde

ornek firindan ¢ikarildi. Kuarz tiipiin icinde sogumaya birakilda.
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Daha sonra kuarz tlipten ¢ikarilan 6rnekler XRD, Manyetizma ve direng 6l¢iimleri igin

islemlere tabi tutuldu.
4.2.1. XRD ol¢iim ve analizi

Hazirlanan BaFe; gPty1As; 0rnegi X-1511 toz kirmim deneyi i¢in havanda toz haline
getirilerek ogiitiildii. Toz haline getirilmis 6rnegin kristal yapisi, oda sicakliginda,

10°<260 < 90° araliginda rikagu cihaziyla incelenmistir.

BaFe; oPty1As, 6rneginin XRD analizi FullProf programinda sabit profil katsayisi ile fit
edilmistir. I 4/m m m uzay grubuna (139) ait kafes parametreleri tam olarak literatiirdeki
gibi belirlenmistir: a=b=3.982 A ve ¢=13.004 A’diir. BaFe,As; bilesiginden elde edilen
XRD verileri ve analizi Sekil 4.5’de gosterilmektedir. Tablo 4.3’¢ XRD ile ilgi bazi

onemli bilgiler ayrica islenmistir.
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Sekil 4.5. BaFe; gPtg 1As; 6rneginin XRD paterni ve fit edilmis hali

4.2.2. Miknatislanma o6l¢iimleri ve analizleri

Miknatislanma Ol¢limii i¢in 6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigimde
secilmeye calisildi. Bu sec¢ilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi

belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
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yerlestirilen 6rnek tutucudaki BaFe; gPtg1AS, 0Ornegi i¢in 300-5K sicakliklar1 arasinda
sifir alanda sogutarak ve 20 Oe’lik dis magnetik alanda sogutarak; 20 Oe lik magnetik
alanda ZFC ve FC miknatislanma grafikleri elde edildi Sekil 4.6. ZFC ve FC
Olctimlerinde T=21.2 K de siiperiletkenlik gecisi oldugu gozlendi. T, kritik degerinin
altindaki sicaklik degerleri i¢in minimum moment degerleri Mzrc= -0.1749 Oe/gr
Mec=-0.0698 Oe/gr oldugu tespit edildi. Bu degerlere bagli olarak elde edilen
AM/Mzgc=-30.272 olarak hesaplandi. Bu degeler ayr1 ayr1 Tablo IV’de islenmistir.

0.02 F - T - T - T - T
0.00 |-

-0.02 - BaPt, Fe, As, :
-0.04 |- « ZFC
-0.06 *+ FC H=20 Oe

T=212K

-0.08 |
0.10 |
012}
0.14 [
0.16 |
0.18[

Manyetik Moment (emu/gr)

0 50 100 150 200 250 300
T(K)

Sekil 4.6. BaFe; oPty1As; 0rnegi i¢in 300-5 K arasinda ZFC ve FC degisim grafigi

Daha sonra sicaklik 5K’da sabitlenerek degisen alanlar i¢in = 90 kOe da M-H grafikleri
elde edildi Sekil 4.7. Elde edilen bu M-H grafiginden maksimum ve minimum
miknatislanma degerleri M. = 2.6473 emu/gr ve M. = -2.6474 emu/gr oldugu goriildii.
Bu degerler kullanilarak kritik akim yogulugu J.= 3309.18 Alcm? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.7. BaFe; gPty1As; 0rnegi i¢in Manyetik alan-miknatislanma degisim grafigi

4.2.3. Direng olciimleri ve analizleri

Direnci dlgiilecek drnekler oncelikle havanda toz haline getirilerek ortalama 16x4.2x1.4

mm ebatlarinda dikdoértgen prizmasi seklinde pellet haline getirilerek sikistirildi ve

sikistirilan bu 6rnek kuarz tiipe vakum altinda kapatilarak 850 OC de 24 saat tavlandi.

Tavlanan bu ornekler 6rnek tutucuya diisiik sicakliklarda oOzelliklerini kaybetmeyen

vernik ile yapistirildi. Kontaklar iletken giimiis pasta(silver paint) ile atildi. Bolim 3’te

ayrintilar1 verilen sistemde 200 -4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile direng dl¢limii

yapildi.

Olgiim sirasinda 6rnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belitlenen ebat ve

voltaj uglart arasindaki uzakliktan 6zdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.8’deki grafik
elde edildi. 250 K, 77 K ve 4.2 K daki diren¢ degerleri Tablo 4.2’ye islendi.

Tablo 4.2. Degisik sicakliklarda BaFe,As; 6rnegi i¢in 6zdireng degerleri

BaFellgptollASZ TC=247 K 42 K TSDW: 141K
Ozdireng
0.052 0.0025 SDW
(mQcm)
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Sekil 4.8. BaFe; gPty1As; drnegi i¢in 6zdirencin sicakliga bagli degisim grafigi

4.3. Platin Katkih Ba(Fe; «Pty),As; Serisi
4.3.1. Orneklerin hazirlanmasi

Ba(Fe1xPty).As; serisinde orneklerin hazirlanmasinda ilk asamada referansérnek olarak
hazirlanan BaFe;As; ve BaPt,As; ornekerinden faydalanildi. Bu yontemin kullanilmasi
ozellikle baryumun oksitlenme etkisinden korunmas: icin faydali olmasi yani sira bir
cok Ornegin ayni anda hazirlanmasia olanak sagladigi i¢cin ornek hazirlanmasin
hizlandirmaktadir. Platin katkili 6rneklerde x=0.1,0.2,0.3,0.4,0.5,0.6 olmak {izere alt1

ornek hazirlanarak karekterize edilmistir.

Platin katkili 6rnekleri i¢in BaFe,As; ve BaPt,As, ana 6rnekleri toz haline getirilerek
istenen oranlarda karistirilarak pellet haline getirilip; kuarz tiip igine vakuma alinarak
kapatildi. Kapatilan tiip i¢indeki bu 6rnek soguk firma 10 saatte 900 OC ye 900 °C de 24
saat bekletildi. Daha sonra 10 saatte 1150 °C cikarilan Srnek bu sicaklikta 24 saat
katihal reaksiyonuna tabi tutulduktan sonra firin kapatilarak hizli bir bi¢imde 6rnek

firindan ¢ikarildi. Kuarz tiipiin i¢inde sogumaya birakildi.
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Sekil 4.9. Ba(Fe;xPtx)2As, ornekleri i¢in adim degisimli rnek tavlama grafigi
Daha sonra kuarz tlipten ¢ikarilan 6rnekler XRD, Manyetizma ve direng 6l¢iimleri i¢in
islemlere tabi tutuldu.

4.3.2. XRD o6l¢iim ve analizi

Hazirlanan Ba(Fe;«Ptx)2AS, 0rnegi X-1s1m1 toz kirinim deneyi igin havanda toz haline
getirilerek oOgiitiildii. Toz haline getirilmis 6rnegin kristal yapisi, oda sicakliginda,

10°<20 < 90° araliginda rikagu cihaziyla incelenmistir.

BaFe; oPty1As; Orneginin XRD analizi FullProf programinda sabit profil katsayisi ile fit
edilmistir. I 4/m m m uzay grubuna (139) ait Ba(Fe14Ptx)2AS, bilesikleri i¢in elde
edilen orgii parametreleri Tablo 4.3’e XRD ile ilgi bazi 6nemli bilgiler ile birlikte

islenmistir.

Orgii parametrelerinin drneklerin kontentine bagh degisimi Sekil 4.10°da verilmistir.

Tablo 4.3. Ba(Fe1xPtx)2As; 6rnekleri igin 6rgii parametreleri

) Birim

- Orgii Parametreleri Hiicre
Ornek Hacmi

a (A) b (A) c(A) Vv (AY)
BaFe; oPty1 As; 3.982 3.982 13.004 206.195
BaFe; sPty, As; 3.964 3.964 12.989 204.100
BaFe; /Pty 3 As; 3.963 3.963 12.984 203.918
BaFe; ¢Pty 4 As; 3.965 3.965 12.986 204.155
BaFe; sPty5 As, 3.965 3.965 12.943 203.479

67




13.01

r [
13.00 \
12.99 -

L \.//.
12.98

< 1297}

o L
12.96
12.95
12.04| -

0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
X (% Kontent)
3.985
-
3.980 -
3.975 |

=

T

% 3.970 |
3.965 [ | ]

l\./
3960 1 N 1 N 1 N 1 N 1
0.1 0.2 0.3 0.4 0.5

X (% Kontent)

Sekil 4.10. Ba(Fe1.xPty)2As, Ornekleri igin 6rgii parametrelerinin drneklerin
kontentine bagli degisimi

4.3.3. Ba(Fe1«Pty),As, ornekleri icin miknatislanma ol¢iimleri ve analizleri

Miknatislanma Ol¢limii i¢in 6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigimde
secilmeye calisildi. Bu secilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen Ornek tutucudaki Ba(Fe;.xPtx)2As; ornekleri igin 300-5K sicakliklari
arasinda sifir alanda sogutarak ve 20 Oe’lik dig magnetik alanda sogutarak; 20 Oe lik
magnetik alanda ZFC ve FC miknatislanma grafikleri elde edildi. ZFC ve FC
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Ol¢iimlerinde T. siiperiletkenlik gecis sicakliklar1 ve varsa spin yogunluk dalgalanma
gecis sicakliklari belirlendi ve bu degerler Tablo 4.4’de siralanmustir. T, kritik degerinin
altinda kalan 5 K sicakligi i¢in minimum manyetik moment degerleri Mzrc, Mgc
degerleri tespit edildi. Bu degerlere bagli olarak elde edilen AM/Mgzrc degerleri

hesaplandi. Bu degeler ayr1 ayr1 Tablo 4.4’de islenmistir.

Tablo 4.4. Ba(Fe;«Pty)2As, 6rnekleri i¢in miknatislanma sonuglarindan elde edilen

degerler
Ornek (er'r\1/|u+/g) (en':/:i/g) (eﬁq/g) AM/Mzec (LC) Tsow (K)
BaFeiPtoAs, | 26473 | -2.6474 | 52047 | 30272 | 247 141
BaFe.sPto,AS, | 0009 | -0.884 | 1793 5.06 235 705
BaFe.PtosAs, | 0800 | 0921 | 1811 18.86 24.9 80
BaFe ePtosAS; | ceeem | = | e | - 71 80
BaFe;sPtysASs; | eeeem | = | e | e 11.7 80

4.3.4. BaFe;gPty2As; ornegi icin miknatislanma sonuclari

Miknatislanma 6lgiimii i¢in Ornek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigimde
secilmeye calisildi. Bu secilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BaFe; gPty2As; 06rnegi icin 300-5K sicakliklart arasinda
sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayr1 ayri ZFC ve FC
miknatislanma grafikleri elde edildi. Daha sonra sicaklik 5K da sabitlenerek degisen
alanlar i¢in £ 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.11. Elde edilen bu M-H
grafiginden maksimum ve minimum miknatislanma degerleri My = 0.909 emu/gr ve M.
= -0.884 emu/gr oldugu gorildi. Bu degerler kullanilarak kritik akim yogulugu

Jc=1120.625 Alcm? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.11. BaFe; gPto2As; 6rnegi i¢in 300-5 K arasinda Manyetik alan-Miknatislanma
degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.3.5. BaFe; 7Pty3As; ornegi icin miknatislanma sonuclari

Miknatislanma 6l¢iimii i¢in Ornek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bi¢imde
secilmeye calisildi. Bu secilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BaFe; 7Pty 3As; 0rnegi i¢in 300-5K sicakliklari arasinda
sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayri ayri ZFC ve FC
miknatislanma grafikleri elde edildi. Daha sonra sicaklik 5K da sabitlenerek degisen
alanlar i¢in + 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 1VV12. Elde edilen bu M-H
grafiginden maksimum ve minimum miknatislanma degerleri M, = 0.89 emu/gr ve M. =
-0.921 emu/gr oldugu goriildi. Bu degerler kullanilarak kritik akim yogulugu J.=
1131.875 A/cm? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.12. BaFe; 7Pty 3As; 6rnegi icin 300-5 K arasinda Manyetik alan-miknatislanma
degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.3.6. BaFe;gPty4As; ornegi icin miknatislanma sonuclari

Miknatislanma 6lgiimii icin O6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigcimde
secilmeye calisildi. Bu secilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BaFe; gPtp4As; 0Ornegi icin 140-5K sicakliklart arasinda
sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayri ayri ZFC ve FC
miknatislanma grafikleri elde edildi. Daha sonra sicaklik 5K da sabitlenerek degisen
alanlar i¢in £ 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.13. Elde edilen bu M-H
grafiginden maksimum ve minimum miknatislanma degerleri M, = 2.6473 emu/gr ve

M. = -2.6474 emu/gr oldugu goriildii.
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Sekil 4.13. BaFe; 6Pty 4AS; 0rnegi i¢in 140-5 K arasinda Manyetik alan-Miknatislanma
degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.3.7. BaFe;sPtysAs; ornegi icin miknatislanma sonuclari

Miknatislanma Ol¢timii i¢in 6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bi¢cimde
secilmeye ¢alisildi. Bu segilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BaFe; sPtosAS, 0Ornegi icin 60-5K sicakliklari arasinda
sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayri ayri ZFC ve FC
miknatislanma grafikleri elde edildi. Daha sonra sicaklik 5K da sabitlenerek degisen
alanlar i¢in + 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.14.
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Sekil 4.14. BaFe; 5Pty sAS, 0ornegi icin 60-5 K arasinda Manyetik alan-Miknatislanma
degisim grafigi ve 90 kOe igin M-H grafigi

4.3.8. BaFe;4PtysAs, ornegi icin miknatislanma sonuclari

Miknatislanma 6lgiimii i¢in O6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigimde
secilmeye ¢alisildi. Bu segilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin &rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BaFej 4PtysAS; 06rnedi i¢in 300-5K sicakliklari arasinda
sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayri ayri ZFC ve FC
miknatislanma grafikleri elde edildi. Daha sonra sicaklik 5K da sabitlenerek degisen
alanlar i¢in = 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.15.
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Sekil 4.15. BaFe; 4Pty sAS; 0rnegi i¢in 300-5 K arasinda Manyetik alan-Miknatislanma
degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.4. Ba(Fey,Pty),As, Ornekleri i¢in Diren¢ Olciimleri ve Analizleri

Direnci olgiilecek ornekler oncelikle havanda toz haline getirilerek ortalama 16x4.2x1.4
mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi: seklinde pellet haline getirilerek sikistirildi
sikigtirilan bu 6rnek kuarz tiipe vakum altinda kapatilarak 850 OC de 24 saat tavlandi.
Tavlanan bu 6rnekler 6rnek tutucuya diisiik sicakliklarda o6zelliklerini kaybetmeyen
vernik ile yapistirildi. Kontaklar iletken giimiis pasta(silver paint) ile atildi. Bolim 11
de ayrintilar1 verilen sistemde 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile direng

Ol¢timii yapildi.

Olgiim sirasinda érnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglar1 arasindaki uzakliktan 6zdireng degerleri hesaplandi. 200 K ve 4.2 K’daki
direng degerleri bulundu ve bunlardan Ap/paook degerler hesaplandi, varsa

stiperiletkenlik gecis sicakliklar1 T¢ ve spin yogunluk dalgalanma sicaklart Tspw
Tablo 4.5’¢ islendi.
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Tablo 4.5. Degisik sicakliklarda BaFe,As; 6rnegi i¢in 6zdireng degerleri

Ornek P200K Pyox Prc T. (K)
Stokiyometresi (mQcm) (mQcm) | (mQcm) Ap/pzoo | Tsow (K) i
BaFe, Pty AS, 0.241 0.0027 0.146 0.396 705 235
BaFe, Pty s As, 0.365 0.078 0.347 0.049 39 24.9
BaFe, ¢Ptys As, 0.116 0.0005 0.09 0.224 71
BaFe, :Ptys As, 0.532 0.396 0.495 0.0695 11.7
Ap

oo = (P200k — P1c)P200K (4.1)
200K

4.4.1. BaFe;gPty,As; ornegi icin direng dl¢iimleri ve analizleri

Direng 6l¢iimii i¢in BaFe; gPty2As, 0Ornegi bir hava yardimi ile toz haline getirilerek
ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet olacak sekilde
yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe vakum altinda
kapatilarak 850 °C de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu Srnekler rnek tutucuya diisiik
sicakliklarda ozelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar iletken giimiis
pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile direng 6l¢iimi
yapildi.

Olgiim sirasinda érnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglar1 arasindaki uzakliktan Ozdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.16’daki
grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K’daki direng degerleri elde edildi bu degerlerden
Ozdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paoox =0.095 olarak hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gecis sicakliklari elde edilen dp/dT grafiginden T, =23.5 K ve spin
yogunluk dalgalanma sicakligi Tspw =70.5 K olarak bulundu.
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Sekil 4.16. BaFe; gPty2As; 6rnegi icin 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik degisim
grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagli degisim grafigi

4.4.2. BaFe;7Pty3As; ornegiicin direnc dl¢iimleri ve analizleri

Direng 6l¢timii i¢in BaFe; 7Pto3AS, Ornegi bir hava yardimi ile toz haline getirilerek
ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet olacak sekilde
yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe vakum altinda
kapatilarak 850 %C de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu ornekler Srnek tutucuya diisiik
sicakliklarda 6zelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar iletken giimiis
pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile direng 6l¢limii
yapildi.

Olgiim sirasinda 6rnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglart arasindaki uzakliktan O6zdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.17°deki
grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki diren¢ degerleri elde edildi bu degerlerden
Ozdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paoox = 0.018 olarak hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gegcis sicakliklar1 elde edilen dp/dT grafiginden T, =24.9 K ve spin

yogunluk dalgalanma sicakligi Tspw =39 K olarak bulundu.
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Sekil 4.17. BaFe; 7Pty 3AS; 6rnegi icin 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik degisim
grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagli degisim grafigi

4.4.3. BaFe;gPty4As, ornegiicin direnc dl¢iimleri ve analizleri

Direng 6l¢iimii igin BaFe; gPtp4AS, 0Ornegi bir hava yardimi ile toz haline getirilerek
ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet olacak sekilde
yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe vakum altinda
kapatilarak 850 %C de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu ornekler Srnek tutucuya diisiik
sicakliklarda ozelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar iletken giimiis
pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile direng 6l¢limii
yapildi.

Olgiim sirasinda 6rnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglar1 arasindaki uzakliktan Ozdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.18 daki
grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki direng degerleri elde edildi bu degerlerden
Ozdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paook = 0.026 olarak hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gegis sicakliklart elde edilen dp/dT grafiginden T, =7.1K olarak

bulundu.
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Sekil 4.18. BaFe; 6Pty 4AS; 6rnegi icin 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik degisim
grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagli degisim grafigi

4.4.4. BaFe;sPtysAs; ornegi icin direng dl¢ciimleri ve analizleri

Direng 6l¢iimii i¢in BaFe; sPtysAs; Ornegi bir hava yardimi ile toz haline getirilerek
ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet olacak sekilde
yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe vakum altinda
kapatilarak 850 °C de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu oérnekler drnek tutucuya diisiik
sicakliklarda 6zelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar iletken giimiis
pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile direng 6l¢limii
yapild1. Olgiim sirasinda drnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen
ebat ve voltaj uglarnn arasindaki uzakliktan Ozdiren¢ degerleri hesaplanarak
Sekil 4.19°daki grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki direng degerleri elde edildi bu
degerlerden 6zdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/pagok = 0.037 olarak hesaplandi,
varsa siiperiletkenlik gecis sicakliklar elde edilen dp/dT grafiginden T =11.7 K olarak

bulundu.
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Sekil 4.19. BaFe; 5Pty sAS, 6rnegi i¢in 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik degisim
grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagli degisim grafigi

4.5. Lantanyum Katkili Ba; L asFe; oPto1AS, Serisi
4.5.1. Orneklerin hazirlanmasi

Bay.«LaxFe; oPty1As, serisinde orneklerin hazirlanmasinda ilk asamada referansornek
olarak hazirlanan BaFe; oPty1AS, ve LaFe;gPtg1AS, Ornekerinden faydalanildi. Bu
yontemin kullanilmasi 6zellikle baryumun ve Lantanyumun oksitlenme etkisinden
korunmasi i¢in faydali olmasi yani sira bir ¢gok 6rnegin ayni1 anda hazirlanmasina olanak
sagladig1 i¢in 6rnek hazirlanmasini hizlandirmaktadir. Lantanyum katkili 6rneklerde
x=0,0.03,0.1,0.4,0.6,0.8,0.95,1 olmak iizere sekiz Ornek hazirlanarak karakterize

edilmistir.

Lantanyum katkili 6rnekleri i¢in BaFeq gPto1AS, ve LaFe; gPto1As, referansornekleri
toz haline getirilerek istenen oranlarda karistirilarak pellet haline getirilip; kuarz tlip
icine vakuma alinarak kapatildi. Kapatilan tiip i¢cindeki bu 6rnek soguk firma 10 saatte
900 °C ye 900 °C de 24 saat bekletildi. Daha sonra 10 saatte 1150 °C ¢ikarilan rnek bu
sicaklikta 24 saat katihal reaksiyonuna tabi tutulduktan sonra firin kapatilarak hizli bir

bigimde 6rnek firindan ¢ikarildi. Kuarz tiipiin i¢inde sogumaya birakildi.
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Sekil 4.20. Ba;j.xLaxFe; oPty 1As, 6rnekleri i¢in adim degisimli 6rnek tavlama grafigi
Daha sonra kuarz tiipten ¢ikarilan 6rnekler XRD, Manyetizma ve direng 6lgiimleri igin
islemlere tabi tutuldu.

4.5.2. XRD ol¢iim ve analizi

Hazirlanan Baj.xLaxFe; gPto1AS, 6rnekleri X-1sin1 toz kirinim deneyi i¢in havanda toz
haline getirilerek 6giitiildii. Toz haline getirilmis 6rnegin kristal yapisi, oda sicakliginda,

10°<20 < 90° araliginda rikagu cihaziyla incelenmistir.

BaFe; oPto1As; 0rneginin XRD analizi FullProf programinda sabit profil katsayisi ile fit
edilmistir. I 4/m m m uzay grubuna (139) ait Baj.xLayFe1 oPty1AS; bilesikleri icin elde
edilen orgii parametreleri Tablo 4.6’ya XRD ile ilgi baz1 6nemli bilgiler ile birlikte

islenmistir.

Orgii parametrelerinin 6rneklerin kontentine bagh degisimi Sekil 4. 21°de verilmistir.
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Tablo 4.6. Baj.xLaxFe; oPty1AS, Ornekleri igin Orgii parametreleri

Orgii Parametreleri Birim
Ornek g Hiicre Hacmi
a(A) b (A) c(A) V (A%
BaFe; oPt; ;AS, 3.982 3.982 13.004 206.195
Bag o730 03F€1 oPto 1AS, 3.989 3.989 13.009 207.000
Bao_95Lao_osFel_gPto_lASQ 3.983 3.983 12.995 206.156
Bag oL ag 1Fe; oPty 1AS; 3.977 3.977 12.991 205.472
Bag 7Lag sFe; oPto 1AS, 3.974 3.974 13.0001 205.306
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Sekil 4.21. Bay.xLayFe; oPtg1As, Ornekleri igin Orgli parametrelerinin 6rneklerin
kontentine bagli degisimi
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4.5.3. BajxLaxFeigPty1As, ornekleri icin miknatislanma dl¢iimleri ve analizleri

Miknatislanma Ol¢timii i¢in 6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigimde
secilmeye calisildi. Bu secilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki Baj.xLaxFe;oPty1As; Ornekleri i¢in 300-5K sicakliklari
arasinda sifir alanda sogutarak ve 20 Oe’lik dis magnetik alanda sogutarak; 20 Oe lik
magnetik alanda ZFC ve FC miknatislanma grafikleri elde edildi. ZFC ve FC
Olctimlerinde T siiperiletkenlik gecis sicakliklar1 ve varsa spin yogunluk dalgalanma
gecis sicakliklari belirlendi ve bu degerler Tablo 4.7°de siralanmustir. T, kritik degerinin
altinda kalan 5 K sicakgl i¢in minimum manyetik moment degerleri Mzrc, Mgc
degerleri tespit edildi. Bu degerlere bagli olarak elde edilen AM/Mgzgc degerleri

hesaplandi. Bu degeler ayr1 ayr1 Tablo 4.7°de islenmistir.

Tablo 4.7. BajxLayxFe;oPto1AS; ornekleri i¢in miknatislanma sonuglarindan elde
edilen degerler

("?rnek _ M. M. AM AM/Myec T Tspw
Stokiometresi (emu/g) | (emu/g) | (emu/g) (K) (K)
Bago7Lag g3Fer oPto 1AS, 5.132 -4.712 9.844 -52.641 20.2 80
BagglagiFe1oPlo1AsS; 9.147 -8.536 17.683 -115.575 21.6 70.5
Bag gLag 4Fe1 oPty 1 AS 6.732 -6.714 13.446 -7.553 22.8 735
Bao 4LagsFe19Pto1AS, 4,535 -4.397 8.932 -1.368 235 | 66
Bap 2LaosFe1.9Pto1AS, 2.054 -1.886 3.94 -0.484 202 | 715
Bag osLag gsFe1 9Pt 1AS; 2.958 -2.919 5877 | - 21.3 | 732

4.5.4. BaggrLagpsFe1oPty1As, drnegi icin miknatislanma sonuclari

Miknatislanma Ol¢limii i¢in 6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigcimde
secilmeye calisildi. Bu secilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BaggrlLagsFe;oPly1As; ornegi icin 300-5K sicakliklar
arasinda sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayri ayr1 ZFC ve
FC miknatislanma grafikleri elde edildi. Daha sonra sicaklik 5K da sabitlenerek degisen
alanlar i¢in + 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.22. Elde edilen bu M-H

grafiginden maksimum ve minimum miknatislanma degerleri My = 5.132 emu/gr ve M.
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= -4.712 emu/gr oldugu goriildii. Bu degerler kullanilarak kritik akim yogulugu J.=
232.1207 A/cm? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.22. Bag 97Lag 3Fe1 9Pty 1AS; 6rnegi igin 300-5 K arasinda Manyetik alan-
Miknatislanma degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.5.5. BagglagiFe; oPto1AS, ornegiicin miknatislanma sonuglari

Miknatislanma 6lgiimii i¢in O6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigimde
secilmeye calisildi. Bu secilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BagglagiFe; oPto1As, 0Ornegi icin 300-5K sicakliklari
arasinda sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayri1 ayr1 ZFC ve
FC miknatislanma grafikleri elde edildi Sekil 4.23. Daha sonra sicaklik 5K da
sabitlenerek degisen alanlar i¢in = 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.23. Elde
edilen bu M-H grafiginden maksimum ve minimum miknatislanma degerleri M, =
9.147emu/gr ve M. =-8.536 emu/gr oldugu goriildii. Bu degerler kullanilarak kritik akim
yogulugu J.= 458.1135 Alcm? olarak hesaplanda.
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Sekil 4.23. Bay 97Lag 3F€e1 9Pt 1AS; 6rnegi i¢in 300-5 K arasinda Manyetik alan-
Miknatislanma degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.5.6. BagglapsFe; oPto1AS, ornegiicin miknatislanma sonuglari

Miknatislanma 6l¢iimii i¢in 6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigimde
secilmeye ¢alisildi. Bu segilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BagglagsFe; oPto1AS,

Omek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi.
ornegi icin 300-5K sicakliklari
arasinda sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayr1 ayr1 ZFC ve
FC miknatislanma grafikleri elde edildi Sekil 4.24. Daha sonra sicaklik 5K da
sabitlenerek degisen alanlar i¢in = 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.24. Elde
edilen bu M-H grafiginden maksimum ve minimum miknatislanma degerleri M, =
6.732 emu/gr ve M. = -6.714emu/gr oldugu goriildi. Bu degerler kullanilarak kritik
akim yogulugu J.= 358.8388 A/cm? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.24. Bag gLag 4Fe1 9Pto 1AS; 6rnedi i¢in 300-5 K arasinda Manyetik alan-
Miknatislanma degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.5.7. BagslagsFe; oPty1As; ornegi icin miknatislanma sonuclari

Miknatislanma 6lgiimii icin O6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigcimde
secilmeye calisildi. Bu secgilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BagslagsFe; oPto1As; 0Ornegi icin 300-5K sicakliklar
arasinda sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayri ayr1 ZFC ve
FC miknatislanma grafikleri elde edildi Sekil 4.25. Daha sonra sicaklik 5K da
sabitlenerek degisen alanlar i¢in = 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.25. Elde
edilen bu M-H grafiginden maksimum ve minimum miknatislanma degerleri M, =

4.535 emu/gr ve M. = -4.397 emu/gr oldugu goriildii. Bu degerler kullanilarak kritik
akim yogulugu /., = 163.8942 A/sz olarak hesaplandi.
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Sekil 4.25. Bag sLag gFe1.9Pto1AS, 6rnegi igin 300-5 K arasinda Manyetik alan-
miknatislanma degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.5.8. Bag,LapgFe; oPto1AS, ornegiicin miknatislanma sonuglari

Miknatislanma 6lgiimii icin O6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bi¢cimde
secilmeye calisildi. Bu secgilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BagslaggFe; oPto1As; 0Ornegi icin 300-5K sicakliklar
arasinda sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayri ayr1 ZFC ve
FC miknatislanma grafikleri elde edildi Sekil 4.26. Daha sonra sicaklik 5K da
sabitlenerek degisen alanlar i¢in = 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.26. Elde
edilen bu M-H grafiginden maksimum ve minimum miknatislanma degerleri M, =
2.054 emu/gr ve M. = -1.886 emu/gr oldugu goriildii. Bu degerler kullanilarak kiritik
akim yogulugu J.= 2311.611 A/lcm? olarak hesapland.
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Sekil 4.26. Bag ;Lag gFe1 gPto 1AS; 6rnegi i¢in 300-5 K arasinda Manyetik alan-
Miknatislanma degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.5.9. BagosLaggsFesr oPty1As, drnegi icin miknatislanma sonuclari

Miknatislanma o6l¢iimii i¢in 6rnek yaklasik 2 mm boyunda silindire benzer bigimde
secilmeye calisildi. Bu secilen 6rnegin ilk olarak elektronik bir terazi yardimiyla kiitlesi
belirlendi. Ornek VSM cihazinin 6rnek tutucusuna sabitlendi. VSM cihazina
yerlestirilen 6rnek tutucudaki BaggsLaggsFe1oPto1AS, Ornegi i¢in 300-5K sicakliklar
arasinda sifir alanda sogutarak ve sifirdan farkli alanlarda sogutarak ayr1 ayr1 ZFC ve
FC miknatislanma grafikleri elde edildi Sekil 4.27. Daha sonra sicaklik 5K da
sabitlenerek degisen alanlar i¢in = 90 kOe da M-H grafikleri elde edildi Sekil 4.27. Elde
edilen bu M-H grafiginden maksimum ve minimum miknatislanma degerleri M, =

2.958 emu/gr ve M. = -2.919 emu/gr oldugu goriildii. Bu degerler kullanilarak kritik
akim yogulugu J, = 3923.959 A/sz olarak hesaplandi.
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Sekil 4.27. Bag osLag gsFe1 9Pty 1AS, 6rnegi icin 300-5 K arasinda Manyetik alan-
Miknatislanma degisim grafigi ve 90 kOe i¢in M-H grafigi

4.5.10.Ba;.«LayFe; gPtg 1AS; ornekleri i¢in direng ol¢iimleri ve analizleri

Direnci dlgiilecek drnekler oncelikle havanda toz haline getirilerek ortalama 16x4.2x1.4
mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet haline getirilerek sikistirildi
sikistirilan bu Srnek kuarz tiipe vakum altinda kapatilarak 850 °C de 24 saat tavlandu.
Tavlanan bu ornekler 6rnek tutucuya diisiik sicakliklarda o6zelliklerini kaybetmeyen
vernik ile yapistirildi. Kontaklar iletken glimiis pasta(silver paint) ile atildi. Boliim IIIte
ayrintilar1 verilen sistemde 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile direng dlglimii

yapildi.

Olgiim sirasinda érnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglar1 arasindaki uzakliktan 6zdireng degerleri hesaplandi. 200 K ve 4.2 K daki
direng degerleri bulundu ve bunlardan Ap/pyook degerler hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gecis sicakliklart T ve spin yogunluk dalgalanma sicaklart Tspw Tablo
4.8’¢ islendi.
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Tablo 4. 8. Degisik sicakliklarda BaFe,As, 6rnegi i¢in 6zdireng degerleri

Ornek Stokiyometresi (11‘1)(2102':11) (ni)échn) (m‘()Ichm) Ap/p2ook 1;?8/\/ (-II;C)
BaFeLoPlAS, 0101 | 00025 | 0052 | 0485 | 141 | 24.7
BagorLagaFerPlosAs, | 0284 | 0001 | 0191 | 0327 | 80 | 235
Bag oLag 1Fe; Pty 1AS, 2934 0.004 1.058 0.639 705 | 215
Bag 7Lag 3Pty 1Fe; oAS, 0.070 0.014 0.053 0.242 83 235
BagsLaoaFeLoPlouAs, | 00346 | 0018 | 0.038 | -0.098 | 735 | 24.1
BagaLaocFeLoPlouAs, | 00086 | 0003 | 0.006 | 0651 | 66 | 24.1
Bao.oLaosFe1 9Pty 1AS, 0.130 0.019 0.096 0.261 715 | 22.7
Bag.osLag.osFe1oPto1AS, | 0.129 0.001 0.063 0.511 73.2 | 20.9

4.5.11.Bagg7LagosFe1 9Pty 1AS, ornedi icin direng olciimleri ve analizleri

Direng Olglimii i¢cin Bagg7Lag gsFe1 9Pty 1AS; 6rnegi bir hava yardimi ile toz haline
getirilerek ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet
olacak sekilde yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe
vakum altinda kapatilarak 850 C de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu 6rnekler érnek
tutucuya diisiik sicakliklarda 6zelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar
iletken giimiis pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile

direng 6l¢limii yapildi.

Olgiim sirasinda érnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglar1 arasindaki uzakliktan O6zdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.28 deki
grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki direng degerleri elde edildi bu degerlerden
Ozdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paook = 0.093 olarak hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gecis sicakliklari elde edilen dp/dT grafiginden T, =23.5 K ve spin

yogunluk dalgalanma sicaklar1 Tspw =80 K olarak bulundu.
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Sekil 4.28. Bag 97L.a9 g3F€1 9Pty 1AS, 6rnegi icin 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik
degisim grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagl degisim grafigi

4.5.12.BagglapiFe; oPto1AS, ornegi icin direng olciimleri ve analizleri

Direng o6l¢limii i¢in BagglagiFe; oPty1AS; Ornegi bir hava yardimi ile toz haline
getirilerek ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet
olacak sekilde yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe
vakum altinda kapatilarak 850 °C de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu 6rnekler érnek
tutucuya diisiik sicakliklarda 6zelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar
iletken giimiis pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile

direng 6l¢limii yapildi.

Olgiim sirasinda 6rnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglar1 arasindaki uzakliktan Ozdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.29’daki
grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki diren¢ degerleri elde edildi bu degerlerden
Ozdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paook = 1.876 olarak hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gegcis sicakliklar1 elde edilen dp/dT grafiginden T, =21.5 K ve spin

yogunluk dalgalanma sicaklar1 Tspw =70.5 K olarak bulundu.
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Sekil 4.29. Bag gLag 1Fe1 gPto1AS, 6rnegi igin 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik
degisim grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagl degisim grafigi

4.5.13.Bag 7LagsFe; oPto1AS; ornegi icin direnc ol¢iimleri ve analizleri

Direng Olgiimii icin Bag7LagsFe;oPto1AS, Ornegi bir hava yardimi ile toz haline
getirilerek ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet
olacak sekilde yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe
vakum altinda kapatilarak 850 OC de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu 6rnekler Srnek
tutucuya diisiik sicakliklarda 6zelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar
iletken glimiis pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile

direng 6l¢iimii yapildi.

Olgiim sirasinda érnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglar1 arasindaki uzakliktan Ozdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.30’daki
grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki direng degerleri elde edildi bu degerlerden
Ozdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paook = 0.017 olarak hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gecis sicakliklari elde edilen dp/dT grafiginden T, =23.5 K ve spin

yogunluk dalgalanma sicaklar1 Tspw =83 K olarak bulundu.
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Sekil 4.30. Bag 7Lag 3Fe1 gPto1AS, 0rnegi igin 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik
degisim grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagl degisim grafigi

4.5.14.BagsLag sFe1 9Pt 1AS; ornegi icin direnc ol¢iimleri ve analizleri

Direng o6l¢limii i¢in BagglagsFe; oPty1AS; Ornegi bir hava yardimi ile toz haline
getirilerek ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet
olacak sekilde yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe
vakum altinda kapatilarak 850 OC de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu érnekler rnek
tutucuya diisiik sicakliklarda 6zelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar
iletken glimiis pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile

direng dl¢limii yapildi.

Olgiim sirasinda érnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uclart arasindaki uzakliktan O6zdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.31°deki
grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki direng degerleri elde edildi bu degerlerden
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Sekil 4.31. BagslLag sFe1 9Pt 1As; 6rnegi icin 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik
degisim grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagl degisim grafigi
Ozdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paook = -0.0034 olarak hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gecis sicakliklari elde edilen dp/dT grafiginden T, =24.1 K ve spin
yogunluk dalgalanma sicaklar1 Tspw =73.5 K olarak bulundu.

4.5.15.Bag 4L apsFe1 9Pty 1As; ornegi icin direnc dl¢iimleri ve analizleri

Diren¢ Ol¢limii icin BagaslageFeioPto1AS, 0Ornegi bir hava yardimi ile toz haline
getirilerek ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet
olacak sekilde yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe
vakum altinda kapatilarak 850 °C’de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu drnekler érnek
tutucuya diisiik sicakliklarda 6zelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar
iletken giimiis pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile

direng dl¢limii yapildi.
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Sekil 4.32. BagsLageFe19Pto1As,; 0rnegi icin 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik
degisim grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagl degisim grafigi
Olgiim sirasinda érnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglart arasindaki uzakliktan 6zdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.32’daki
grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki direng degerleri elde edildi bu degerlerden
Ozdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paook = 0.0056 olarak hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gecis sicakliklari elde edilen dp/dT grafiginden T, =24.1 K ve spin

yogunluk dalgalanma sicaklari Tspw =66 K olarak bulundu.
4.5.16.Bag L aggFe; oPto 1AS, ornegi icin direnc olciimleri ve analizleri

Diren¢ ol¢iimii icin BaglaggFe1oPtp1AS, 6rnegi bir hava yardimi ile toz haline
getirilerek ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet
olacak sekilde yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe

vakum altinda kapatilarak 850 OC de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu érnekler rnek
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Sekil 4.33. Bag sLag gFes1 gPto1AS, 6rnegi igin 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik
degisim grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagl degisim grafigi
tutucuya diisiik sicakliklarda 6zelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar
iletken glimiis pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda doért nokta teknigi ile

direng 6l¢limii yapildi.

Olgiim sirasinda érnege 100 miliamper DC akim uygulandi. Ornegin belirlenen ebat ve
voltaj uglart arasindaki uzakliktan O6zdireng degerleri hesaplanarak Sekil 4.33’deki
grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki diren¢ degerleri elde edildi bu degerlerden
Ozdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paoox = 0.034olarak hesaplandi, varsa
stiperiletkenlik gecis sicakliklari elde edilen dp/dT grafiginden T, =22.7 K ve spin
yogunluk dalgalanma sicaklar1 Tspw =71.5 K olarak bulundu.

4.5.17.Bag psLaggsFe1 9Pty 1AS, ornegi icin direng olciimleri ve analizleri

Direng Ol¢limii icin BagosLag gsFe1 9Pty 1AS; 6rnegi bir hava yardimi ile toz haline
getirilerek ortalama 16x4.2x1.4 mm ebatlarinda dikdortgen prizmasi seklinde pellet
olacak sekilde yeniden sekillendirildi, yeniden sekillendirilen bu 6rnek kuarz tiipe
vakum altinda kapatilarak 850 °C de 24 saat tavlandi. Tavlanan bu ornekler érnek
tutucuya diisiik sicakliklarda 6zelliklerini kaybetmeyen vernik ile yapistirildi. Kontaklar

iletken giimiis pasta(silver paint) ile atildi. 200 - 4.2 K araliginda dort nokta teknigi ile
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direng &lgiimii yapildi. Olgiim sirasinda 6rnege 100 miliamper DC akim uyguland.
Omegin belitlenen ebat ve voltaj uglari arasindaki uzakliktan o6zdireng degerleri
hesaplanarak Sekil 4.34’deki grafik elde edildi. 200 K ve 4.2 K daki direng degerleri
elde edildi bu degerlerden 6zdireng degerleri ve bu degerlerden Ap/paook = 0.066
olarak hesaplandi, varsa siiperiletkenlik gecis sicakliklari elde edilen dp/dT grafiginden
T. =20.9 K ve spin yogunluk dalgalanma sicaklar1 Tspw =73.2 K olarak bulundu.

o
0.12 -— BaU'UE'LaU-BE-PtUJFe1.BA52 //-
L . -
0.10 |- ..._.
TC = 209 K .....- . .
_. 008} e _
g !.‘."...- 0.8
d 0 06 I . Q 06 ]
= 0.04r ) E
0.02} o _
0.00 — a a T|.=;:::I 1o T
0 30 100 150 200
T(K)

Sekil 4.34. Bag osLag g5sFe1 9Pty 1AS, 6rnegi i¢in 200-4.2 K arasinda 6zdireng-sicaklik
degisim grafigi ve dp/dT nin sicakliga bagl degisim grafigi

4.6. Is1 kapasitesi ol¢iimleri
4.6.1. BaFe;oPty1As; drneginin 1s1 sigasi olciim ve analizleri

Calismamizin bu kisminda katihal reaksiyonu ile hazirlanmis BaFe; gPto1AS, ve
Bap sLagsFe; oPty1As; Orneklerimizin 1s1 sigast  Olglimleri gosterilmektedir. Tim
orneklerimiz ThCr,Si; tipi yap1 gostermektedir. Is1 kapasitesi PPMS 6l¢iim sistemi ile
sicaklik araligr 5-300 K olarak alinmistir. Sonuglarimiz literatiirdeki diger calismalar
ilede uyum igerisindedir. Sekil 4.35°de deneysel veri kara kutucuk ile verilmistir. Diger

egriler ise fit ile elde edilmis egrilerdir.
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Sekil 4.35. BaFe; gPty1AS; ve i¢ grafik Bag 7Lag sFe1 9Pty 1AS, Ornekleri igin 1s1
kapasitesi

Calismamizda elektron fonon davranisi igin 1s1 kapasitesi Olglimlerini analiz ettik.
Katkisiz BaFe,As;’de elektronik terim vy diisiik sicakliktan oda sicakligia 0.016 J/(mol
K?)’den 0.093 J/(mol K?)’e yiikselmektedir. Bu ise literature sonuglari ile uyumludur.

Sekil 4.35’deki gibi katkili malzemelerde elektronik terim artarken bazi degerlerde
azalma gordiik: disiik sicakliklardan yiiksek sicakliklara katkili Pt x=0’da y=0.011
J(mol K?)’den 0.065 J/(mol K?)’e ¢ikarken x=0.3 iken, y=0.011’den y=0.036 J/(mol
KZ)’e cikmaktadir. Bu durum bize degisen elektronik durum yogunlugunu, spin

dalgalanmasina bagli asir1 entropinin olustugunu gostermektedir.
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Cvs T, Ba7La3, gamma=0.036

theor > M

120 hJ
Y
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140

C,J/(molK)

-20

Sekil 4.36. Bag 7Lag 3Pty 1Fe1 9AS, Ornedi igin sicakliga bagli 1s1 kapasitesi
Ol¢ciim grafigidir

Bu ornekte elektronik terim y 0.036 olarak bulunmustur. Debye sicakligi 310 K’de fit

edilmistir. Birim hiicre basina atom say1s1 Nyere=5"dir.

4.7. LaOFeAs Orneginin Miknatislanma ve XRD Olgiim Sonuglari

0.90

8

LaOFeAs (1111)

2

0.82 -

Manyetik Moment (10-} emu/g)
o
o
.

Sekil 4.37. LaOFeAs (1111) 6rnegi i¢in 250-5 K arasinda sicakliga bagl
manyetik moment grafigi
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LaOFeAs (1111) 6rnegi i¢in 250-5 K sicakliga bagli manyetik moment grafigi Ba

katkil1 diger orneklerle benzer 6zellikler gostermektedir.

3004

30,1287

LaOFeAs (1111)

200

44 .890°
52.729
55.010°

1504

Siddet (a.u)
37.608°

w
o
1

=]
(ST

00-052-0411= LaFeAsD - lron Lanthanum Qxide Arsenide

00-008-0602> La;0s - Lanthanum Oxide

2 Teta (derece)

Sekil 4.38. LaOFeAs (1111) 6rnegi icin (0-90) derece araliginda XRD 6l¢iim grafigi

Sekil 4.38°’de alt turkuaz kisminda La,Os; fazi verilmistir istteki yesil kisimda pik
pozisyonun kirmizi piklere gore kiyaslanmasi goriilmektedir. Bu sonuglar literatiirdeki
diger sonuglarla uyum igerisindedir. ikincil faz goriilmemektedir ve diizgiin kristal
yapist olugsmustur. LaOFeAs’nin kristal yapist bolim II’de Sekil 2.9’da
gosterilmistir.BaFe A, ile LaOFeAs ayni tiir kristal yapisina sahiptir. FeAs diizlemleri
ile Ba diizlemleri ayrigmistir ve ayni durum LaO diizlemleri ile FeAs diizlemleri i¢inde
gecerlidir. Sadece birim hiicrede LaOFeAs bilesiginde bir adet FeAs bulunurken,
BaFe,As; nin birim hiicresinde iki adet FeAs bulunur. 140 K’de, BaFe As; yapisi uzay
grubu Fmmm olan ReOFeAs bilesiklerinde oldugu gibi tetragonalden, ortorombik yap1
degisimine ugrar. ReOFeAs’de oldugu gibi BaFe,As;’dede yapisal doniisiim kismi

olarak Fe atomlarinin manyetik diizeni sayesinde gerceklesir.

ReOFeAs tiirii bilesikler i¢in kafes parametreleri daha once Tablo 2.1°de verilmisti.
Goriildigi tizere, tetragonal birim hiicre giiclii bir sekilde uzamistir ki bu tiim
ozelliklerinin giiglii anizotropisini ve elektronik durumunun yari iki boyutlu dogasini
aciklamaktadir. Her bir Fe atomunun en yakininda, sonraki Fe atomlarinin altinda As

atomlart bulunur, boylece Fe alt kafesi iizerindeki elektron transfer islemi Fe-As
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hibritlesmesi tarafindan yonlendirilir ve Fe atomlar1 arasindaki degisim etkilesmesi As

atomlar1 vasitasiyla dolayli 6zellik gosterir.
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5. SONUC VE YORUMLAR

Bag.xLaxFe1.9Pto1As; ornekleri i¢in dnce ornekler sifir alanda diisiik sicakliklara kadar
sogutuldu. H=20 Oe’lik alan uygulandi ve yavas artan sicakligin bir fonksiyonu olarak
moment Olgililerek ZFC (zero field cooling) egrisi elde edildi. Daha sonra sicaklik
stiperiletken ge¢is sicakligina T, diisiirtilerek FC (field cooling) egrisi elde edildi. La
katkilama ile yapisal/manyetik faz gecisi oldukea siipriz verici bir sonugtur ve dordiincii
boliimde gosreildigi gibi, x=0.6’da 23.5 K civarinda maksimum T, ile siiperiletkenlik

meydana gelmektedir.

T¢’nin altindaki sicakliklarda ZFC grafiginde miknatislanma hizlica azalmaktadir ve
hemen negatif bir degerde doyuma ulagmaktadir. Demagnetizasyon etkisini diizelttikten
sonra kabaca etkin manyetik duygunlugu 4myes hesapladik. Deneyde kullandigimiz
ornegimiz silindirik sekildedir. Bu degerler x=0.3’e kadar yaklasik olarak -1’dir. Bu ise
sistemin tamamen korundugunu gostermektedir. La katkis1 ile T, altinda 6lgiilen alan
sogutmali moment Mgc 6nemli derecede azalmaktadir. La katkilamasi ile deneysel ZFC
ve FC verileri arasindaki fark, FC durumunda olduk¢a diamanyetik baskilamayla
sonuclanan, giiclii ferromanyetik kisim igindeki siiperiletken ortak bolgelerinin varlig
ile aciklanabilir. Cok miktarda La katkili Bag osLag gsFe1 9Pty 1AS, 6rnegi icin daha dnce
yiiksek Tc seramik malzemelerde goriilmiis isede, La katkisinin manyetik davranisi
oldukea sira dis1 ve FeAs katkili siiperiletkenlerde ¢ok sik karsilasilmayan bir davranisi
ortaya koymustur. La malzemesi igin x’e kars1 T¢’yi miknatislanma verileri kullanarak
degerlendirdik. Ba(.ylLaxFe;oPto1AS;’1in faz diyagrami tam degerlendirilmis. T¢ Once
azalmakta ve sonra La katkilanmasi ile x=0.6 i¢in T,= 23.5 K maksimumuna
ulagsmaktadir. Bu sonuca bakildiginda T i¢in iki 6nemli durumu ortaya ¢ikarmaktadir;
geometrik faktor (basing etkisi) bu 6rgii biiziismesi ile ortaya ¢ikmaktadir ve T degerini
diisirmektedir digeri ise Ba yerine La’yr kullanarak elektron katkisini arttirarak
stiperiletlenligi etkileyebiliriz. Caligmaminiz diger bir kismida sicakliga baglh 6zdireng
degisiminin gozlemlenmesi ilizerinedir. Numunelerimizde p(T) x=0.4 disinda metalik
davranig gostermektedir, 6zdireng sicakligin azalmasiyla yavas bir sekilde artmaktadir.
BaFe,As; 6rnegi disindaki tiim 6rneklerde p(T) egrisi hizli bir diisiis yasamaktadir. T,
altinda tiim 6rneklerin 6zdirengleri sifira yaklasmaktadir fakat x=0.4 6rnegi ic¢in p(T),

T=5 K’de kiigiik bir degerde degismemektedir.
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Faz diyagramindan elde edilen 6zdireng verisi, miknatislanma verilerinden elde edilenle
oldukca benzerdir. Ebevyn Ornek icin O6zdirencin sicaklik bagimliligi literature ile
tamamen ayni davranist gostermektedir. Burada Tspw = 140 K’de yapisal faz gegisi
(tetragonalden ortorobike) antiferomanyetik AFM diizende goriilmektedir. Bu yapisal
faz gecis durumuna Pt katkili BaFe,As; 6rneginde goriilmektedir ve bu sonuglar IEEE
’de yaymlanacaktir. Calismamizda, bunlara ilaveten, bu malzemelerin elektronik ve
fonon davraniglar1 i¢in 1s1 kapasitesini analiz ettik. Katkisiz BaFe,As;’de elektronik
terimi vy disik sicakliklarda y=0.016’dan oda sicakligina yakin bir sicaklikta
v=0.093/(mol K?)’e yiikselir bu sonug¢ diger ¢alismalara oldukca yakindir. Bu sonuglar
Debye- yaklasimi fitinden gelmektedir; Debye sicakliklari, diisiik ve yiiksek sicaklik

fitleri arasinda ¢ok kiigiik bir artim sergilemektedir.

Katkili malzemelerde, indirgenmis terimlerle bir gelistirilmis elektronik terimi buluruz:
Pt katkili1 malzeme i¢in Debye fitting parametrelerinde kiigiik bir degisim x=0’da diisiik
sicaklikta y=0.020 J/(mol K?) iken yiiksek sicaklikta 0.067 J/(mol K?)’e yiikselmektedir,
ayn1 sekilde x=0.3 iken bu artim y=0.011den y=0.036 J/(mol K?)’e yiikselmektedir. Bu
calismada Orneklerdeki, degisen elektron durum yogunlugu ve Pt katkisi ile etkilenmis
miimkiin pseudogap durumlarini inceledik. BaFe,As, ve La katkili BaFe; oPt1AS;
polikristal 6rnekleri basarili bir sekilde kat1 hal reaksiyonu metoduyla hazirladik. Alinan
x 1g1n1 spektrumu 6rneklerin ¢ogunlukla tekil fazda ve ThCr,Si; tipi kristal yapiya sahip
olduklarint gésterdi. 5-300 K sicaklik araliginda ve 90 kOe’ e kadar uygulanan
manyetik alanla miknatislanma, 6zdiren¢c ve 1s1 kapasitesi Ol¢iimleri yaptik. Bu
sonuglart birbiri ile uyum igerisinde ve literatiirde verilen benzer 6rnek kompozsyon

serileri ilede benzer sonuglar vermistir.

Bu calismadaki oOrnekler igin ozellikle La ve Pt katkisinin artti§i konsantrasyon
araliklart i¢in sinterleneme siirelerinin ve sayilarimin arttirilarak tekrar tekrar benzer
ornekler {iretilip XRD analizleri yapilarak orneklerin kalitelerinin dahada arttirilmasi

mumkiin olabilir.
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