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Bu tezde piskiirtme teknigi uygulanarak Al,Os;, MgO ve SrTiOs; seramik
altliklar tizerinde farkli 1s1l islemler kullanilarak MgB, kalin filmler {iretilmistir.
Uretilen kalin filmlerin mikroyapisal ve elektriksel karakterizasyonu gerceklestirilmis
olup kullanilan altliklarin ve uygulanan 1sil islemlerin siiperiletken MgB, sistemi
tizerindeki etkileri incelenmistir

Yapilan calismalar sonucunda, uygulanan yontemin MgB, filmlerin
stiperiletkenlik karakterini olumsuz yonde etkileyebilecek bazi riskler tasidigi
bulunmustur. Bu olumsuzluklarin baslica, film yapisinda ¢atlaklarin olusmasi, degisik
boyutta Obeklerin ve yabanci fazlarin olugsumu olarak ortaya c¢iktigi gorilmiistiir.
Filmlerin mikroyapisal ve elektriksel 6zelliklerinin bu olumsuzluklardan 6nemli oranda
etkilendigi goriilmiistiir. Kullanilan ¢ farkli altlik igerisinde en iyi sonuglarin Al,Os
althik {zerinde {retilen filmde olustugu bulunmustur. Ayrica farkli 1s1l islem
prosediirleri arasinda iist sirim1 925 °C” nin teskil ettigi yiiksek sicaklik ve kisa siireli
yontemin diisiik sicaklik ve uzun siireli yonteme gore kalin film {iretimine daha uygun
oldugu sonucu da ¢aligmanin bir baska 6énemli bulgusu olmustur.

Anahtar Kelimeler: Siiperiletkenlik, MgB, alasimi, kalin film, piiskiirtme yontemi,
seramik altlik.



ABSTRACT

M.Sc. Thesis

FABRICATION AND INVESTIGATION OF MICROSTRUCTURE AND
ELECTRICAL PROPERTIES OF SUPERCONDUCTING MgB, THICK FILMS

Murat OZABACI

[nénii University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Physics

83+ix pages

2008

Supervisor: Prof.Dr. Eyyiiphan YAKINCI

In this thesis, MgB, thick films were prepared on three different ceramic
substrates like Al,Os, MgO and SrTiO; using the spray method and different heat
treatment procedures. Microstructural and elecrical characterization of films obtained
were made and then the effects of substrates used and heat treatment methods applied
on superconducting MgB, system were investigated.

At the end of the work, it has been found that the method applied carries some
risks which can depress the superconducting properties of MgB, films. It has been seen
that this situation caused formation of cracks, groups and impurities with different
dimensions in the structure of films. It has been also seen that these effects seriously
degraded the microstructural and electrical properties of films. The investigation
demonstrated that among three different substrates used the best results belong to films
with Al,O;3 substrate. Another important result of this study is that higher temperature
heat treatment procedure with 925 °C the highest temperature limit and short time
sintering is more suitable for production of MgB; thick films than lower temperature
heat treatment procedure and long time sintering.

Keywords: Superconductivity, MgB; alloy, thick film, spray method, ceramic substrate.
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1.GIRiS

Ozellikle 19’uncu yiizyilin sonlarinda diisiik sicakliklara ulasma konusunda
yapilan caligsmalarda onemli gelismeler olmustur. Bilimsel kariyerini miimkiin olan en
diisiik sicakligi elde etmeye adamis olan Hollanda’li fizik¢i Heike Kamerlingh Onnes,
10 Temmuz 1908’de Helyumu 4 Kelvine kadar sogutarak sivilastirmay1 basarmistir [1].
Onnes o giin sadece birka¢ mililitre sivi Helyum elde etmistir, fakat bu daha once
ulagilamayan sicakliklarda yapacagi kesiflerin yeni bir baslangici olmustur. Sonug
olarak Helyumu sivilastirmas: Onnes’a diger maddeleri mutlak sifir yakinlarina kadar
sogutma imkani vermistir.

1911°de Onnes mutlak sifir yakinlarinda metallerin elektrik direnglerini
aragtirmaya baglamistir. O yillarda, metallerin oda sicakliginin altina sogutuldukca
direnclerinin distiigli bilinmekteydi. Fakat mutlak sifira yaklastik¢a direncin hangi
limit degere ulasacagi bilinmiyordu. William Kelvin ve bazi bilim adamlari mutlak
stfira yaklasildikca bir iletkende akan elektronlarin tamamen durma noktasina
gelecegini diisiiniiyordu. Onnes’un da i¢inde bulundugu diger bir grup ise ¢ok diisiik
sicaklikta akimin hemen hemen hi¢ direngle karsilasmadan akacagini tahmin ediyordu.
Sonunda Onnes saf olarak bulunmasi kolay oldugu i¢in bir Civa telini sogutarak
direncini dlgmeye baslamis ve sicaklik 4.2 K’e ulastiginda elektriksel direncin tamamen
kayip oldugunu goérmiistiir [2]. Deneyi tekrarladiginda sonucun silipheye yer
birakmadigi anlasilmistir. Onnes’a gore Civa farkli bir faza gegmisti ve Onnes bu yeni
duruma “siiperiletkenlik” adin1 vermistir. Bu kesif Onnes’a 1913’te Nobel Odiiliinii
kazandirmistir.

Stiperiletkenligin kesfinden sonra bilim adamlarinin riiyalarint bu yeni
olaganiistii olayin pratik uygulamalan siislemistir. Artik giliglii siiperiletken magnetler
direngli magnetlerden ¢ok daha kiiciik yapilabilecekti, ¢linkii sarimlar biiyiik akimlari
enerjide kayip olmadan tasiyabiliyordu, iiretecler ayni miktar elektrigi daha kii¢iik
malzemelerle ve daha az enerji girdisi ile liretebilecekti. Elektrik bir defa iiretildikten
sonra siiperiletken tellerle taginacak ve boylelikle %40°lara varan enerji kaybinin 6niine
gecilebilecekti. Ayni1 zamanda enerji, sliperiletken sarimlarda onemli bir kayip
olmaksizin uzun siire depolanabilecekti. Sonug olarak siiperiletkenlik {izerine yaklasik
bir asirdir binlerce aragtiricinin verdigi yogun emek bu giiniin arastirmacilarin yiizyilin

basindaki bilim adamlarinin diislerini ger¢eklestirmenin esigine getirmistir.



Stiperiletkenligin 1911°de Civa ile kesfedilmesinden sonra 1913’de Kursunun
7.2 K’de [3] 1930’da Niyobyumun 9.2 K’de [4] siiperiletkenlik 6zelligi gosterdikleri
bulunmustur. O tarihten bu giine kadar hem teorik hem de deneysel alanlarda kendinden
sonraki caligmalara 151k tutucu kritik doniim noktalar1 olmustur. 1933’de Walther
Meissner ve Robert Ochsenfeld disardan uygulanan manyetik alanin belirli bir degere
kadar siiperiletken tarafindan dislandigin1  buldular [5]. Bu olay miikemmel
diyamanyetizmaya bir Ornektir ve “Meissner Etkisi” olarak adlandirilmistir.
Siiperiletkenligin bu etkileyici 6zelliginin basit bir deney diizenegi ile, siiperiletken
tizerinde havada asili kalan manyetik malzeme seklinde gosterimi oldukca popiilerdir.
1935°de Heinz ve Fritz London kardegler manyetik akinin siiperiletken malzemeye
sizabilecegini acikladilar ve “sizma derinligi” kavramini ortaya ¢ikardilar [6]. 1957°de
John Bardeen, Leon Cooper ve Robert Schrieffer (BCS) isimli {i¢ Amerikali fizik¢i
kuantum mekaniginin ileri fikirlerini kullanarak siiperiletken maddede akimin nasil
direngsiz tasindigr ve siiperiletkenlik durumunun nasil ortaya ¢iktigini acgiklayan
giiniimiizde de saf metal ve metal alasimlar i¢in gegerliligini koruyan ve BCS teorisi
olarak bilinen teoriyi ortaya koydular [7]. Bu teorinin ana fikri akimin ayni kuantum
taban durumuna yogunlagmis elektron ¢iftleri tarafindan tasindigi idi. Bu teori 1972°de
bu iiglilye Nobel Odiiliinii kazandirmistir. Teorik alanda yasanan bu gelismeden sonra
1986 yilinda deneysel alanda da sonraki ¢alismalarin yoniinii belirleyecek bir gelisme
yasanmugtir. Ziirih, IBM Arastirma Laboratuar’ ndan Georg Bednorz ve Alex Miiller
perovskitler olarak adlandirilan oksit seramiklerin 6zel bir sinifi iizerine arastirmalar
yaparken oda sicakliginda iyi bir yalitkan olan La-Ba-Cu-O sisteminde 35 K’de
stiperiletkenlik isaretlerini gordiiler [8]. Bu deger daha once 23 K gecis sicakligr ile
rekoru elinde bulunduran Nb;Ge alasimindan 12 K daha yukarida idi [9]. Bu gelismenin
cok daha onemli neticesi ise Subat 1987°de bilesige Lantan yerine Yitriyum elementi
katildiginda kritik sicaklifin 92 K’ e yiikselmis olmasidir [10]. Bu noktadan sonra artik
sogutucu olarak pahali ve tehlikeli olan sivi Helyum yerine sivi Azot kullanilabilecekti.
Bulunan bu bilesikler yiliksek gegis sicakligina sahip olduklari i¢in “yiiksek kritik
sicaklik stiperiletkenleri” (HT,) olarak adlandirilmaktadirlar. Yiiksek kritik sicaklik
siiperiletkenleri genel olarak CuO tabakalarina sahip oksit bazli siiperiletkenlerdir.
1988’de Hiroshi Maeda ve grubu 20 K, 90 K ve 110 K kritik sicakliga sahip ii¢ farkl
faz1 olan Bi-Sr-Ca-Cu-O bilesigini elde ettiler [11]. Bu tiir bilesiklerde ¢aligsmalar Hazen
ve grubunun 125 K gegis sicakligina sahip TI-Ba-Ca-Cu-O sistemini kesfetmeleriyle

devam etmistir [12].



HT, seramik siiperiletkenlerin su anda en yiiksek gecis sicakligina sahip olani
Hg-Ba-Ca-Cu-O sistemidir. 1993 yilinda kesfedilen Hg-Ba-Ca-Cu-O sisteminin
HgBa,Ca,Cu30s:5 fazinin normal basing altinda gecis sicakligi 134 K, 30 GPa basing
altinda 164 K’dir [13, 14]. Su andaki kritik sicaklik rekoru normal basing altinda 138 K
gecis sicakligiyla Hgp Tl ,Ba;Ca,; CuszOg bilesimine aittir [15].

Stiperiletkenlik arastirmalarinda biitiin ilgi tamamiyla oksit bazli bilesiklere
cevrilmis iken 1950°1i yillardan beri bilinmekte olan MgB, metal alasiminin bir alagim
icin yiiksek denilebilecek sicaklikta, yaklasik 40 K’de siiperiletken faza gectigi 2001
yilinin Ocak ayinda Japonya’da Jun Akimitsu ve ekibi tarafindan bulunmustur [16].
CuO tabakasina sahip olmayan siiperiletkenler arasinda daha 6nce ulasilabilmis en
yiiksek sicaklik 30 K ile Ba; (KBiOs bilesigine [17] ve 33 K ile elektron katkili
CsxRbyCgo [18] bilesigine aitti. MgB, alasimi biitiin diinyada yogun bir ilgi gordii. Bor
elementi ile elde edilebilecek biitiin alternatif bilesik kombinasyonlar1 ve MgB, ‘nin
farkli formlarda biitiin fiziksel 6zellikleri de arastirilmaya baslandi ve hala giincel olarak
calisilmaya devam edilmektedir. Bu metal alagim basit kristal yapisi, BCS teorisine
uyum gostermesi ve yiiksek kritik akim yogunlugu gibi avantajlarinda dolay1 ¢ok sayida
teknolojik olarak kullanim yerine sahiptir.

Su anda bir ¢ok devlet siiperiletkenlikle ilgili arastirmalara stratejik gozle
bakmakta ve birgok kurulus ve {lniversiteler yiiksek sicaklik siiperiletkenlik
aragtirmalarma biiyiik miktarlarda kaynak aktarmaktadirlar. Giiniimiizde artan biitgeler
ve teknolojinin imkanlar1 sayesinde malzemeleri sogutarak {izerinde arastirma
yapmanin kolay hale gelmesi yeni siiperiletken sistemler kesfetme yoniindeki yogun
cabalar1 ateslemistir. 20 K’den daha yiiksek sicaklikliklara ulagmanin maliyetinin
diisiikliigli ve artan makina giivenirligi gz Oniine alindiginda yiiksek sicaklik
stiperiletkenleri elektriksel gii¢ uygulamalarinda artik ¢ok daha pratik hale gelmekte ve

hemen her alanda gelistirilen yeni teknolojilere dahil olmaktadirlar.



2.SUPERILETKENLIKTE TEMEL KURAMLAR

Stiperiletkenligi teorik olarak anlamak oldukca zor ve karmasiktir. Giiniimiizde
stiperiletkenlik mekanizmasini agiklayan temel teori 1957 yilinda ortaya konan BCS
teorisidir. Fakat bu teori de, 1986 yilindan sonra bulunan oksit-seramik bazli yiiksek
sicaklik  siiperiletkenlerinin ~ kompleks  kristal  yapilarindaki  akimin  iletim
mekanizmasini, c¢ok fazla parametre devreye girdigi icin, aciklamakta yetersiz
kalmaktadir. Su ana kadar H7, materyallerde siiperiletkenlik olayini agiklamaya ¢alisan
birgok teori gelistirilmistir, fakat bu teoriler yeterince kapsayici olmamakla birlikte

higbiri lizerinde tam bir fikir birligi de saglanamamustir.
2.1. Siiperiletkenlik ve Teorik Yaklasimlar

1934 yilinda Gorter ve Casimir “iki s1ivi modeli” ni gelistirmistir [19,20]. Bu
model, normal durumda bulunan bir iletkende elektrik iletimini saglayan elektronlarin
yogunluguna n,, siiperiletken fazda elektrik iletiminden sorumlu siiperelektronlarin
yogunluguna ng denilirse, gecis sicakliginin altinda bir siiperiletkende her iki elektron
grubunun iki farkli paralel iletken tabaka gibi bir arada bulundugunu sdyler. Bu
tabakalardan biri normal diren¢ gosterirken digeri, siiperelektronlar hi¢bir sacilmaya
maruz kalmadan hareket ettikleri i¢in, direngsiz olacaktir. Elektronlarin oraninin ise
sicakliga bagli oldugunu belirtir. Mutlak sifira yaklasildik¢a ng yogunlugu artarkan, n,
yogunlugu diiser. Gegis sicakligia dogru ¢ikildikca tam tersi olur, ny yogunlugu azalir
ve n, yogunlugu artar. Gegis sicakligina varildiginda ng sifir olur. Bu iliski asagidaki

gibi formiilize edilmistir [19, 20] ;

T 4
n, —n[l(iJ ] (2.1)

Burada n=n_+n, toplam elektron yogunlugudur. Siiperiletken durumda direng sifir

oldugu i¢in biitiin akim siiperelektronlar tarafindan tasinir. Bir nevi siiperelektronlarin

normal elektronlara kisa devre yaptig1 soylenebilir.



Fritz ve Heinz London kardesler siiperiletkenligin bu 6zelliginden ve Meissner
etkisi olarak bilinen, uygulanan manyetik alanin bir siiperiletken tarafindan dislanmasi

ilkesinden yola ¢ikarak London denklemlerini elde etmislerdir.
2.1.1. London denklemleri

London Kardesler bir siiperiletken icerisinde manyetik alan ve elektrik akiminin
nasil davrandigini agiklayan denklemler tiiretmislerdir. Bu denklemlerin temelinde
aslinda Maxwell denklemleri vardir ve denklemleri bir siiperiletken malzemenin
kendine 6zgii sartlarina uyarlamislardir.

Maxwell denklemleri manyetik alani, elektrik alan, akim ve yogunlugu ile

asagidaki sekilde iligkilendirmistir;

B=-VxE (2.2)

—Jj+D (2.3)

T

V x
Bir siiperiletken malzemede, diger manyetik olmayan malzemeler gibi bagil

gecirgenlik, 12 =1 almabilir. Elektrik alan c¢ok hizli sekilde yon degistirmedikge

yerdegistirme akimi 13 ithmal edilebilir. Bu durumda bir siiperiletken igerisinde

Maxwell denklemleri agagidaki formu alir [21];
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(2.4)
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Burada J_, birim hacimde v, hiziyla hareket eden n, sayida siiperelektronun

stiperakim yogunlugudur. js =n.ev, seklinde ifade edilir. J, 'nin zamana gore tlirevi

alinip, elde edilen ifade yukaridaki denklemlerde -elektrik alan yerine yazilip,

a=m/u,ne’ seklinde bir sabit tanimlanirsa asagidaki esitlige ulasilir;

V’B=—§ (2.5)

1
a



Uygulanan alan siiperiletkenin yiizeyine paralel ve sabit, x -ekseni de ylizeye dik kabul

edilirse yukaridaki vektorel ifade skaler bir denklem gibi ele alinabilir. Sonug olarak;

- X

2.6
JE) (2.6)

B(x) = Ba exp(

Burada B(x) metalin x mesafesi kadar icindeki aki yogunlugu ve B, ’da B’ nin metal

disindaki degeridir. Bu denklemden goriilecegi gibi, B degeri siiperiletkenin igerisine
girildik¢e eksponansiyel olarak azalmaktadir. Bir baska deyisle aki yogunlugundaki
degisimler siiperiletkenin derinliklerine etki edememekte ve belirli bir mesafeden sonra
uygulanan aki ne olursa olsun igerideki aki sabit kalmaktadir ki su ana kadar bu sonuca
elektrodinamigin genel kanunlari sifir direncli bir iletkene uygulanarak varilmistir.
Fakat (2.6) miikemmel iletkenin manyetik davranisini tam olarak yansitmasina
kars1 bir siiperiletkenin 6zelligini tarif etmekte yetersiz kalmaktadir. Meissner etkisi bir
stiperiletken icinde manyetik aki yogunlugunun sadece sabit kalmadigini ayn1 zamanda
daima sifir oldugunu sdyler. Yani sadece B degil aym zamanda B degeri de yiizeyin

altina inildikce hizla diismelidir. Iste London kardesler burada devreye girerek (2.5)’i

B ’ye de uygulamistir ve asagidaki sonucu elde etmislerdir [21].

B=——VxJ, (2.7)
ne
= n ez -
J =——E (2.8)
m

Bu iki denklem birlikte siiperakimin elektrodinamigini tarif eder ve “London
Denklemleri” olarak bilinir. (2.8) esitligi akim degismedigi miiddetge elektrik alanin
mevcut olmayacagini, siiperiletkenin direngsizlik 0Ozelligini tarif eder. (2.7) ise
diyamanyetizmay1 anlatir.

Sonug olarak London denklemleri temel 6zelliklerden yola cikilarak tiiretilmis
degildir. Sadece, siradan elektromanyetizma esitliklerine siiperiletkenlikte deneysel
olarak gozlemlenen oOzelliklerin uyarlanmis halidir. Yani genel denklemlerin belirli

kosullara indirgenmis halidir.



(2.5) esitligi B igin yazilip tek boyutta hesaplanirsa, yiizeyin A, kadar
derinliginde aki yogunlugunun yiizeydeki degerinin 1/e’sine diistiigii goriiliir. A, ,

”London Sizma Derinligi” olarak adlandirilir ve;

VxJ = B J. = E 2.9)

seklinde tanimlanir. Eger bu esitlikte m ve e’ye elektronun kiitle ve yiikk degerleri
yazilir, n_ yaklasik 4x10*®* m™ (atom basina bir iletim elektronu diisecek sekilde
metallerdeki ortalama yogunluk) alinip hesap yapilacak olursa London sizma derinligi
10 cm olarak bulunur. Bu nedenle London denklemleri siiperiletkenin yiizeyindeki aki
yogunlugunun ¢ok hizli bir sekilde eksponansiyel olarak diistiigiinii tahmin eder. A,

tanimlandiktan sonra London denklemleri denklem 2.9” daki gibi yeniden yazilabilir.
2.1.2 Ginzburg-Landau teorisi

1950 yilinda gelistirilen Ginzburg-Landau teorisi London teorisinin bir
alternatifidir. Tamamen klasik olan London teorisinin aksine manyetik alanin etkisini
tahmin edebilmek i¢in kuantum mekaniginden yararlanmistir. Ginzburg-Landau teorisi
sayisal mantig1 ¢ok iyi kullanmistir ve manyetik alanin yoklugunda faz gegisini dogru
tarif edebilmistir.

Landau ve Ginzburg, Landau’nun daha once gelistirdigi ikinci derece faz gegis
teorisini baz alarak kritik sicaklik yakinlarinda bir siiperiletkenin serbest enerjisi F’nin

“kompleks diizen parametresi” y cinsinden ele alinabilecegini diisiinmislerdir. ¥

burada bir sistemin ne derece siiperiletken fazda oldugunu gosterir ve
w(r) =|w(r)e” esitligi ile verilir. |(//(r)|2 ise Cooper ciftlerinin bdlgesel yogunlugunu
verir. Serbest enerji agagidaki formdadir [22].

— 12
F=F, "'05|‘/’|2 "'§|l//|4 +ﬁ‘(—ihV—2e;l)z//‘z + ‘H‘

— (2.10)
2,



Burada F, normal durumun serbest enerjisi, o ve [ fenomenolojik parametreler, A

elektromanyetik vektdr potansiyeli ve H manyetik alandir. Diizen parametresi ve
vektor potansiyelindeki dalgalanmalara gore serbest enerjiyi minimize ederek

Ginzburg-Landau esitliklerine ulasilir [23];

aw+ﬂ|y/|2l//+i(—ih§—2eﬁ)2y/ =0 (2.11)

J= 3(;//* (—ihV —2ed)y) (2.12)
m

Burada J elektrik akim yogunlugunu temsil eder. Ilk denklem uygulanan manyetik
alana bagl olarak diizen parametresi w ’ nin bulunmasm saglar. Ikinci denklem

stiperiletken akiminin bulunmasini saglar.
Ginzburg-Landau esitlikleri 6nemli sonuglar tiretmistir. Bunlarin en 6nemlisi bir

stiperiletkende iki karakteristik uzunlugun varligini tahmin etmesidir. Bunlardan biri &

ile temsil edilen ve asagidaki gibi formiilize edilen uyum (coherence) uzunlugudur [23];

hZ
E= /2m|a| (2.13)

Ikincisi ise asagidaki gibi verilen sizma derinligi A nin Ginzburg-Landau ifadesidir ki

bu ifade de daha once belirtildigi gibi dis manyetik alanin siiperiletkene sizabildigi

derinliktir [23];
/ m
A= |———— (2.14)
4uye’y, ’

Bu iki karakteristik uzunlugun birbirine oram x = /¢ “Ginzburg-Landau Parametresi”
olarak bilinir ve teoride Onemli bir yeri vardir. Malzemede K‘<1/ V2 ise Tip-1,

K> 1/ V2 ise Tip-2 stiperiletkenler oldugu bulunmustur. Tip-2 siiperiletkenlerin bir

¢ogu icin normal fazdan siiperiletken faza gecis ikinci dereceden, Tip-1

stiperiletkenlerde ise bu faz gecisi genellikle birinci derecedendir [24].



2.1.3. BCS teorisi

Stiperiletkenligin kesfinden 46 yil sonra 1957’ de John Bardeen ve arkadaslari
Leon Cooper ve John Schrieffer siiperiletkenlige ilk kez mikroskobik bir agilim getirmis
ve o zamanin siiperiletken yapilari i¢in siiperiletkenlik mekanizmasinin tam bir tanimini
yapmuslardir. Daha sonra bu teori isimlerinin bas harfleri alinarak BCS teorisi olarak
adlandirilmis ve 1972 yilinda bu iigliiye Nobel Odiiliinii kazandirmustir ki, tarihte
hayatinda bu 6diille iki defa onurlandirilan tek bilim adami John Bardeen’dir.

Bardeen, Cooper ve Schrieffer, kritik sicaklikta ortaya ¢ikan ikinci derece faz

gecisini, T=0 K’ de exp(~T7,/T) olarak degisen ve enerji araliginin bir kaniti olan

elektronik 6zisty1, Meissner etkisini, siirsiz iletkenlik etkilerini ve kritik sicakligin
1zotop kiitlesine bagliligini baz alarak teorilerini gelistirmislerdir.

BCS teorisi en basit formuyla daha once gelistirilen makroskobik yaklagimlarla
celismektedir. Onceleri, elektronlarin kristal 6rgii ile yikici bir sekilde etkilesmedikleri
veya herhangi bir carpisma yapmadiklar1 igin siiperiletkenligin olustugu iddia
ediliyordu. Fakat BCS teorisi tam tersine elektronlarin orgii ile etkilestigini ama yapict
bir sekilde etkilestigini iddia etmistir.

Ug bilim adami1 en énemli varsayimini basta yaparak elektronlar arasinda cekici
bir etkilesimin oldugunu Ongdérmiislerdir. BCS teorisine gore siradan bir Tip-1
stiperiletkeninde bu kuvvet elektron ile kristal 6rgii arasindaki Coulomb etkilesiminden
kaynaklanmaktadir. Sekil 2.1° de gosterildigi gibi oOrgiideki bir elektron kendi
cevresinde bulunan atomlarin pozitif yiiklii ¢ekirdeklerini kendine dogru hafif¢e ceker
ve cevresindeki pozitif yiik yogunlugunda kiigiik bir artis meydana getirir. Bu yiik
yogunlugu oOrgiiye girecek baska bir elektronu cezbeder. Eger yiikk yogunlugu ile
elektron arasinda olusan Coulomb etkilesmesinin siddeti iki elektron arasinda olusan
itici Coulomb kuvvetinden biiyiik ise Coulomb etkisi perdelenir ve iki elektron bir ¢ift
olusturur. Bu sekilde olusan elektron ¢iftine “Cooper Cifti” ad1 verilir. Eger bu ciftleri
bir arada tutmak icin gerekli olan enerji, giftleri parcalamaya calisan orglideki termal
salimim kaynakli enerjiden az ise ¢ift bagl kalir. Bu, kabaca neden siiperiletkenligin
diisiik sicaklik gerektirdiginin nedenidir. Yani Orgilinlin termal salimimlari Cooper
ciftlerinin olusmasina izin verecek kadar kiigiik olmalidir. Bir siiperiletkende akim,

bagimsiz elektronlar yerine Cooper ciftlerinden olusur [21].



Gerilmenin
oldugn béhium

() (b)

Sekil 2.1. a) Elektronun orgiiyii gegisi esnasinda meydana gelen pozitif yiik yogunlugu
b) Cooper ¢ifti adi verilen elektronlarin kilitlenerek birlikte ilerlemesi [25]

BCS teorisinde yer alan Cooper c¢iftinin orgili ile etkilesmesi tahmini, izotop
etkisi ile de deneysel olarak dogrulanmistir. Yani, materyalin gec¢is sicakligi atom
cekirdeginin kiitlesine baghdir. Elementi daha agir yapmak icin cekirdege nodtron
eklenerek elde edilen izotop kullanilirsa, 6rgii daha agir hareket edecegi, bir baska
deyisle fonon frekansi diisecegi igin gegis sicakligi da diisecektir. Bu etki daha ¢ok Tip-
1 stiperiletkenlerde belirgindir. Tip-2’ de ise zayiftir [26].

Normal sicaklikta oldukga iyi iletken olan bazi yapilarin siiperiletkenlik 6zelligi
gostermemesi veya oda sicaklifinda yalitkan olan bazi yapilarinda yiiksek gecis
sicakliklarima sahip olmasmma BCS teorisi agiklik getirmektedir. Soyle ki, normal
sicaklikta yapinin gosterdigi yiiksek direncin nedeni elektronlarin orgii ile fazlaca
etkilesmesidir, diisiik direncin nedeni ise serbest elektronlarin orgii ile etkilesim
oraninin diigiikk olmasidir. Siiperiletkenlik giiclii elektron orgii etkilesimi gerektirdigi
icin basta paradoks gibi goriilen bazi gozlemler aslinda mantikli bir temele

oturtulmustur.

Cooper c¢ifti elektronlart zit momentuma sahiptirler ve P =0 momentumlu
bozon gibi davranirlar. Ikisi de BCS taban durumunu paylasirlar. Diger bozonlarin
aksine Cooper ciftleri i¢in uyarilmis durum mevcut degildir. Ciinkii uyarilma, ciftin
parcalanmasina neden olabilir. BCS taban durumu makroskobik dalga fonksiyonu i
tarafindan tanimlanabilir. Taban durumu enerjisi ile ¢iftlenmemis elektronlarin enerji
seviyeleri arasinda A kadar bir enerji boslugu mevcuttur ve siiperiletkende kaybolan

direng bu enerji boslugu ile aciklanabilmektedir [22];
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A(OK) =2hw, exp(—%) (2.15)
0 S

Denklemde w,,, teorik olarak bir Orgiideki atomlarin sahip olabilecekleri en biiyiik
frekans olan debye frekansi, N(E,) fermi enerjisinde bagimsiz elektron durumundaki
elektronlarin yogunlugudur. Cifti bozmak i¢in 2A kadar enerjiye ihtiya¢ vardir. V)

potansiyeli cok zayif olmasina ragmen Taylor serisinden tiiretilememektedir. Kritik

sicaklik 7. de benzer ifade ile elde edilir [22];

1
k. T. =1.14%hw, exp(——— 2.16
slc » €XP( VON(Ef)) ( )

k, Boltzmann sabitidir. (2.15) ve (2.16) birlestirilecek olursa asagidaki esitlik elde

edilir. Bu esitlik tip-1 siiperiletkenler i¢in tamamiyla basarilidir [27];

A(OK) =1.76k, T, (2.17)

BCS teorisi bir fiziksel teorinin yapmasi gerekeni yapmis, uzun zamandir deneysel
olarak gozlemlenen Ozellikleri aciklamis ve deneysel olarak kanitlanabilir olaylari
tahmin etmistir. Fakat teori, sadece Tip-1 s-dalga siiperiletkenligini agiklayabilmis ve
yapilan deneyler yiiksek sicaklik siiperiletkenlerde yeterince agiklayict olmadigini

gostermistir.

2.1.4 High-T. siiperiletkenlerde teorik ¢calismalar

Diistik sicaklik siiperiletkenlerde elektron ciftleri birlikte hareket etmekte ve
toplam orbital agisal momentum sifir olmakta idi. Ciftlenmeden ise elektron ve fononlar
arasindaki etkilesim sorumlu idi. HT, sistemlerde yapilan aki kuantalanmasi ve
Josephson tiinellemesi gibi deneylerde siiperiletkenligin yine c¢iftler tarafindan
olusturuldugu bulunmus fakat bu ciftleri bir arada tutan kuvvetin tam olarak mahiyeti

anlagilamamistir. Zira, yapilan izotop etkisi ¢aligmalari, bu sistemlerde elektron-fonon
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etkilesiminin olduk¢a zayif oldugunu ortaya koymustur. Bu durumda ciftin bir araya
gelmesi icin sadece fononlarin yeterli olmayacagi ortadadir. Ayrica yiliksek sicaklik
stiperiletkenlerinde ¢iftlerde d-dalga hali mevcuttur. S-dalga simetrisinde ikinci elektron
kiire ile c¢evrilmis bir alanda olabilirken, d-dalga simetrisi genellikle elektronun 45
derece kosegen boyunca hareket edebilecegi halleri temsil eder. D-dalga simetrisi ancak
son zamanlarda yapilan ¢ok detayli deneylerle dogrulanmistir. Ek olarak HT,
stiperiletkenleri ¢cok ¢esitlilik arz eden sira dis1 vorteks durumlar1 gostermektedir. Diger
bir sira dis1 durum ise bu malzemelerin normal durumda bile, baz1 artik siiperiletken
bosluklar igerebilmeleridir. Biitin bu veriler geleneksel siiperiletkenlik teorilerinin
gelistirilmesini gerektirmistir.

HT, fzerine c¢ok sayida teorik yaklasimda bulunulmustur. Bunlarin en
onemlilerinden biri 1987 yilinda Anderson’un gelistirdigi Rezonans Valans Band
(RVB) teorisidir [28]. Bu modele gore tek elektron spinleri 6rgii noktalarinda lokalize
olurlar ve bir digeri ile etkileserek antiferromanyetik diizenleme olustururlar. Atomlar
aras1 yer degistirme, ara yere girme ve yiik perdelemesi gibi uygun 6rgii durumunda
komsu elektronlar (spin|, spinf) net bir ¢ekim olusturur. Bu ¢ift, termodinamik
bakimdan da kararlidir ve akim bu elektron ¢ifti tarafindan taginir.

Bir bagka onemli yaklagim 1989 yilinda Varma tarafindan yapilmistir [29].
Varma siiperiletkenligin ortaya ¢ikisini bu yapilara 6zel, sicakligin diismesi ile birlikte
artan kuantum-mekaniksel dalgalanmalarin varligima baglamis ve oldukca radikal bir
fikir sunmustur. Evrendeki biitiin maddelerin 6zelligine karar veren bu dalgalanmalar
genellikle sicakligin diismesi ile birlikte azalmaktadir. Bu dalgalanmalarin 6zelliklerini
ise Varma 1996’ da aciklamistir. Siiperiletkenligin, bakir oksitli yapilarda, elektrik akim
dongiilerinin kendiliginden ortaya c¢iktigi ve Sekil 2.2° de sematize edildigi gibi
bakirdan oksijen atomlarina sonra tekrar bakir atomlarina hareket ettigi yeni bir halin
olusumuyla ilgili oldugunu iddia etmistir. Varma’ nin teorisi kuantum mekaniksel
dalgalanmalarin aslinda bu elektrik akim dongiileri oldugu sonucunu dogurmustur.

Varma’ nin bu teorisini Bourge ve grubu 2002’ de yaptigi polarize olmus
notronlarin - kirinimini igeren deneylerinde direkt olarak gdzlemlemiglerdir. Ve
sonuglarint Mayis 2006° da yayinlamislardir. Deneylerinde nétron demetinin yoniiniin
manyetizasyonun yonii ile birlikte degismekte oldugunu bulmuslardir [30]. Bu,

maddenin i¢indeki akim dongiilerinin geometrik diizeni ile yakindan ilgilidir.
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Sekil 2.2. Chandra Varma’nin 1996 yiulinda a¢ikladigi elektrik akim dongiileri [30]

1969-2001 yillarinda Bell Laboratuarlar’’ nda arastirmaci olarak calisan Varma
2003’te katildig1 bir seminerde bakir-oksit yapilarda ne olduguna dair devam eden
ihtilafin Bourge ve grubunun yaptigina benzer ¢aligmalarla sona erecegini ve artik
bilimsel camiada bir konsensus saglanacagini umdugunu soylemistir [31].

Anderson ve Varma’dan baska Blacstead ve Dow’ un kristaldeki zincir
yapilardan yola ¢ikarak gelistirdigi teori [32], Chakravarty ve Tewari tarafindan 2001
yilinda gelistirilen D-yogunluklu dalga durumundaki siiperiletkenlere yonelik teori [33],
Laughin tarafindan 2002 yilinda Gossamer superconductivity teorisi [34] ve daha baska
cok sayida bilim adaminin high-7, siiperiletkenligine farkli yaklagimlar1 olmus, fakat

hicbirinin iizerinde tam bir uzlagmaya varilamamistir.

2.2 Siiperiletkenlik Parametreleri

Her siiperiletken malzemenin karakterini yansitan temel siiperiletkenlik
ozellikleri vardir. Bunlar, malzemenin normal fazdan siiperiletken faza gectigi gecis
sicakligi T, siiperiletken malzemenin maksimum akim tasima kapasitesini temsil eden
kritik akim yogunlugu J,, siiperiletkenlik 6zelliklerinin bozulmadan kaldig1 uygulanan
en ylksek manyetik alan degeri H, uygulanan manyetik alanin malzemeye girebildigi
mesafe sizma derinligi A, siiperiletkenligin olusabildigi veya yok olabildigi en kisa

mesafe uyum uzunlugu & ve siiperiletkenlere has Meissner etkisidir.
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2.2.1. Gegis Sicakhg, 7,

Stiperiletken malzemede, termal titresimlerin azalarak Cooper c¢iftlerinin
olugsmasina imkan verdikleri sicakliktir. Bir baska deyisle direngsiz iletim ortaya
citkmadan hemen oOnceki sicaklik degeridir. Bu degere, gecis sicakligi veya kritik
sicaklik denir ve 7, ile sembolize edilir. Genel olarak gecis sicakligi kiigiik miktar
safsizliklara ¢ok duyarli degildir. Ama manyetik safsizliklar kritik sicakligi diigiirme
egilimindedirler.

Molibden ve Iridyum gibi ¢ok diisiik gecis sicakligi gosteren elementler
manyetik safsizligin kii¢lik bir miktarindan bile etkilenir ve siiperiletkenlik 6zelliklerini
tamamen kaybederler. Bu nedenle bu tip elementler ancak son derece saf olduklari
zaman siiperiletkenlik gecis sicakligina sahip olurlar. Bununla birlikte Bakir, Demir ve
Sodyum gibi bazi saf metaller ne kadar sogutulursa sogutulsun siiperiletkenlik gecisi
gostermezler. Metalik elementlerin bazilarinda, ¢ok sayida alasimda, bazi agir
fermiyonlarda, organik ve perovskit yapilarda siiperiletkenlik gecisi goriilebilmektedir.

Niyobyum 9.3 K’ le en yliksek gecis sicakligina sahip metaldir. Ancak bazi
metalik alasimlar daha yiiksek gecis sicakligina sahip olabilmektedirler. Tablo 2.1’ de

bu durumun bazi 6rnekleri verilmistir.

Tablo 2.1 Bazi alasimlarin  gegis  sicakliklarinin,  yapitaglarimin ~ gegis
sicakliklar ile karsilastiriimast [21]

Alasim Ta-Nb Pb-Bi 3Nb-Zr NbsSn Nbs;Ge

T.(°K) 6.3 8 11 18 23
Metal Nb Pb Ta Sn Zr Bi Ge
T.(°K) 9.3 7.2 4.5 3.7 0.8 S.i.degil | S..degil

Malzeme eger saf ve fiziksel olarak miikemmel ise Sekil 2.3 te gosterildigi gibi

sogutma esnasinda siiperiletken faza gecis son derece keskin olur. Ornegin iyi bir
Galyum numunesinde gegis 10~ K kadar iken, saf olmayan ve kristal yapis1 bozulmus

bir 6rnekte 1-4 K’ ¢ kadar ¢ikabilmektedir.
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Sekil 2.3 Siiperiletkenlik ozelligi gosteren ve gostermeyen materyallerin direng-sicaklik
egrilerinin karsilastirtimasi

2.2.2. Kritik akim yogunlugu, J,

Stiperiletkenler elektrigi tagirken herhangi bir enerji kaybina yol agmadiklari i¢in
siiperiletken malzemeden yapilmis c¢ok ince teller bile, normal iletkenlerle
karsilastirildiklarinda, biiyiik miktarlarda akim tasiyabilirler. Bununla birlikte,
siiperelektronlarin net momentumu belirli bir limitin {izerine ¢ikarsa materyalin
stiperiletkenlik 6zelligi sona erer ve normal duruma geger. Bu olay “Silsbee Etkisi”
olarak isimlendirilir.

Sicaklik gegis sicakliginin ¢ok altinda olsa bile bu durum degismez. Siiperiletken
malzemenin tasiyabilecegi maksimum akim degerine “Kritik Akim Yogunlugu” denilir
ve J. olarak sembolize edilir. Kritik akim yogunlugu sicakliga bagl olarak degisir.
Sicaklik azaldikga malzeme daha fazla akim tasimaya baglar. Sekil 2.4° te bir

stiperiletken tel i¢in gerilim-akim grafigi verilmistir.

Volt
100 4
T Kk
1
104
014
T
2 34 56 7 8 910
Amper

Sekil 2.4 Tipik bir siiperiletken malzemede gerilim-akim grafigi [35]
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2.2.3. Kritik manyetik alan, H,

Bir malzemenin stiperiletkenlik 6zellikleri sadece yiiksek akim uygulanmasi ile
degil ayn1 zamanda manyetik alan etkisi ile de son bulabilir. Uygulanan manyetik alan
belirli bir degerin iizerine ¢iktiginda stiperiletkenlik 6zellikleri ortadan kalkar.

Aslinda manyetik alanin siiperiletkenligi yok etmesi dogrudan kritik akim
yogunlugu ile ilgilidir. Soyle ki, bir siiperiletkenin miikemmel diyamanyetizma
gostermesini yiizeyde olusan direngsiz ylizey veya diger adiyla perdeleme akimlar
saglar. Bu akimlar, malzemenin igerisindeki manyetik akiy1 sifirlamak i¢in digaridan
uygulanan manyetik alana zit yonde ve esit biiyiiklilkte manyetik alan Tretirler.
Uygulanan manyetik alan degeri arttik¢a yiizey akimlari kritik akim yogunluguna ulagir
ve gecerse metal siiperiletkenligini yitirir. Bdylece manyetik alan arttk malzeme
icerisine rahatlikla girebilir. Bu nedenle malzemenin siiperiletken kalabilmesi igin
uygulanan manyetik alan belirli bir degerin altinda kalmalidir. Bu degere “Kritik
Manyetik Alan” degeri denilir ve H,. olarak sembolize edilir. Deneysel olarak kritik
manyetik alan degerinin hemen hemen sicakligin karesi ile orantili olarak diistiigii

bulunmustur ve asagidaki formda verilmektedir.
H(T)~ H,(0)|l - (T/T,.)] (2.18)

Denklemde H, mutlak sifirdaki kritik alandir. Her siiperiletken kendine 6zgii Hy ve T,
degerleri ile karakterize edilir. Bu degerler bilindikten sonra (2.18) esitligi ile herhangi
bir sicaklikta kritik manyetik alan degeri bulunabilir. Sicaklik mutlak sifira yaklastik¢a
kritik manyetik alan degeri 6nemli dl¢iide artmaktadir. Ayrica bu degerler uygulanan

manyetik alanin yoniiyle de degisebilmektedir.
2.2.4. Tip-1 ve Tip-2 siiperiletkenler

Onceki béliimde, siiperiletken malzemelere uygulanan manyetik alan kritik
degere ulastiginda malzemenin normal faza gectigi agiklandi. Siiperiletkenler bu gecisin
sekline gore ikiye ayrilir. Tip-1 denilen ve daha c¢ok ilk donemde kesfedilen Civa,
Kursun, Kalay gibi ¢ok saf metal ve metal alasimlardan olusan grupta manyetik alan

etkisiyle siiperiletkenlikten normal faza gecis Sekil 2.5 te gosterildigi gibi keskindir.
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Siiperiletken

Indiiklenen Manyetik Alan

EBc

Uygulanan Manyetile Alan

Sekil 2.5 Tip-1 siiperiletkenlerde manyetik alan etkisiyle faz gegis semast

Bu tip siiperiletkenler genellikle oda sicaklifinda da iletkenlik o6zelligi
gosterirler, BCS teorisine uyarlar ve siiperiletken faza gecmek i¢in ¢ok diisiik sicakliga
ihtiyac duyarlar. Tip-2 ad1 verilen diger grupta sekil 2.6 da gosterildigi gibi faz gegisi
keskin degildir. Daha ¢ok metalik bilesik, alasim ve sonradan kesfedilen HT.
stiperiletkenlerde gozlenen bu 6zellikte iki farkl kritik manyetik alan degeri mevcuttur.
Malzeme, B.; denilen alt kritik alan degerinden daha kii¢iik manyetik alan altinda Tip-1
gibi davranir ve miikemmel diyamanyetizma gosterir. Alan B.; degerinin iizerine ¢iktig1
zaman malzemede “Karisik Durum” denilen girdapli hal ortaya ¢ikar. Yani manyetik
alan malzemeye sizarak girdaplar olusturur. Sekil 2.7° de gosterilen manyetik vorteksler
Lorentz kuvveti ile akimin akis yoniine dik olarak itilirler. Bu olaymn neticesinde
sistemden enerji alinir ve bu enerji direng olarak karsimiza ¢ikar. Bu durumda malzeme
kismen normal kismen siiperiletken 6zellik gosterir. Alan, B, olarak sembolize edilen
iist kritik alan degerini asarsa girdaplar genisleyerek birlesmeye baslar siiperelektronlar

tamamen kaybolur ve malzeme normal duruma geger.

Indiklenen Manyetik Alan
LY

Bel Be Bc2
Uygulanan Manyetik Alan

Sekil 2.6 Tip-2 siiperiletkenin faz ge¢isi
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“Tip-2
Stperiletken

Sekil 2.7 Karisik durumda bulunan Tip-2 siiperiletkenin vorteks yapisi [36]

Tip-1 stiperiletkenlerin B. degerleri ¢ok diisiik oldugu icin kullanim alanlar
genis degildir. Tip-2 siiperiletkenler ¢ok daha biiyiik B., degetlerine sahiptirler. Ornegin

YBa,Cu;07 siiperiletken sistemi icin B.,degeri 100 Tesla mertebesine varabilmektedir.
2.2.5. Meissner etKkisi

Bir malzemenin siiperiletken faza gegerken i¢indeki manyetik alani dislamasi
olaymna Meissner veya Meissner-Ochsenfeld etkisi denilir. Siiperiletken malzeme bu
yoniiyle miikkemmel iletkenden farklilik gosterir. Mitkemmel iletkene normal sicaklikta
manyetik alan uygulanip sicaklik diisiiriiliirse manyetik alan1 diglayamaz.

Ama bir siiperiletkene normal sicaklikta manyetik alan uygulanarak i¢ine niifus
etmesi saglandiktan sonra gecis sicakliginin altina sogutulursa ortaya ¢ikan ylizey veya
perdeleme akimlarinin etkisi ile manyetik alan artik malzeme igerisine giremez. Sekil

2.8’ de bu olay sematize edilmistir.
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Iliikermmel Safir Dirennchi Superiletken aafir Di.renu;]i.
Diathagret Durama Gegig { xL’ Durama Gegis

Ty

(a) (b)

Sekil 2.8 a) Miikemmel iletken ve b) siiperiletken malzemelerin manyetik alan altinda
sifir direnc¢li duruma gegisi

Meissner etkisinin teorik agiklamasina London denklemlerinden ulasilabilir.

VxJ == B formundaki London denklemi ve VxB= ,uoj . formundaki

2

Moty
Maxwell denklemleri birlestirilip manyetik alanin solenoidal yapisi goz oniine alinirsa

asagidaki esitlige ulagilir;

V’B = (2.18)

B
A’
B’ nin laplasyeni sifira esit oldugu i¢in malzeme igerisinde manyetik alan sizma

derinliginin 6tesinde hizli bir sekilde sifira diiger.
2.2.6. S1zma (penetration) derinligi, 4

Bir siiperiletkenin gosterdigi miikkemmel diyamanyetizma o6zelligi geregi akim
malzemenin ic¢inden degil ylizeyinden gecer. Diger taraftan akim tamamen yiizeyle
siirli da degildir. Eger siirli olsaydi akim tabakasinin higbir kalinligi olmaz ve akim
yogunlugu sonsuz olurdu. Bu da fiziksel olarak imkansizdir. Gergekte olan sudur ki,
elektrik yiizeyde kalinligi yaklasik 10” cm mertebesinde olan bir katman boyunca akar.
Bu kalinligin tam degeri malzemenin cinsine gore degisir ve siiperiletkenin 6zelligine

karar vermede onemli bir rol oynar.
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Manyetik ortamdaki bir siiperiletkende manyetik alanin iceri sizmamasi igin
yukarida bahsedilen ylizey katmaninda perdeleme akimlari olugur. Bunun sonucu olarak
dis manyetik aki yogunlugu keskin bir sekilde degil perdeleme akimlarinin olusturdugu
ylizey katmani boyunca sifira diiser. Akiin sifirlanirken katettigi mesafeye “sizma
derinligi” adi1 verilir. Bu nedenle her ne kadar siiperiletkenin miikemmel
diyamanyetizma 6zelligi gosterdigi soylensede gergekte iceride bir miktar aki vardir.

London teorisi sizma derinliginden ¢ok daha kalin olan bir siiperiletkende
manyetik aki yogunlugunun eksponansiyel sekilde sifira diistiiglinti asagidaki formiille

tahmin etmistir [21].

B(x) = B(0)e™* (2.19)

Denklemde yer alan B(0) yiizeydeki aki yogunlugunu temsil etmektedir. Bu gercege
ragmen basit hesaplamalarda, uygulanan manyetik alanin aki yogunlugu B(0)’ n A
derinligine kadar sabit kalip, bu derinlikte birdenbire sifira diistiigii yaklasiminda
bulunulabilir. Ayrica A degerinin numune boyutuna gore ¢ok kiigiik kaldigi durumlarda
ki genelde bdyledir numunenin miikemmel diyamanyetizma Ozelligi gosterdigi

sOylenebilir.

2.2.7. Uyum (Coherence) uzunlugu, ¢

Uyum uzunlugu Pippard’in 1953 yilinda formiilize ettigi 6nemli bir konsepttir.
Bir siiperiletken malzeme gecis sicakliginin altina sogutuldugunda iletim elektronlarinin
farkli bir diizen aldig1 bilinir. Ayrica bir siiperiletkende normal ve siiperelektronlarin
paralel iletken iki farkli tabaka gibi bir arada bulundugu da bilinmektedir.
Termodinamik agidan bakildiginda siiperelektronlar bir sekilde normal elektronlardan
daha yiiksek bir diizenlilige sahiptirler ve bir siiperiletkendeki diizenlilik derecesi
stiperiletken elektronlarin yogunlugu ny ile tanimlanabilir. Pippard ng’ in pozisyona bagl
olarak hizli bir sekilde degismeyecegini ancak saf bir siiperiletken i¢in 10” cm
mertebesinde olan belirli bir mesafenin kat edilmesi ile kaydadeger bir degisiklik

olacagini ongdérmistiir ki bu mesafeye de “uyum (koherens) uzunlugu, &£ adim

vermistir [37].
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Koherens uzunlugunun bir sonucu olarak normal ve siiperiletken bolgeler
arasindaki mesafe keskin olamaz. Ciinkii siiperelektronlarin yogunlugu normal
bolgedeki sifir degerinden, siiperiletken bolgedeki ng degerine ancak uyum uzunlugu, &,
kadar bir mesafede derece derece yiikselir.

Uyum uzunlugunun o6nemli bir 6zelligi de malzemenin safsizligina bagl
olmasidir. Eger malzemede safsizlik var ise uyum uzunlugu diiser. Miikemmel saflikta
stiperiletkenin uyum uzunlugu ki bu, siiperiletkenin karakteristik 6zelliklerinden biridir,

&, sembolii ile tanimlanir ve Pippard tarafindan saf metaller icin &, degeri asagidaki

esitlikle tanimlanmistir [38];

hv, hv,

~ ~0.18
S 7A(0) k,T,

(2.20)

Denklemde kg, Boltzmann sabiti, A(0), siiperiletken durumda mutlak sifirda olusan
fermi ylizeyindeki enerji araligi, vy, Fermi enerji seviyesinde elektronlarin hizidir.
Gergek durumda ise yeterince saf olmayan siiperiletkenler i¢in uyum uzunlugu

& sembolii ile gosterilir. Elektron ortalama serbest yolunun /, ile gosterildigi ve

safsizliklarin ¢ok fazla oldugu siiperiletkenlerde uyum uzunlugu yaklasik olarak

(5016)% degerine diismektedir.

2.2.8. Josephson etkisi

Iki siiperiletken metal eger ince bir yalitkanla 6rnegin 10-20 A kalinliginda oksit
tabakayla ayrilacak olursa elektron ¢iftlerinin yalitkan tabakayi tiinelleyerek direngsiz
ge¢meleri miimkiindiir. Bu olay “Josephson Etkisi” olarak bilinir. Elektronlarin boslugu
gecisi potansiyel duvarmin varlifindan dolay: klasik fizik tarafindan yasaklandigi i¢in
tiinelleme gergeklesir ve bu olay elektronun dalga yapisinda olmasiyla ilgilidir. Siradan
metallerde elektronun akmasi i¢in potansiyel farkina ihtiya¢ duyulur ama burada boyle
bir ihtiya¢ s6z konusu degildir. Josephson etkisini ilk olarak heniiz 22 yasinda iken
1962 yilinda Ingiliz fizik¢i Brian David Josephson bulmustur [39]. Sekil 2.9’ da

Josephson etkisi gosterilmistir.
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Sekil 2.9 Josephson etkisi

Bir Josephson kavsagi birbiriyle ince bir yalitkan tabaka ile ayrilmis iki
stiperiletkeni igerir. Josephson kavsagindan akan akimin materyalin yapr ve
geometrisine bagli olarak bir kritik akim degeri vardir. Akim, kritik degerin altinda
kaldig1 stirece birlesim bolgesinde voltaj diisiisli ve direng olmaz. Eger kavsak, i¢inden
akim gecen bir telin yanina konulacak olursa, telden kaynaklanan manyetik alan kritik
akim degerini diisiirecektir. Yani kavsaktan gegen toplam akimda bir degisiklik
olmayacaktir ama kritik akim degeri asilacaktir. Boyle bir durumda kavsakta bir miktar
diren¢ ortaya ¢ikacak ve akim dagilacaktir. Sekil 2.10” da Josephson kavsaginin akim-

voltaj iligkisinin grafigi verilmistir.

A e
| <4
Siperdetken i v Stiperiletken Ozellik
Aukam T |/ Gastermeryen Akim
. L J N

! W

Sekil 2.10 Josephson kavsaginin akim-voltaj iliskisi

Josephson etkisi {i¢ farkli sekilde gergeklesir;

a) DC-Josephson etkisi: Bu tip etki dig manyetik alanin yoklugunda dogru akimin
yalitkan tabakayi tlinelleyerek ge¢mesiyle gerceklesir.

b) AC-Josephson etkisi: Sabit voltajin uygulanmasi ile fazin lineer olarak
degismesi ve akimin AC akimimma donlismesi ile gerceklesir. Bu sekilde

Josephson kavsagi miikemmel bir voltaj-frekans doniistiiriictisii gibi davranir.
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c) Ters AC Josephson etkisi: Kavsagin sadece bazi 6zel DC voltaj degerleri igin
DC akimim tasimasi seklinde ortaya ¢ikar. Kavsak bu durumda miikemmel bir

frekans-voltaj doniistiiriiclisti gibi davranur.

Josephson kavsaginda, voltaj fark tipik bir yari iletkenden 10 kat daha hizl iletilir. Bu,
kisa agik-kapali elektrik sinyallerine bagli olan bilgisayar teknolojisinde olduk¢a 6nemli
bir avantaj dogurur. Bilgisayarin hizi sinyal iletimi i¢in gegen siireye bagli oldugu i¢in
stiper hizl1 ve kiiciik boyutta bilgisayarlarin iiretiminde Josephson kavsagi énemli bir
islev gorebilir. Ayrica bu diizenek yiikksek duyarlikta mikrodalga detektorlerin,

magnetometrelerin ve SQUID’ lerin liretiminde yogun olarak kullanilmaktadir.

2.3. Siiperiletken Sistemler

Mevcut siiperiletken sistemlerin, kristal yapilari, gec¢is sicakliklari, iletim
mekanizmalar1 ve yapitaslart géz Oniinde bulundurularak iki ana gruba ayrilabilecegi
onceki boliimlerde tanimlanmisti. Bunlardan birincisi hemen hemen tamami Tip-1
davranig sergileyen, basit kristal yapili diislik gecis sicaklikli ve ¢ogu siiperiletkenligin
ilk déonemlerinde kesfedilen saf metal, yarimetal, ametal ve bunlarin olusturdugu saf
alasimlardir. Diger grup ise 1986 yilindan kesfedilen Tip-2 olarak bilinen, metal
oksitlerin bir karisimi olan ve ayni zamanda seramiklerin fiziksel ve mekaniksel

ozelliklerini gosteren kompleks kristal yapili yiiksek sicaklik siiperiletkenleridir.

2.3.1. Metal, ametal, yarimetal ve alasimlarindan olusan siiperiletkenler, Tip-1

karakterliler

1911 yilinda siiperiletkenligin Civa ile kesfedilmesinden sonra arastirmalar diger
metal ve alasimlarla devam etmistir. 1913° te Kursunun 7.2 K’ de, 1930’ da
Niyobyumun 9.2 K’ de, 1941’ de Niyobyum-Nitrat bilesiminin, 16 K’ de, 1953 de
Vanadyum-Silikon bilesiminin 17.5 K’ de siiperiletken 0zellik gosterdikleri
bulunmustur. Kesifler daha sonra Nb3;Sn alasiminin 18 K, NbsAl alasiminin 18.7 K
gecis sicakligr gosterdiklerinin bulunmasi ile devam etmis ve 1972 yilinda ise 23 K’ le o
zamana kadar bulunan en yiiksek ge¢is sicaklifina sahip alasim Nb;Ge kesfedilmistir
[40]. 1986’ da Bednorz ve Miiller CuO tabakal1 siiperiletken sistemi kesfetmeden once

yirmiden fazla elementin ve ¢ok sayida alagimin siiperiletken olduklar1 bulunmus idi.
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Bu alanda yasanan en carpici gelisme 2001 yilinda 40 K gecis sicaklifiyla MgB,
alasiminin bulunmasi olmustur. Su ana kadar yapilan calismalarda oksit bazl
stiperiletkenler disinda bu sicaklig1 gegen bir element veya alagim olmamistir [41].

Yapilan c¢alismalarda ilgi odagi, metal ve metal alagimlari olmasima ragmen
farkl1 ametal ve yarimetal elementlerin de siiperiletkenlikleri incelenmistir. Yari
metallerin genellikle sadece yiiksek basing altinda siiperiletkenlik 6zelligi gosterdikleri
bulunmustur. Ayni1 zamanda basing artistyla birlikte yapilarimi da degistirdikleri ve
farkli fazlarda farkl 7, gosterdikleri bulunmustur. Sekil 2.11° de gosterildigi gibi Si, As
Te gibi yariiletkenlerde kritik sicaklik basingla birlikte artmakta ve belirli bir basing
degerinde doyuma ulastiktan sonra diisiis gostermektedir.

Diger bir yarimetal olan Bor ki, ayn1 zamanda yarimetaller icerisinde en hafif
olanmidir, MgB,’ nin popiilerlik kazanmasiyla birlikte biitiin yonleriyle incelenmeye
baslanmig ve 250 GPa basing altinda 11.2 K geg¢is sicakligi gosterdigi bulunmustur [42].
MgB,’ nin kesfiyle birlikte sadece Bor elementi degil icinde Bor olan bir ¢ok bilesim
arastirilmis ama su ana kadar 23 K’ le YPd,B,C bilesimini gegen bir yap1t olmamistir
[41].

Ametaller arasinda Fosfor, Selenyum ve Kiikiirt elementlerinin basing altinda
stiperiletken olduklar1 1970’ li yillarda bulunmus, son zamanda yapilan ¢alismalarda da
Karbon, Oksijen, Brom ve Iyotun yine basmg altinda siiperiletken olduklart
bulunmustur. Nitrojen ise basing altinda stiperiletkenlik 6zelligi gdstermeksizin bir yar1
iletkene doniismektedir [42]. Bazi ametallerin basingla birlikte kritik sicakliklarindaki
degisim Sekil 2.11° de verilmistir.

Elementler tek olarak ele alindiginda bir g¢ogunun ancak mutlak sifir
yakinlarinda ge¢is sicakligina sahip oldugu goriiliir. Oysa, ayni elementlerin
olusturduklar1 alasimlar daha yiliksek gecis sicakliklarina sahip olabilmektedir. Bu
kisimda bahsedilen elementel veya alasim siiperiletkenlerin tamamina yakini Tip-1
ozellik gosterirler, basit kristal yapiya sahiptirler, cogu normal fazda da elektrigi iletirler

ve siiperiletken faza geg¢is i¢in yiliksek safliga ihtiya¢ duyarlar.
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Sekil 2.11. Bazi (a) metal [43-46], (b) yarimetal [47-50] ve (c¢) ametal [51-54]
elementlerin kritik sicakliklarina basincin etkisi

2.3.2. HT, siiperiletken sistemler, Tip-2 karakterliler

Yiiksek sicaklik siiperiletkenligine ilk adim, Bednorz ve Miiller’ in 1986’ da
La, \BayCuO4 seramiginin 30 K gecis sicakligina sahip oldugunu bulmalar ile
atilmistir. Daha Onceki yillarda da toplam sayilar1 400’ i bulan ¢ok sayida oksitli
bilesigin sliperiletkenlik 6zellikleri incelenmis fakat gecis sicakliklar1 5-20 K arasinda
bulunmustur [55]. Fakat bu oksitli yapilarin higbirisinin CuO tabakalar1 i¢ermedigi
goriilmektedir. Bednorz ve Miiller’in ¢alismasinin ardindan “Bakir-Oksit Seramikleri”
veya “Yiiksek Kritik Sicaklik Stiperiletkenleri” ad1 verilen bu grupta 6nce Ba yerine Sr
ve Ca katkilayarak La,(SryCaCuQy sistemi ile 60 K geg¢is sicakligina ulasilmistir. Daha
sonraki ¢aligmalarda YBa,Cus;O; (YBCO) ile 92 K, Bi,Sr,Ca,Cus0, (BSCCO) ile 110
K, Tl,Ba;Ca,Cu30;¢ (TBCCO) ile 125 K, HgBa,;Ca,Cu30s. ile 136 K gec¢is sicakligina
ulasilmistir [56].
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Bu malzemelerin kristal yapilari, CuO, diizlemli ve eksik Oksijene sahip
perovskit (kiibik, tetragonal veya ortorombik) yapilar olarak tanimlanabilir. Yiiksek
anizotropiye yani siiperiletkenlik ozelliklerinde yon duyarliligmma sahiptirler. Siiper
akimlar Josephson ¢iftlenimi ile birbirine baglanmig CuQO; diizlemleri boyunca akar.

HT. siiperiletkenlerinin 10*'/cm® lik tastyict yogunlugu elementel diisiik
sicaklik stiperiletkenlerinin yaklagik iki kat1 kadardir. Uyum uzunlugu ise diisiik sicaklik
stiperiletkenlerine gore daha kiigiiktiir ve diizlemlere gore farklilik gosterir. Yaklasik
degeri ise CuO; diizlemine dik dogrultuda yaklasik 3 A, diizlem boyunca 10 A’ dur. Bu
degerden, kritik akim yogunluklarinin, akimim CuO, diizlemi boyunca oldugu durumda,
dik oldugu duruma gore daha yiiksek oldugu sonucu ¢ikarilabilir. Bu malzemelerde
iletim genellikle p-tipi olarak tespit edilmistir. Hepsi Tip-2 6zellik gosterir.

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlik arastirmalarinin ilk basamagimi teskil eden
Lay.xBa,CuOy sisteminin kristal yapis1 diizlemsel olup tetragonal simetriye sahiptir. Tek
kristal yapida kolaylikla elde edilebilir ve oksit bazli diger siiperiletkenlere gore
mekanik olarak en sert olanidir.

Lantanl sistemden bir yi1l sonra yapida La yerine Y katkilayarak YBCO sistemi
elde edilmis ve siiperiletkenlik tarihinde ilk defa gecis sicakligi 92.4 K ile sivi Azot (77
K) sicakliginin tizerine ¢ikarilmistir. YBCO sistemi YBa;Cu3;O7.« kimyasal formiilii ile
tanimlanmaktadir. Sistem genel olarak tabakali bir yapiya sahip olmakla beraber
Oksijen stokiyometrisinin degerine gore kristal yapist ve iletkenlik 6zellikleri farklilik
gostermektedir. Soyle ki, 0<x<0.2 ise sistemin gec¢is sicakligt 90 K civarinda,
0.3<x<0.55 degerinde gecis sicakligi 60 K civarinda, 0.55<x<1 olmasi1 durumunda ise
sistem ortorombik fazdan tetragonal faza gecerek siiperiletkenlik 6zelligini kaybetmekte
ve antiferromanyetik bir yari iletkene donlismektedir [40]. Bu nedenle 1sil islem
esnasinda yetersiz oksijen verilmesi durumunda istenilen siiperiletken faz elde
edilemeyebilir. YBCO HT. siiperiletken yapilar i¢erisinde en diisiik anizotropiye sahip
olanidir. Aym1 zamanda diger sistemlere oranla daha giiclii manyetik alanlarda daha
yiiksek akim yogunlugu tastyabilmesi gibi bazi avantajli yonleri vardir.

YBCO sisteminin kesfini takip eden yil igerisinde Talyum bazli ve
sonradan TISrCan i CunOoniz ve TluBayCaniCuyOoniy+o  seklinde 1ki farkli  temel
formunun oldugu anlasilan yapi bulunmustur. Bu temel yapilardan ilkinde n=1,2,3
degerleri i¢in ii¢ farkli yap1 ve ikincisinde m=1 i¢in n=1,2,3,4,5 ve m=2 i¢in n=1,2,3,4
olmak iizere dokuz farkli yapi elde edilebilir. Bu yapilar igerisinde en yiiksek gegis
sicakliklart m=1 ve n=3 yapisinda 133 K ile gerceklesir. Diger fazlar i¢in ise gecis
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sicakligr 50-127 K arasinda farklilik gosterir. Toksik 6zelligi nedeniyle diger sistemlere
gore hazirlanmasi zor ve risklidir [57].

Ayni y1l igerisinde kesfedilen bir baska sistem ise Bi;SryCay.iCuyOoniary genel
formiilii ile belirtilen ve n=1,2,3 degerleri i¢in ii¢ farkli fazi olan BSCCO sistemidir.
Gegis sicakliklart n=1,2 ve 3 degerleri i¢in sirasiyla yaklasik 20, 85 ve 110 K
olmaktadir. Bu fazlarda kristal yapilarin benzer olmakla birlikte farkin CuO,-Ca-CuO,
dilimlerinin sayisindan veya CuO diizlemlerinin sayisindan kaynaklandigi bulunmustur.
Temel geometri oldukca basit fakat yapi, oksijen stokiyometrisinden, katyon
diizensizliginden, tabaka yigilma hatalarindan ve periyodik olmayan davranistan dolay1
komplekstir. XRD, HTEM ve Notron sacilim analizleri gibi detayli kristal yapi
coziimlemelerinde sistemin kristal yapisinin ortorombik yada tetragonal oldugu
bulunmustur.

HT, siiperiletken ailesine son olarak katilan liye Civa bazli ve Hg,Ba,Ca,.
1CuyOnn121x genel formiilli HBCCO sistemidir. M=1 i¢in 6 ve m=2 i¢in 3 farkli faza
sahiptir. M=1 fazi i¢in n=1-6 degerlerini alabilmekte ve gecis sicakliklart 97-135 K
arasinda gerceklesmektedir. M=2 i¢in n=2-4 arasi degerler almakta ve gecis sicakliklari
44-114 K arasinda farklilik gostermektedir. Yiiksek basing altinda 7., 160 K’ e kadar
cikarilabilmistir. Kristal yapist BSCCO’ ya benzerlik gosterir ve tetragonal simetriye
sahiptir. Civanin ¢abuk buharlagmasi ve toksik 6zellikte olusu bu malzemenin tiretimini

zorlastiran etkenler arasindadir.
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3. MgB, SUPERILETKEN ALASIMI

Stiperiletkenlik arastirmalarinda yeni bir donemin habercisi olan La-Ba-Cu-O
sisteminden sonra sirasiyla Y-Ba-Cu-O sistemi, Bi-Sr-Ca-Cu-O sistemi, Tl-Ba-Ca-Cu-
O sistemi ve Hg-Ba-Ca-Cu-O siiperiletken sistemleri kesfedilmistir. Bu yapilarin gegis
sicakligr 1986 oncesi kesfedilen siiperiletkenlerle karsilastirilamayacak kadar yiiksek
oldugundan son yirmi yila bu ve benzer sistemler {izerine arastirmalar damgasini
vurmustur. Bu siirecte yasanan tek istisna 2001 yilinda kesfedilen, 40 K gecis sicaklii,
basit kimyasal yapisi, yliksek akim yogunlugu, diisiik maliyeti, BCS teorisine uyum
gostermesi ve daha bir dizi avantaji ile rekoru 23 K gecis sicakligi ile elinde bulunduran
Nbs;Ge alasimindan devralan ve tamamen oksit bazli sistemlere yonelmis olan ilgiyi

tekrar basit bilesik ve alagimlara yonlendiren MgB, metal alagimidir.

3.1. MgB; Siiperiletken Sisteminin Genel Ozellikleri

MgB,, 1950’ 1i yillardan beri elektriksel 6zellikleri disinda bir¢ok yoniiyle
bilinen ve laboratuarlarda degisik amagclarla kullanilan bir alasimdir. Fakat siiperiletken
ozellik gosterdigi ancak 2001 yilinda bulunmustur. MgB,’ nin 40 K gecis sicaklifinin
diger alasimlarla karsilastirildiginda yiiksek, HT, siiperiletkenleri ile karsilastirildiginda
oldukca diisiik oldugu goriilir. Buna ragmen MgB, alagimina olan yogun ilginin

sebebini asagida siralanan ozelliklerine baglamak miimkiindiir;

* Manyetik alanin varliginda bile gosterdigi yiiksek kritik akim yogunlugu,

* Akimin kolaylikla akmasini saglayan tanecikler aras1 giiclii baglanti,

» HT, siiperiletkenlerin aksine diigiik anizotropi degeri,

»  HT., siiperiletkenlere gore daha biiyiik uyum uzunluguna sahip olmasi,

* Niyobyum tabanli gelistirilen mevcut elektronik sistemlere, daha yiiksek
calisma sicakligl ve daha hizli islem yapabilme kabiliyeti sunmast,

= Basit kristal yapisi.
MgB; alasimi1 BCS teorisine uyum gostermesi ve bazi 6zellikleriyle geleneksel

diisiik sicaklik siiperiletkenlerine bazi1 o6zellikleri ile de HT, siiperiletkenlerine

benzemektedir.
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3.1.1. Kristal yapisi

MgB: basit hekzagonal kristal yapisina sahiptir. Kristal yapisinin tabakali olmasi
HT, siiperiletkenlerle benzerlik gdstermektedir. Kristalde bal petegine benzer sekilde
hizalanmis altigen B tabakalar1 Mg atomlari ile birbirinden ayrilmistir. Mg atomlari
altigenin merkezine gelecek sekilde iistte ve altta yer alir ve bu haliyle 1940’ da bulunan
ve B alasimlarinin ¢ogunun uyum gosterdigi AlIB; tipi kristal yapisina da uymaktadir,
Sekil 3.1. Oda sicakliginda orgii parametreleri a = b = 3.086 A, c=3521 A olup

P6/mmm uzay grubuna girmektedir.

o B

Sekil 3.1 MgB;’ nin kristal yapisi

Kristal ve elektronik yap1 olarak MgB,, grafite benzerlik gostermektedir. MgB,’
deki B tabakalarina benzer olarak grafit yapida da C tabakalar1 mevcuttur. Grafit yapida
oldugu gibi MgB,’ deki B tabakalar1 da sp® hibrit orbitalleri olusturur ve bu orbitaller
vasitasiyla B atomlar1 kendi aralarinda ¢ bagi olusturur.

Y-bagi, elektron paylasimi veya Ortlisiimii sonucu olusan kimyasal kovalent
bagin en kuvvetli formudur. B ve Mg diizlemleri arasindaki bag da, B’ un bos olan p,
orbitali ile Mg’ un dis yoriingesinde bulunan s orbital elektronlar1 aracilig: ile olusan
metalik yapidaki m bagidir. I1-bagi, c-bagina gore daha zayif yapidadir. X-bag: diizlem

icinde olustugu i¢in iki boyutlu, n-bag1 diizlemler aras1 olustugu i¢in ii¢ boyutludur.

29



3.1.2. Gegis sicakhigr

BCS teorisi ¢ercevesinde, diisiik kiitleli elementler yiiksek fonon frekansi
tiretirler ve bu olay da gecis sicakliginin artmasi sonucunu dogurur. Bu nedenle
elementler arasinda en yiiksek gecis sicakliklarinin hafif elementlerde veya hafif
element iceren yapilarda olacagi tahmin edilmistir.

Nitekim, gecis sicakliklarinin Be elementi i¢in 10 K, Li i¢in 20 K, B i¢in 11 K
ve son olarak da, B diizlemlerinin siiperiletkenlikte etkili oldugu diisiiniildiigli i¢in,
MgB, alagiminda 40 K bulunmasi bu tahminleri dogrulamistir [58, 59]. Ayni zamanda
BCS teorisine gore termal salimimlarin artmasindan dolayr 30-40 K sicaklik araligi,
kritik sicakligin ulasabilecegi en {ist sinirdir.

Aslinda B’ lu yapilarda siiperiletkenlik arastirmalariin ge¢cmisi 1949’ lu yillara
dayanmaktadir. Bu yilda Kiessling, TaB i¢in gegis sicakligini 4 K bulmustur [60]. 1970’
de Cooper ve arkadaslari, 1979’ da Leyarovski ve Leyarovska farkli B bilesimlerini
incelemislerdir. Fakat bulunan bazi sonuglar birbiri ile farklilik arzetmektedir. Soyle ki,
ornegin TaB, bilesigi lizerine 1979’ da yapilan ¢aligmalarda siiperiletkenlik 6zelligi
bulunmamis ama 2001° de 9.5 K gegis sicakligi bulunmustur [61, 62]. Ayni sekilde,
Kaczorowski grubu ZrB,’ de siiperiletkenlik 6zelligi bulamazken [62], ayn1 yil (2001)
Gasparov grubu 5.5 K gecis sicakligi bulmugtur [63]. Benzer durum BeB; alagiminda da
yasanmig, Felner tarafindan siiperiletkenlige rastlanilmamis, fakat Young grubu
alasimin BeB, 75 oranli yapisinda 0.7 K gecis sicakligi bulmustur [64, 65].

Yukaridaki sonuclar gostermektedir ki, B’ lu bilesikler ailesi elementlerin molar
birlesme oranlarina karsi ¢ok hassastir. Bazen stokiyometrik yapiyi, yani element
oranlarinin tamsay ile ifade edildigi kimyasal formasyonu terk edip, stokiyometrik
olmayan, yani elementlerin kesirli oranlarda bir araya gelip bilesik olusturdugu
formasyonu tercih ederek daha yukar1 seviyede gecis sicakliklar1 elde edilebilir.
Nitekim ayn1 durum MgB; alagimi i¢in de gecerli olabilir. Belki de MgB, stokiyometrik
olmayan bir yap1 da daha yiiksek bir gecis sicakligina sahip olabilir.

Stokiyometrik olmama ihtiyaciyla HT, siiperiletkenlerde de zaman zaman
karsilagilsa bile bu ihtiyac diisiik sicaklik siiperiletkenlerde daha sik ortaya cikar.
Asagidaki tabloda MgB, alasiminin gegis sicaklig ile diger bazi1 B’ lu yapilarin gecis

sicakliklart karsilastirilmastir.
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Tablo 3.1. Giintimiizde mevcut olan bazi B’ lu alasimlarin T, degerleri [41]

Yapi Gecis Sicakhg (K)
MgB, 40
YPd,B,C 23
LuNi,B,C 16.1
ScNi,B,C 15.6
YNi,B,C 15.6
LuRh4B4 11.76
YRh4B4 11.34
Moy 35Zr0.15B2 5 11.2
ErNi,B,C 10.5
LaPt;B,C 10
YPt,B,C 10
LuRuB,; 9.99
TmRh4B4 9.86
YRu,B,C 9.7
Y(Rho gsRug 5):Ba 9.56
Lu(Rhg gsRug 15)4B4 9.16
NbB 8.25
MoB, —
MoB; s 8.1

3.1.3 iki banth yap1 ve siiperiletkenligin olusumu

MgB, disinda giiniimiize kadar elde edilen biitiin siiperiletken materyallerde tek
enerji aralig1 mevcuttur. MgB, nin kesfinden sonra bir B bilesigi i¢in yiiksek olan 40 K
gecis sicakliginin nasil ortaya ¢iktigina dair bir¢ok teorik calisma yiiriitiilmiis ve MgB,’
de iki farkli enerji aralig1 olabilecegi sonucuna ulasilmistir. Bu tahminler daha sonra
gerceklestirilen spektroskopik oOlgiimler (tiinelleme [66], far-infrared optik [67],
fotoemisyon [68], nokta-kontak [69]) ve diisiik sicaklikta fiziksel ozelliklerin

incelenmeleri (6z 1s1 [70], mikrodalga yilizey Ol¢iimii [71], sizma derinligi [72])
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sonucunda dogrulanmistir. Su anda Fermi seviyesini kesen ve farkli iki karakter
gosteren iki bandin varligi tizerine fikir birligi saglanmstir.

Kristal yap1 boliimiinde bahsedilen ve kristali bir arada tutan baglar siiperiletken
¢ift olusumunu farkli seviyelerde olmakla birlikte desteklemekte ve farkli birer iletim
bandi gibi davranmaktadir. Z-bandi iki B atomunun sp’-hibrid orbitalleri arasinda
olusur. I1-band1 ise B’ un p,-orbitalleri ile Mg’ un s-orbitallerinin {ist {iste Ortiismesi ile
olusur. Mg, dis yoriingesindeki iki adet elektronunu her bir n-bandina diger bir deyisle
komgu B atomlarinin bos olan p,-orbitallerine dagitir ve Mg tamamen iyonize olur.
Mg*? iyonlarimm cekici potansiyeli p,-orbitallerinde, o-bandindaki elektronlara oranla
cok daha fazla hissedilir. Bu olay m-bandinin enerjisini diisiiriir ve elektronlarin o-
bandindan n-bandina akmasina neden olur. Bu yolla 6-bandinda bosluklar (hole) olusur.
Yapilan Hall 6l¢iimlerinin sonucunda H7. siiperiletkenlere benzer olarak bosluk
katsayis1, Ry’ nin pozitif degerde oldugu bulunmus ve yikiin bu bosluklar vasitasiyla
tasindig1r ongdrilmiistiir. Bu 6ngorii, normal fazda yapilan Hall 6l¢timlerinden de Ry’
nin pozitif bulunmasi, yapiya elektron ve hole katkilamasi gibi deneylerle
desteklenmistir. Ayn1 zamanda yapinin basinca verdigi tepki ve izotop etkisi gibi
ozellikler etkilesimin BCS teorisi tarafindan Ongoriildiigii sekilde fononlarla
gerceklestigine dair ipuglaridir [73].

MgB, sisteminde Mg atomlar1 elektron, B atomlar1 hole kaynagi gibidir. Bu
yoniiyle B tabakalar1 HT,’ deki Cu-O diizlemlerine benzemektedir. 300 K’ de MgB,’ de
hole yogunlugu 1.7 —2.8x10* hole/cm’ olarak bulunmustur [74]. Bu deger NbsSn ve
YBCO gibi yapilarin yiik tasiyici yogunluklarinin iki katina yakindir. Ayrica, MgB,
diizlemlerine elektron veya bosluk eklenmesinin (genellikle alkali metal veya halojen
grubu elementlerinin katkilanmasi yolu ile) ortaya c¢ikardigi etkiler H7, bilesiklerinin
davranislar1 ile benzerlik gostermektedir. 2006 yilinda Chavarria ve grubu tarafindan
yapilan calismada sisteme Al ve C katkilanarak her bir atoma ekstra bir elektron
verilmistir [75]. Sonugta 7.’ nin diisiisii, elektronlarin o-bandimi doldurarak, o-
tagiyicilarinin sayisini diisiirmesine baglanmistir.

MgB>’ nin kesfinden sonra enerji araliginin yapisin1 anlamaya yonelik yapilan
ilk deneylerde enerji araligiin (A) 2 ila 8 meV degerleri arasinda oldugu bulunmus ve
bu biiylik farkin nereden kaynaklandigini anlamak ig¢in ilk paragrafta bahsedilen
tekniklerle gerceklestirilen daha detayli calismalarla birden fazla bandin varlig1 ortaya
cikarilmistir. Ciftlerin baglanma enerjisi olarak da tanimlanabilecek ve sicaklikla

dogrudan iligkili olan enerji aralig1 biiyiikliigii, o-bandi i¢in, 4K sicaklikta, 6.4-7.2 meV
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bliyiikliigiindedir. Yapilan ¢alismalarin ortalama degerlerinin alinmasi ile Sekil 3.2. elde
edilmistir.

Sadece B tabakalar1 ve Fermi ylizeyinin bir kismu ile siirli olan bolgede olusan
bu giiclii ¢iftlenim asil olarak siiperiletkenlikten sorumlu yapidir. Bununla birlikte Fermi
ylizeyinin geri kalan boliimlerini olusturan ve 4 K sicaklikta 1.2-3.7 meV biiyiikliigiinde
olan m-bandi ise daha zayif ciftlenmelerin oldugu bolgedir. Enerji araligi s-dalga
simetrisine (daima ayni isarette ve yiizey boyunca sifirdan farkli) sahiptir. MgB,’ de
Fermi enerji ylizeyinde, iki tabakas1 B’ un py-orbitallerinin c-baglarindan, diger ikisi
ise p-orbitallerinin n-baglarindan gelen dort tabaka mevcuttur.

Fermi yiizeyinde siiperiletken enerji araliginin degisimi Choi ve grubu tarafindan
acilt yiiksek ¢oziiniirliikli fotoelektron mikroskobisi ile incelenmis ve sekil 3.3 deki
enerji dagilimi elde edilmistir. Ayn1 zamanda ilk defa MgB; icin, aralik degerinin
dagilimi bolgesel olarak sekil 3.3.c’ deki gibi elde edilmistir. X-baglarindan
kaynaklanan iki tabaka silindir seklinde sekiz parcaya bdliinmiis olarak T'-I' kdse
cizgileri ¢evresinde olusmustur.

[1-baglarindan kaynaklanan diger iki tabaka ise K-M ve H-L c¢izgilerine paralel
tiinel seklinde olusmustur. Fermi enerjisindeki durumlarin yogunlugunun %44’ i o-

tabakalarindan, %56’ s1 n-tabakalarindan kaynaklanmaktadir.

20 30 40
T(K)

Sekil 3.2. MgB; deki iki farklr enerji araliginin sicakliga bagimliligi [76]
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Sekil 3.3. a, b) 4 K'de Fermi yiizeyinde MgB,’ nin siiperiletken enerji araligi, renk
skalast ile gosterilmistir. ¢) Bor tabakasinda ve bu tabakanin 0.05 nm, 0.1 nm, 0.15 nm,
0.18 nm iizerinde siiperiletken enerji araliginin dagilimi [76]

3.1.4 MgB,’ de anizotropi

Stiperiletkenlikte anizotropi, kristal yapida kritik manyetik alan ve iletkenlik
degerleri gibi karakteristik 6zelliklerin kristal eksenlerine gore farklilik gostermesidir.
Anizotropi, MgB,’ nin anlasilmasinda ve pratik uygulamalarinda temel 6neme sahiptir,
pinning ve kritik akim degerlerini 6nemli 6l¢iide etkilemektedir.

MgB>’ nin anizotropi degeri HT, siiperiletkenleri ile karsilastirildiginda daha
diisiik degerdedir ve MgB,’ nin tek kristal formatinda mevcut oldugu gibi, film ve bant
seklindeki farkli formatlarinda da mevcuttur. Fakat, anizotropi degeri yapinin formatina,
safligina, sicakligina ve elde edilis kosullarina gore farklilik gostermektedir. Bu nedenle
farkli gruplar tarafindan farkli degerler elde edilebilmektedir. Fakat, genellikle
anizotropi Ol¢limlerinde en giivenilir neticeyi tek kristal yapilar vermektedir. Ayrica
detayli inceleme yapildiginda ¢ ve m-bandlarinin da anizotropi degerlerinin ¢ok farkl

oldugu goriiliir. Genelde c-band1 n-bandina gore daha fazla anizotropi gosterir.
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MgB;’ nin st kritik manyetik alan degeri i¢in yapilan dl¢iimlerde elde edilen

sonuglarda, kismi kristalize olmus yapilarda anizotropi oram,y = H" /HY, 1.1-1.7

arasinda bulunmustur. Tek kristal yapilarda bu deger 1.7-2.7 arasinda iken, tozlarda 5-9
degerlerine yiikselmektedir [41]. Yonlenmis kristal yapida gerceklestirilen kritik akim

yogunlugu Ol¢limlerinde ise anizotropi sicakliktan hemen hemen bagimsiz olmak tizere

J® | J¢ =1.5 civarindadir [77].

3.1.5. Uyum (Coherence) uzunlugu

MgB>’ nin en avantajli yonlerinden biri genis uyum uzunluguna sahip olmasidir.
Uyum uzunlugunun biiylkligi, kristal eksenlerine ve malzemenin formuna gore
farklilik gostermektedir. Yani, uyum uzunlugu i¢in de anizotropi s6z konusudur.

Farkl1 gruplar tarafindan yapilan 6lgiimlerde tek kristal yap1 i¢cin uyum uzunlugu

&,(0)=61-65 A , &, =25-37 A degerlerindedir. &, degeri ince filmler igin 37 A
degerine kadar diisebilmekte ve toz formu icin de 114 A degerine varabilmektedir. &,

degeri ise &, degeri kadar olmasa bile malzemenin formuna gore farklilik gostermekte

ve 17-41 A arasinda farkli degerler alabilmektedir [78]. Bu degerler BSCCO’ nun n=2
faziigin £, =4 A, £ ~0.2 A, YBCO igin &, ~30 A, & ~4 A olarak bulunmustur

ki bu da MgB,’ nin uyum uzunlugunun diger siiperiletkenlerin uyum uzunlugundan
daha biiyiik oldugunu ortaya koymaktadir.

MgB;’ nin uyum uzunlugu, tanecik boyutlar1 ile mukayese edilecek olursa daha
biiylik oldugu, yani tanecik sinirlarimi astigi goriiliir. Bunun anlami sudur; tanecik
siirlart akimin ilerlemesine herhangi bir sinirlama getirmez veya tanecik yoneliminden
tamamen bagimsiz olarak yiliksek kritik akim degerleri elde edilebilir. HT,
stiperiletkenlerde kritik akim degeri tanecikler arasi zayif bag etkileri tarafindan
sinirlanir, MgB,’ de ise bu degere pinning 6zellikleri karar verir. Bu nedenle 6rnegin
PIT metodu ile elde edilmis yuvarlak tel gibi siradan ¢ok kristalli MgB, yapilar bile

yiiksek kritik akim yogunlugu degerlerine sahip olabilmektedirler.
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3.1.6. izotop etkisi

Izotop etkisinin varligt MgB,’ de siiperiletken ¢ift olusumunun fonon etkisi ile
oldugunun oOnemli bir gostergesidir. MgB, alasiminda stiperiletkenligin yiiksek
sicaklikta olusumunda asil katkiy1 saglayan ''B elementi daha hafif izotopu, '°B ile
yer degistirdiginde gegis sicakliginin 1 K arttig1 gozlenmistir [79].

Bu gozlem, hafif izotopun daha yiiksek fonon frekansi liretmesine baglanmis ve
ciftlenimde BCS teorisi tarafindan 6ngdriilen fonon etkisinin varligini1 desteklemistir.

BCS teorisi izotop katsayisi, &’ y1 asagidaki esitlikle tanimlar.

TM*=C 3.1

Burada M, atomik kiitleyi, C ise sabit degeri temsil eder. Siiperiletkenligin elektron-
fonon c¢iftlenimiyle gerceklestigi geleneksel siiperiletkenlerde, BCS teorisi izotop
katsayisin1 0.5 olarak kabul etmektedir. Nitekim Hg, Pb, Sn ve Zn gibi basit metaller
i¢in izotop katsayisi 1/2 degerindedir. Yukarida bahsedilen ve AT’ nin 1 K bulundugu
B izotop caligmasi ilk olarak Bud’ko ve grubu tarafindan yapilmis ve bu ¢alismada B
izotop katsayisi, o, = 0.26 bulunmustur.

Benzer sekilde Hinks ve grubu da Mg ve B icin izotop etkisi ¢calismas1 yapmis

ve yap1 ‘Mg ,**Mg ,"'B,'°B izotoplarinin biitiin kombinasyonlar: ile elde edilmistir
[80]. Yapida «,, =0.02 ve a, ~0.3 olarak bulunmus ve Mg izotoplarinin T¢” ye

etkisi B elementinden 10 kat daha diisiik olarak sadece 0.1 K bulunmustur.

Bu degerler ayn1 zamanda siiperiletkenlik olusumunda B elementinin katkisinin
daha fazla oldugunu da gostermektedir. Sekil 3.4’ te MgB,’ de izotop etkisi verilmistir.
Dogal Mg’ lu yapmnin gecis sicakliginin izotoplarina gore biraz daha yiiksek

goriilmesinin sebebi Mg izotoplarinin yeterince saf olmamasina baglanmistir.
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Sekil 3.4 MgB, sisteminde izotoplarin T, iizerindeki etkisi [80]

MgB: icin toplam izotop katsayisi « =a,+a, ~03+0.02=0.32 olarak

toplam
elde edilmistir. Bu deger tipik bir BCS siiperiletkeninde olmasi beklenen 0.5
seviyesinden olduk¢a diisiiktiir. Bunun sebebini Hinks ve grubu materyalin kompleks
ozelliklerine ve elektron-fonon ciftlenim sabiti ile elektron-elektron itici etkilesiminin
basit metallerdeki degerine gore daha biiylik olmasina baglamisglardir.

MgB, alasimi her iki elementinin farkl kiitlelerdeki izotoplarinin katkilanmasi
ile 7. de benzer bir degisimin olustugu tek yapidir. Ayni zamanda su ana kadar toplam

izotop katsayisinin tam olarak hesaplandig birkag yapidan biridir.

3.1.7. Basing ve sicakhiga bagh o6zellikler

MgB>’ nin kristal yapisinin basinca verdigi tepki, siiperiletkenlik mekanizmasina
dair teorik modellerin testi icin 6nemlidir. Ornegin basing, Al gibi BCS tipi basit
metallerde, 7, de diisiis meydana getirir. Su ana kadar calisilan en yiiksek basing
degerine kadar MgB, alasimi basinca olumsuz tepki vermis ve gecis sicakligi
diismiistiir. Gegis sicakliginin basinca bagliligi 9 GPa’ a kadar Sekil 3.5 teki grafikte
gosterilmistir. Hekzagonal yapist herhangi bir doniisiim ge¢irmemistir. Ama
caligmalarda acik bir anizotropinin varligr goriilmektedir. C-ekseni boyunca Orgii
parametreleri a-eksenine gore daha hizli degisim gostermektedir. Bu durum, diizlemler

arast Mg-B baglarinin diizlem i¢i B-B baglarindan daha zayif oldugunu gostermektedir.
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Sekil 3.5 MgB,’ de T.’ nin basinca bagl degisimi [81, §2]
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Sekil 3.6 Basingla orgii parametrelerinde (a ve c) meydana gelen degisim, ve bagil
degisim (c/a) [81, 82]

Basingla birlikte 7.’ nin diislisii, B elementinden kaynaklanan yiiksek fonon
frekanslt BCS tipi ciftlenimin oldugu tahminiyle uyusur. Bu durum, B-B ve B-Mg
baglarinin kisalmasindan kaynaklanan Fermi enerjisindeki durum yogunlugunun
azalmasi olaymin, 7.’ de artisa sebep olabilecek fonon frekansindaki artisa karsi daha

baskin oldugunu gdsterir.
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[letimin hole’lerle saglandigini kabul eden teorik yaklasim artan basingla birlikte
diizlem ici B-B baglarinin mesafesinin kisalarak, hole yogunlugunun artacagini ve bu

yolla 7.’ nin artacagin1 6ngoriir. Fakat deneysel sonuglar bu tahmin ile uyusmamaktadir.

1.002

1.0018 ¢

1.0012

afal c/cO

1.0003

1.0004 -

Sekil 3.7 MgB,’ de orgiiniin a ve c eksenleri boyunca termal genlesme oranlart [41]

Termal yayilim da, basing altinda biiziilmeye benzer sekilde anizotropi gosterir.
Istya c-ekseni, a-eksenine gore ¢ok daha fazla tepki verir. Ay sicaklikta c-ekseni
boyunca 6rgii parametreleri a-eksenine gore Sekil 3.7’ de gosterildigi gibi iki kat daha
fazla artar. Bu durum diizlemler aras1 Mg-B baglarinin diizlem i¢i B-B baglarindan daha
zayif oldugunun bir baska gostergesidir. B’ lu yapilarda genellikle anizotropinin varligi

s6z konusudur ama bu kadar yiiksek olmas1 sik rastlanilmayan bir durumdur.

3.2. MgB; Numune Hazirlama Teknikleri

MgB, alagimi 1950’ 1i yillardan beri sentezlendigi i¢in kimyasal iireticilerinden
rahatlikla hazir olarak temin edilebilmektedir. Hazirlanma kosullarina bagli olmakla
birlikte laboratuar sartlarinda Mg ve B tozlarinin stokiyometrik karisimindan elde edilen
MgB, alagiminin, ¢ogu zaman ticari olarak temin edilen MgB, bilesimine gore daha
yiiksek kritik sicaklik gosterdigi ve faz gecisinin daha kisa bir aralikta gergeklestigi

goriilebilmektedir.
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MgB; alagimini teknoloji ve arastirma amacli kullanmak i¢in degisik formatlarda
elde etmek gerekmektedir. Bu formatlarin baslicalari1 hacimsel (bulk), tel, serit, kalin ve
ince filmlerdir. Tiimlesik devrelerin icerisinde siiperiletken ince filmlerin bulunmasi
hem hiz ve hem de enerji tiiketimi agisindan devrim yaratacak niteliktedir. Hibrid
devrelerde ve baski devrelerde elektronik elemanlar arasindaki akim tasiyici
stiperiletken yollar da ayni 6neme sahiptir. Halen uygulamaya yonelik aygit yapimi
acisindan en Uimit verici alan siiperiletkenleri elektronik sahaya dahil etmektir. Bu da
ancak cok gelismis ince ve kalin film teknikleri kullanan, elektronik sanayi i¢in kolay
tiretilebilen, tiretimi tekrarlanabilen, yiiksek kritik sicaklik ve yiiksek kritik akim
yogunluguna sahip formlarin hazirlanmasi ile miimkiin olabilecektir.

MgB,’ nin farkli formatlarda elde edilmesinde iki temel problem ile karsilasilir.
Bunlardan birincisi Mg’ un O’ e karst asir1 duyarli olmasi digeri ise faz stabilitesinin
saglanmas1 icin Mg’ un yiiksek buhar basincina ihtiyag duymasidir. Ik problemin
iistesinden MgB,’ nin yliksek vakum ortaminda hazirlanmasi ile kolaylikla gelinebilir.
Fakat ikinci problem ¢ok daha ciddidir ve iki farkli yontemle ¢oziimlenebilir. Birinci
yol, kapali bir ortamda yiliksek Mg buhar basimncinin saglanmasi, ikinci yol ise
numunelerin diisiik 1sida elde edilmesidir.

MgB; alasiminin hacimsel, tel, serit ve film seklinde liretimi amaciyla tozlarinin
elde edilisi baslica iki farkli metod kullanilarak gerceklestirilir. Bunlar, siklikla tercih
edilen katihal reaksiyon teknigi ve daha nadir uygulanan katihal difiizyon yontemleridir.

Katihal reaksiyon tekniginde, saf olarak elde edilen elementler istenilen
kompozisyonda hazirlanarak, homojen dagilimin saglanmasi i¢in yeterli siire boyunca
karistirilir. Karistirilan numune kimyasal reaksiyonun gergeklesmesi i¢in malzeme
yapisina bagli olmakla birlikte 10-20 saat araliginda Ar atmosferinde 1s1l isleme tabii
tutulur. Arzu edilen homojenligin saglanmasi i¢in bu iglemler birka¢ defa tekrar edilir.
Daha sonra elde edilen tozlar preslenerek tablet haline getirilebilecegi gibi farkli
formlarin tiretiminde de kullanilabilir.

MgB; toz iiretiminde kullanilan diger yontem katihal difiizyon tekniginde ise
son derece saf olan Mg tozlar erime sicakligi yiiksek olan Mo, Ta vb. tiipler igerisine saf
B elementinden iiretilmis B telleri ile birlikte yerlestirilir. Ar atmosferinde ve yiiksek
sicakliklarda gergeklestirilen 1s1l islem sonucunda B’ lu telde MgB; fazi1 elde edilir. Isil
islemin ardindan tiip icerisindeki tel cikarilarak ogiitiiliir ve tozlar istenilen formda

tiretime hazir hale getirilmis olur.
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3.2.1. Kalin ve ince film tiretim teknikleri

Yaklagik kalinligit 1 pm ve iizerinden baslayip 100-500 um gibi kalinliklara
ulagabilen kalin filmler, fiziksel ve kimyasal buhar biriktirme yoOntemleri gibi ileri
teknoloji gerektiren ince film hazirlama sistemlerine goére daha ucuz ve kolay
tekniklerle hazirlanabilmektedir. Kalin film adlandirmasi film kalinligindan c¢ok
hazirlama yonteminden dolay1 verilmektedir. Kalin film hazirlama yontemleri arasinda
dip-coating, sol-gel, elektroforez, termoforez, spray pyrolysis, screen printing, slip
casting, doctor blade metodlar1 sayilabilir.

Kalin film {iretim teknikleri ile ince filmlerdeki gibi iiretim parametrelerini ve
yapiy1 kontrol imkani ¢ok fazla olmasa bile pek ¢ok uygulama amacgl c¢alisma igin
hemen her laboratuarda siiperiletken fazin gozlenebildigi bilesiklerin sentezini yapmak
miimkiin oldugundan biiyiik yatirim imkani olmayan arastiricilar tarafindan tercih
edilmektedir.

Ince film hazirlama yontemleri ise temel olarak fiziksel veya kimyasal yolla elde
edilmis buharm altlik iizerine yogunlastirilmas: esasina dayanir. Bu metodlar, fiziksel
buhar biriktirme (PVD) ve kimyasal buhar biriktirme (CVD) olarak adlandirilirlar.
Buharin herhangi bir etkilesmeye girmesini engellemek amaciyla islem, genellikle
vakum ortaminda veya kontrollii atmosferde yapilir.

Fiziksel buhar biriktirme yontemlerinde, kati maddenin, yiiksek sicakliklara
cikilarak veya hizlandirilmis iyonlarla bombardimani yoluyla buharlasmas: saglanir.
Kimyasal buhar biriktirme yontemlerinde ise kati veya sividan elde edilen buhar,
ortamdaki gaz ile reaksiyona girerek farkli bir yap1 olusturur ve bu yapinin altlik {izerine
yogunlagmasi saglanir. Iki ydntem arasindaki en énemli fark, PVD’ de altlik iizerinde
elde edilecek ince filmin islem Oncesi kati halde mevcut olmasi, CVD’ de ise ince
filmin yapitaslarinin islem Oncesinde mevcut olmayip islem esnasinda tepkimeyle

olusmasidir.

3.3. MgB,’ de Kalin Film Uretimine Yonelik Yapilan Cahsmalar

2001 yilinda MgB;’ nin kesfinden giintimiize kadar kalin film tiretimine yonelik
olarak farkli tekniklerin uygulandigi calismalar yapilmistir. Bu g¢aligmalarda genel
olarak farkli teknik, altlik ve 1sil islem prosediirlerinin 7. ve J. gibi siiperiletkenlik

Ozellikleri lizerine etkileri incelenmistir.
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A.H. Li. vd. [83] tarafindan MgB; kalin filmler, aseton buharlagsmasi sonucu
dipte parlatilmis ¢elik altlik iizerine ¢okeltilmis ve iki farkli 1s1l islem prosediiriinden
gecirilerek iiretilmislerdir. Elde edilen filmlerin X-1sinlar1 kirinimi analizleri (XRD),
taramali  elektron mikroskobu (SEM) incelemeleri ve manyetik oOlgilimleri
gerceklestirilmistir. Hizli bir sekilde 660 °c sicakliga c¢ikilip bekletilmeden oda
sicakligina sogutulan kalin filmde, % 90’ 1n {izerinde MgB, faz1 ve % 10’ un altinda
MgO faz1 olusurken, 800 °C’ de 4 saat boyunca bekletilen film iizerinde ise MgB,
fazina da rastlanmistir. Filmlerde tanecikler arasi baglar oldukga siki olup yiiksek J.
degeri elde edilmistir.

Y.B. Zhu vd. [84] elektroforez teknigiyle Ag/Al,O; altlik {izerinde B filmlerini
iiretmigler daha sonra bu filmleri 920 °C’ de Mg buharma tabii tutarak 40 pm
kalinliginda MgB, film elde etmislerdir. Elde edilen filmlerin SEM, XRD analizleri ve
diren¢ ol¢iimleri yapilmistir. Bu Slgiimler neticesinde filmlerin 39 K gecis sicakligina
ve 0.6 K gecis aralifina sahip, c-ekseni yonelimli ve olduk¢a homojen yapida olduklari
bulunmustur.

C. Chen vd. [85] kaynak olarak B,Hs gaz1 ve Mg kiilgesinin kullanildig1 hibrit-
fiziksel-kimyasal-buhar-biriktirme (HPCVD) yontemi ile Al,Oj altlik iizerinde yaklasik
40 pm kalinhiginda film iiretmislerdir. Uretilen filmlerin SEM-EDX, XRD, MR-T
analizleri yapilmistir. Sonug olarak filmlerin (101)-yonelimli siki paketli kristallerden
olustugu, 38.4 K gecis sicakligi ve 0.8 K gecis aralifiyla oldukga saf bir yapiya sahip
oldugu bulunmustur. Bu ¢calisma HPCVD tekniginin, sadece epitaksiyel MgB; ince film
iiretiminde degil ayn1 zamanda kalin film iiretiminde de oldukg¢a etkili bir metod
oldugunu gostermistir.

S.F. Wang vd. [86] elektroforez teknigiyle Ta, Mo, W, Fe, parlatilmis celik, ve
Cu gibi farkli metal altliklar {izerine ¢ift tarafli B filmlerini tiretmisler daha sonra bu
filmleri 900 °C’ de 1 saat boyunca Mg buharma tabii tutarak yaklasik 60 pm
kalinliginda MgB, film elde etmislerdir. Daha sonra filmlerin SEM, XRD analizleri ve
diren¢ Olglimleri yapilmistir. Sonucgta MgB, taneciklerin Ipm’ den daha kiiciik
boyutlarda ve homojen yapida olduklari, belirli bir yonelime sahip olmadiklari, T,
degerlerinin 32-38 K arasinda ve kritik akim yogunluklarinin 10° A/cm®” nin iizerinde
olduklart bulunmustur. Her iki tarafta olusan filmler benzer 6zellik gostermislerdir.
Kullanilan altliklar igerisinde kimyasal uyum ve diisiik maliyet acgisindan en uygun

althigin Fe altlik oldugu da ¢aligmanin bir bagka sonucu olmustur.
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Q.W. Yao vd. [87] saf ve katkili MgB, kalin filmleri, asetonun buharlagmasi
sonucu ¢Okelme yontemini uygulayarak Ni altlik {izerinde iretmislerdir. Isil islem
siiresini cok kisa tutarak (900 ve 840 °C” de 3-4 dakika ve ani sogutma) diisiik tanecik

boyutlari ile birlikte tanecikler aras1 daha fazla baglanti olmasini saglamis ve bu yolla
yiiksek J. hedefine ulagmislardir (J, =1.4x10° Alem?, 20 K ). Ayrica agirlikga %5 Cu

ve %10 nano-SiC tozlarin1 da MgB,’ ye ayr ayri ekleyerek elde edilen filmlerin
iletkenlik ve manyetik 6zelliklerini incelemislerdir. Yapiya Cu katkilanmasi, 7. ve J.’
de cok kiiclikte olsa bir diisiise neden olmustur. Fakat bu katkilama, filmin Ni althga
daha iyi tutunmasini saglamistir. Nano-SiC tozlarin katkilanmasi ise J.’ nin manyetik
alan duyarlihigini digiirmiistiir. Katkilamalar, hacimli MgB, yapilarin aksine yabanci
fazlarin olusumuna neden olmamustir.

F. Li vd. [88] %75 B,Hg iceren H, karisiminin ve Mg kiilgesinin kaynak olarak
kullanildigt HPCVD teknigi ile 4H-SiC altlik tizerine To = 39.5 K gecis sicaklikli 2.5
um kalinliginda film iiretmislerdir. Filmlerin SEM, XRD, R-T, M-H analiz ve dl¢timleri
gerceklestirilmistir. Filmlerin c-ekseni yonelimli ve Mg, MgO gibi safsizliklara sahip
oldugu belirlenmistir. M-H egrilerinden, Bean modeli kullalarak 10 K’ de J. = 6x10°
A/em’ gibi yiiksek bir deger bulunmustur.

R. Sakaguchi vd. [89] screen printing (ekran baski) yontemini kullanarak MgO,
ALO;, YSZ, SrTiOs gibi dort farkli seramik altlik {izerine 50-60 pm kalinliginda
katkisiz MgB, filmler ve ayrica MgO althk {zerine In katkih MgB, film
hazirlamiglardir. 7, degerleri althigin cinsine gore 34.0-37.7 K araliginda olusmustur.
830 °C’ de 3 saat siiren 1s1l iglem siiresince XRD deseninde fark edilebilecek herhangi
yabanci bir faz olugsmamistir. MgO altlik {izerinde {iretilen filmde J. degeri digerlerinden
daha yiiksek olarak 1.3x 10* A/cm? bulunmustur. In katkilanmas ise 7,” de bir degisim
meydana getirmemekle birlikte J.> de azda olsa bir iyilesmeye neden olmus ve ayni
zamanda filmin althiga daha sik1 tutunmasini saglamistir.

Q.W. Yao vd. [90] saf ve bakir katkili MgB, kalin filmleri asetonun
buharlagmas1 sonucu ¢okelme yontemini kullanarak Cu, Ni ve parlatilmis ¢elik altliklar
tizerinde elde etmisler ve ¢ok kisa siireli (700 OC’ nin iizerinde 3 dakika) 1s1l isleme tabii
tutmuglardir. Filmlerin SEM, XRD, M-H, M-T ol¢timleri yapilmistir. Katkisiz MgB,
filmlerin Ni ve ¢elik altliklara oldukc¢a zayif bagli olduklar1 goriilmiistiir. Yapiya Cu’ in
katkilanmas1 ise 7.’ de bir diisiis meydana getirmeksizin filmlerin altliklara daha iyi

tutunmasini saglamustir. Isil islem sicakligmim 745 °C” den 900 °C’ ye ¢ikarilmas: ile
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birlikte J. degerinde (katkii ve katkisiz filmlerde 1-9x10° A/ecm?) ve M-H
dongiilerinden elde edilen tersinmezlik alaninda artis olmustur. Ayrica SEM
fotograflarinda yiiksek 1s1l islemli filmlerin daha siki bagl taneciklere sahip oldugu
gorilmiistiir.

K. Zhang vd. [91] HPCVD teknigini uygulayarak (001) kristal yiizeyli safir
althik tlizerine 1.3 um kalinliginda olduk¢a yogun ve siki bagli kalin film elde
etmislerdir. 7, = 40.2 K ve 0.15 K’ lik ge¢is araligi ile yapilan diger ¢aligmalardan elde
edilen 39 K’ lik gecis sicakligmi 1 K ytikseltmislerdir. Ayrica kalic1 direng oraninin
(RRR) 11 bulunmasi, Bean modelinden J.’ nin 5x10'® A/m* 5 K olarak hesaplanmasi
ve 40 K’ de elektron ortalama serbest yolunun 10 nm olarak bulunmast HPCVD
tekniginin homojen film iiretimi konusunda olduk¢a etkili bir ydntem oldugunu

gostermistir.
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4. DENEYSEL TEKNIKLER, ORNEKLERIN URETIMI  VE
KARAKTERIZASYONU

Tez kapsaminda, iiniversitemizde siiperiletkenlik arastirma laboratuarlarinda
piskiirtme teknigi ile U¢ farkl althk tizerine MgB, kalin filmleri hazirlanmistir.
Kullanilan altliklar Al,O3;, MgO ve SrTiO; gibi tek kristal seramik malzemelerdir.
Calismalarda %99.9 saflikta MgB, kimyasal toz (Alfa-Aesar) malzeme kullanilmistir.

Piiskiirtme islemi Argon tiliplinden elde edilen 5 bar’ lik gaz basinci kullanilarak
puskiirtme tabancasinin haznesine konulan aseton ve MgB, toz karigtmimin (1/10,
MgB,/Aseton) belirli mesafeden (45cm) althiklar (Smmx5mm) iizerine basingla
puskiirtiilmesine dayanir. Piiskiirtiilecek karigimin tabancadan ne oranda dagilarak
cikacagi tabancadan ayarlanabilmektedir. Bu sekilde tiretilen filmlerin kalinliklar1 SEM
kullanilarak tespit edilmistir. Uretim safhasinda 30-60 sn arasi piiskiirtme siiresinin 40-
100 um kalinlikta filmlerin olusmasinda yeterli oldugu goriilmiistiir.

Al,O3, MgO ve SrTiO; gibi li¢ farkl tek kristal altlik iizerinde iiretilen filmlere
iki farkli 1s1l islem prosediirii uygulanmistir. Diistik sicaklikli 1s1l islem prosediiriinde 3
farkli althik tiizerine elde edilen filmler {istli kapatilmis aliimina botlar igerisine
yerlestirilerek 610 °c ye 5 °C/dak. oraninda ¢ikilmus, kristal yapinin olusmasi i¢in 24
saat bekletildikten sonra yine ayni oranda sogutulmustur. Bu islem, Mg elementinin O’
e karst asirt duyarliligindan dolayr vakumlanmig tlip firinlarda Ar gazi ortaminda
gergeklestirilmistir.

Ayrica islem esnasinda Mg’ un diisiik erime sicakligindan dolay1r yapidan
uzaklagmasi ihtimali g6z 6nilinde bulundurularak Mg buhar basincinin yiiksek tutulmasi
amaciyla kapali aliimina bot icerisine fazladan MgB, tozlar1 yerlestirilmistir. Daha
yiiksek sicaklig1 igeren ikinci 1s1l islem prosediiriinde ise filmler 925 °C sicakligma 10
C/dak hizinda yiikseltilmis 10 dakika bekletildikten sonra firmn icerisinde sogumaya
birakilmistir. Buradaki iist sicaklik limitinin Mg’ un erime sicakliginin ¢ok {izerinde
olmasindan dolay1 kapali aliimina botlar yerine Mo tiipler kullanilmistir. Burada da yine
yiiksek sicaklikta Mg kaybina sebebiyet vermemek i¢in drnekler kapali tiip igerisine
MgB, tozlari ile birlikte yerlestirilmislerdir.

Tiim 1s1l islemler i¢in 3 bdlgeden 1sitmali 6 cm ¢ap ve 110 cm uzunluga sahip
dijital kontrollii vakumlanabilir tiip firinlar kullanilmigtir. Firinlar 1s1] isleme baslarken
once mekanik pompa yardimi ile vakumlanmis ve daha sonra iceri % 99.999 saflik

oranina sahip Ar gazi verilmistir. Bu islem firin tiipiiniin icerisinde O, kalmamasi i¢in
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birka¢ defa tekrar edilmistir. Yukaridaki yontemlerle elde edilen filmlerin daha sonra

SEM, XRD, R-T, MR-T ve I-V analizleri yapilmistir.

4.1. X-Isinlar1 Kirinim (XRD) Analizleri

Universitemiz Merkezi Arastirma Laboratuarr’ nda bulunan Rigaku RadB-
DMAX-II bilgisayar kontrollii x-1is1n1 difraktometresi kullanilarak filmlerin XRD
desenleri elde edilmis ve elde edilen grafiklerdeki pik degerleri Jade 6.0+ Crystal
Refinement programinin  kiitiiphanesinde yer alan yapilarla karsilagtirilarak
mikroyapisal ¢ozlimlemeleri gerceklestirilmistir.

Filmler yapilarina zarar verebilecek herhangi bir isleme tabii tutulmadan,
altliklarin tutucuya yapistirilmasi suretiyle sisteme yerlestirilmistir. Olgiimler 20 = 3-80°
araliginda, 3%dk. tarama hizinda ve CuK, (A = 1.5405 A) radyasyonu kullamlarak
gerceklestirilmistir.

4.2. Taramal Elektron Mikroskobu (SEM) incelemeleri

Uretilen kalin filmlerin yiizey yapilarinin belirlenmesi, taneciklerin dagilimi1 ve
tanecikler arast baglantilarin niteligi ve mikron seviyesinde olusabilecek yabanci
fazlarin  tespiti icin SEM (Scanning Electron Microscope) incelemeleri
gergeklestirilmistir.

Incelemeler {iniversitemiz Merkezi Arastirma Laboratuari’ nda bulunan LEO
marka ve EVO 40 XVP (Extended Variable Pressure, 400-750-3000 Pascal) model, 30
kV hizlandirma voltajinda SE (Secondary Electron) dedektorle 3 nm ayirma giicline
sahip, BSD (Back Scattering Detector) ve XVP modunda ise 4.5 nm ayirma giicii, 0.2-
30 kV hizlandirma voltaj araligi ve 7 ila 1.000.000 defa biiylitme kapasitesine sahip
mikroskopla gerceklestirilmistir.

Bu caligsmada iiretilen 6rneklerin SEM resimleri 20 kV hizlandirma voltajinda ve
5.000-20.000 araligindaki biiylitmelerle elde edilmistir. Ancak mikroskopta bulunan
Rontec marka X-Flash dedektor B elementini algilayabilecek hassasiyette olmadigi igin
EDX (Energy Dispersive X-Ray Analysis) ol¢iimleri yapilamamis, bu konuda XRD

analizlerinden faydalanilmistir.

46



4.3. Elektriksel ve Manyetik Ol¢iimler (R-T, MR-T, I-V)

Uretilen &rneklerin  sicakliga karsi elektriksel direng (R-T) degisimleri
tiniversitemizin fizik boliimiinde bulunan Cryogenic Q-3398 Vibrating Sample
Magnetometresi (VSM) ve “Tsukuba Universitesi (Japonya) Material Science”
Laboratuarlari’'nda bulunan Quantum Design PPMS-5T sistemi kullanilarak
gerceklestirilmistir. Elektriksel 6l¢iimlerimiz 4 nokta kontak yontemi ve giimiis boya
kullanilarak gerceklestirilmistir. Genel olarak 610 °C’ de 1s1l islem yapilan 6rneklerin
elektriksel ozellikleri zayif oldugundan ve bu filmler manyetik alandan yiiksek oranda
etkilendiginden sadece 0 T altinda R-T dlciimleri yapilmustir. 925 °C’ de 1s1l islem
yapilan oOrnekler i¢in ise 0-5 T arasinda alan altinda (MR-T) Olclimleri
gergeklestirilmistir.

I-V Slgiimleri ise yine 925 °C” de 1s1l islem goren Srneklerde 4.2 K’ de ve 1 pV
potansiyel kriterine gore gergeklestirilmis ve filmlerin tasiyabileceg§i maksimum akim

degeri hesaplanmustir.
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5. DENEYSEL SONUCLAR VE DEGERLENDIRMELER

Bu tez kapsaminda iiretilen filmlerin oncelikle XRD ve SEM analizleri goz
Oniine alinarak mikroyapisal 6zellikleri tartisilmis ve sonra da elektriksel ozellikleri

degerlendirilmistir.
5.1. X-Isinlar1 Kirinimi (XRD) Sonuglari
5.1.1. AL O3 althkh filmlerin XRD sonuclar:

AlLO; althk iizerinde iiretilen filmlere iki farkli 1si1l islem prosediirii
uygulanmustir. Birinci grupta 610 °C” de 1s1l islem géren drneklerin XRD analizleri sekil
5.1.a° da verilmistir. Sekil 5.1.a° da goriildiigii gibi elde edilen piklerin, kullanilan
althiga ve MgB, film malzemesine ait oldugu goriilmiis ve bagka faza rastlanmamistir.
Ayrica MgB, gibi O,’ e kars1 oldukca hassas olan bir malzemenin biitiin islemler
sonunda MgO gibi dis ortamdan O, alarak olusturdugu safsizlik fazlarinin olusumuna
sebebiyet vermemesi, 1s1l islemlerin gerceklestirildigi firin ortaminin ve kullanilan tstii
kapal1 altimina botlarin bu islem i¢in yeterince hassas oldugunu gostermektedir.

XRD grafiginde MgB; pikleri disinda goriilen ve siddet olarak hemen hemen
MgB; piklerinin seviyesine ulasan diger pikler ise altliktan kaynaklanan Al,O;
pikleridir. AL,O; piklerinin bu derece yogun olarak ortaya ¢ikmasinin nedeni, filmin
mikron seviyesindeki kalinligi ve kaplama ve 1sil islemler esnasinda olusabilen
bosluklarla ilgilidir. Uygulanan X-1gminin =1.5 A dalga boyuna sahip olmas1 1s1mnin
tanecikler arasi bosluklardan rahatlikla gegerek altliga ulasip geri donebilecegini ortaya
koymaktadir ki bu durum kalin filmlerde genellikle ortaya ¢ikan bir problemdir.

925 °C’ de 1s1l islem goren ikinci grup filmler ise sekil 5.1.b> de verilmistir.
XRD grafiginde goriildiigii gibi diisiik 1s1l islemli filmlere benzer olarak sadece altliktan
ve kaplama film tabakasindan kaynaklanan pikler diginda herhangi bir safsizlik fazina
rastlanmamaktadir. Ayrica Sekil 5.1.b° de, Sekil 5.1.a> ya gore altliktan kaynaklanan
piklerin siddetlerinde az da olsa bir diislis oldugu goriilmektedir. Bu da yiiksek
sicaklikta tanecikler arast sik baglanmanin bir gdstergesidir ve bu sicaklikta

gergeklestirilen 1s1l islemlerin daha faydali olacagini ortaya koymaktadir.
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Siddet (Keyfi Birim)

2 Teta (Derece)

Sekil 5.1. 4L,0; altlik iizerinde iiretilen filmlerin XRD grafikleri a) 610 °C de 151l islem
gormiis film, b) 925 °C de 151l islem gormiis film

5.1.2. MgO althkh filmlerin XRD sonuclari

MgO tek kristal altlik iizerinde iiretilen ve 610 °C ve 925 °C’ lik iki farkl1 1s1l
islem dongiistinden gegirilen filmlerin XRD grafiklerinde sadece altliktan kaynaklanan
pik ve MgB, materyaline ait pikler gozlenmistir, Sekil 5.2.a-b. Kullanilan MgO altlik ile
MgB; materyali arasindaki reaksiyonun, Al,Os altliktaki kadar saglam olmasa da yeterli
diizeyde oldugu goriilmiistir. Ancak altliktan gelen 20 = 42.8° ve 62.4° civarindaki
piklerin MgO’ nun karakteristik pikleri oldugu bilinmekte olup, MgB, materyalinin
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Sekil 5.2. MgO altlik iizerinde iiretilen filmlerin XRD grafikleri a) 610 "C de 1sil islem
gormiis film, b) 925 "C de 1s1l islem gormiis film
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pikleri ile iist iiste binmistir. Bunlardan farkli olarak yabanci fazlarin olusmamasi en
olumlu bulgu olmustur. Benzer bulgularin 925 °C* de 1s1l islem géren Grnek igin de
gecerli oldugu saptanmis ancak MgB,’ ye ait piklerin siddetlerinde belirgin bir artisin
oldugu da bulunmustur. Her iki 1s1l iglem i¢in film tabakasindan elde edilen piklerin
MgB,’ nin hekzagonal kristal yapisina tam olarak uydugu ve kristalografik

parametrelerin a =b = 3.086 A ve ¢ =3.521 A olduklari bulunmustur.
5.1.3. SrTiO; althkl filmlerin XRD sonuclari

SrTiOs tek kristal altlik tizerinde tretilen 610 °C ve 925 °C’ de 1s1l islem goren
kalin film 6rneklerin XRD grafikleri Sekil 5.3.a-b’ de verilmistir. Her iki 0rnek ig¢in
XRD grafiklerinde sadece MgB, film tabakasindan ve altliktan kaynaklanan piklere
rastlanmis olup, herhangi bir safsizlik fazina rastlanmamustir. Ancak olduk¢a dikkat
cekici olarak SrTiOs altliktan kaynaklanan piklerin siddetlerinin diger altliklar ile
karsilastirildiginda ¢ok diisiik oldugu bulunmustur. Film kalinliginda ¢ok biiyiik bir fark
olmamasina ragmen (= 50-100 um kalinlikta) altliktan gelen pikin zayif olmasi, altlik
ile film tabakasi arasinda diizenli bir reaksiyonun gerceklesmesine baglanmaktadir.
Ayrica filmlerde tanecikler arasinda bosluklarin ¢ok fazla olmadigi ve taneciklerin
birbirlerine siki bir sekilde kenetlendigi diisiiniilmektedir. Bu durum her iki 1s1l islem

dongiisii i¢in de gegerli olmaktadir.

Siddet (Keyfi Birim)

30 40 50 60 70 80
2 Teta (Derece)

Sekil 5.3. SrTiO; altlik iizerinde iiretilen filmlerin XRD grafikleri a) 610 °C de 151l islem
gormiis film, b) 925 °C de 11l islem gormiis film
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5.2. Taramal Elektron Mikroskobu (SEM) Sonuclari

XRD analizleri gergeklestirilen Al,O3, MgO ve SrTiO; althikli ve iki farkli 1s1l
islem dongiilii filmlerin SEM incelemeleri yapilmistir. Fakat yapilan diger analizlerden
farkli olarak SEM incelemeleri i¢in ekstra olarak ayri bir grup film hazirlanmigtir.
Hazirlanan bu ekstra grup tez kapsaminda gergeklestirilen asil ¢alismaya bir 6n hazirlik
asamasi olarak diistinlilmiistiir.

Bu gruptaki filmler de yine aym althklar iizerine, 610 °C 1s1l islemli fakat ok
kisa siireli plskiirtme yapilarak iiretilmislerdir. Bu c¢alismadaki amag, piiskiirtme
tabancasinin, tozlari, altlik iizerine ne oranda homojen dagittigin1 gozlemleyerek
puskiirtme tabancasimna uygulanan basincin siddetine karar verilmesi ve piiskiirtme
stiresi ile film kalinlig1 arasindaki iligkinin kurulmasini saglamak olmustur.

Bu kapsamda hazirlanan filmlerin SEM resimleri Sekil 5.4’ te verilmistir. SEM
resimlerinden toz Obeklerinin altliklarin yilizeyinde hemen hemen esit yogunlukta
dagildigi, dolayistyla tabancanin en azindan altliklarin bulundugu boliim boyunca esit
dagilimda malzeme piiskiirttiigii anlagilmistir. Bununla birlikte kisa piiskiirtme siiresi
beklenildigi iizere yetersiz film kalinlig1 olusturmus ve yer yer altligin agikta kalmasina
neden olmustur.

Bu nedenle arzu edilen kalinliga ulasilmasi i¢in piiskiirtme siiresinin uzatilmasi
gerektigi sonucuna ulagilmistir. Diger yandan bazi taneciklerin boyutlarinin 20-50 nm
gibi ¢ok kiiclik olmasina ragmen ki, zaten daha kiiciik olsalar bile kullanilan SEM
sisteminin bunlar ayirt edecek kapasitesi yoktur, zaman zaman bir araya gelerek ¢aplari
birka¢ mikron seviyesine varan daha biiyiik taneler olusturduklari gézlemlenmistir.
Ama genel olarak tanelerin birbirine yakin biiyiikliikte olduklar1 goriilmiistiir. Gerekli
ayar ve diizeltmeler yapildiktan sonra tez ¢alismasinda kullanilacak filmlerin {iretimine

gecilmistir.
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Sekil 5.4. Kisa siireli piiskiirtme islemi uygulanan filmlerin SEM resimleri, oklar altlik
malzemelerini gostermektedir a,b) Al;O; althkh filmler c,d) MgO althikly filmler e,f)
SrTiO; altlikly filmler
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5.2.1. AL,O3 althkh filmlerin SEM sonuclari

MgB; sisteminin genel olarak tanecikli (granular) bir yap1 gosterdigi ilk
kesfedildigi 1950’ li yillardan beri bilinmektedir. Zaten bu tiir bir yapilasma metal
alagimlar igerisinde oldukga yaygindir.

Al,O;5 altlik tizerinde tretilen filmlerden 610 °C 1s1l isleme tabii tutulan ilk
boliimii Sekil 5.5° te goriildiigli gibi genel olarak tanecikli, 6bekli ve ¢ok sik olmasa da
baz1 yerlerde ylizeysel catlaklarin yer aldigi bir yapiya sahiptir. Ancak bu c¢atlaklarin
ylizeyde kaldigt ve filmin derinliklerinde durdugu gozlenmistir. Genel olarak
yapilasmanin tanecikler arast1 kuvvetli baglar ve kaynasmalarla gerceklestigi
goriilmiistiir. Bu kaynasmalarin bazi noktalarda Mg’ un kismen erimesi ile saglandigi
tahmin edilmektedir. Mg’ un elemental bazda erime sicakligmim 650 °C olmasina kars,
11l islem siiresinin 24 saatten fazla siirmesi ve bilesik halinde olmasi kismi erimesine
neden olmustur.

Tanecik biiytikliiklerinin SEM” in ayirt edebildigi yaklasik en iist sinir olan 40
nm’ den baslaylp 5 um’ ye kadar degistigi gozlenmistir. Bu taneciklerin bir araya
gelmesi ile olusan kiiciik tepecikler seklindeki obekler ise 100 pm ¢apina
varabilmektedir. Hemen hemen ¢ farkli altlik ve farkli 1si1l islemlerde ortaya cikan
Obeksi yapiin tabanca memesinde zamanla biriken ve belirli araliklarla piiskiirtiilen
kalintilardan kaynaklandig1 diistiniilmektedir. Ancak kismi erime olan yiizeylerde de
gozlenen gozenekli yapmnin temel kaynagimin yiiksek sicakliklarda yapinin
derinliklerinden buharlasmaya c¢alisan Mg’ dan ve sprey sivisindan kaynaklandigi
tahmin edilmektedir.

Arastirma merkezinde bulunan EDX sisteminde B miktarini belirleme imkani
olmadigindan dolayr EDX analizleri yapilamamistir fakat en azindan farkli yapilarin
cinsini temsil etmesi agisindan SEM resimlerindeki renk tonlari, kiimelesmeler ve
aradaki baglar referans alindiginda yapida farkli renk tonlarimin ve kiimelesmelerin
olmadig1 goriilmektedir. Ornegin, eger iiretim ve dlgiimler esnasinda yap1 Oksijenli
ortamla uzun silire temas etseydi, gri renginin tonlarindan olusan SEM fotograflarinda
bu durum, beyaza yakin tonda renk veren MgO bilesiminin goriilmesine sebebiyet
verecek idi.

Bu baglamda, XRD grafiklerinde altliktan kaynaklanan pikler haricinde baskin

olarak MgB; piklerinin gézlemlenmesi ile SEM fotograflarinin uyustugu sdylenebilir.
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Sekil 5.5. A1,0; althik iizerinde iiretilen 610 °C’ de 1s1l islem gormiig filmler a) Oklar
obek ve catlaklar: géstermektedir b,c ve d) Tozlarin homojen dagilimi ve tanecikler
arasindaki gii¢lii baglantilarin ve kismi erimenin gériintiileri

ALOj althk iizerinde iiretilen ve 925 °C 1s1l islem déngiisii uygulanan filmler ise
Sekil 5.6.a-f” de verilmistir. Fotograflarda goriildiigii gibi film, 6bekli, tanecikli ve yer
yer catlak ve gdzenekli olmasi agisindan diisiik 1s1l islem yonteminin uygulandig: filme
benzemektedir. Fakat bu filmde 6zellikle gdzenekli bolgelerin 6nemli dl¢lide azaldigi ve
tanecik ve Obek boyutlarinda belirgin bir kiiclilme oldugu goézlenmistir. Bu durum

tanecikler arasi baglantilarin daha gii¢lii oldugu kanaatini dogurmustur.
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Sekil 5.6. 4,03 altlik iizerinde iiretilen 925 °C 1sil islemli filmler a) Oklar 6bek ve
catlaklari gostermektedir b,c,d,e ve f) MgB, taneciklerinin homojen dagilimi ve
tanecikler arasindaki gii¢lii baglantilar: gostermektedir
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5.2.2. MgO althkh filmlerin SEM sonuclari

MgO tek kristal altlik iizerinde iiretilen 610 °C ve 925 °C” de 1s1l islem gormiis
filmlerin yiizey sekilleri Al,Os altlikli filmlere benzer sekilde tanecikli, 6bekli bir
yapilagsma gostermekte ve yer yer delik ve ylizeyde ¢atlaklardan olugsmaktadir, Sekil 5.7,
5.8.

Yiizeyde tanecikler arasi baglarin AlO; altlikli filmlerde oldugu gibi siki
oldugu gozlenmektedir. Diger yandan her iki 1s1l iglemli filmde de ¢atlaklarin siklik ve
genisliklerinin Al,O; althikli filmlere gore bir miktar artti§i gozlenmistir. Bununla
birlikte MgO althik i¢in diisilk ve yiiksek 1sil islemler arasinda yiizey morfolojisi
acisindan onemli bir fark tespit edilmemistir.

Bu sekilde ¢atlaklarin artmasinin sebebi MgO altliklar ile MgB, film tabakasinin
birbirinden ¢ok farkli termal genlesme degerlerine sahip olmasina baglanmistir. Ciinkii

altlik olarak kullamlan tek kristal MgO althigin termal genlesme katsayisimim 13.8x107°

/K, MgB, materyalinin ise 5.4x10° /K oldugu bilinmektedir.

N T
(a) ()

Sekil 5.7. MgO althik iizerinde iiretilen 610 "C’ de 1s1l islem gormiis film a) Oklar 6bek
ve catlaklar1 géstermektedir b) Tanecik dagilimi ve aralarindaki siki kaynasmalarin
gortiniimii

56



s sex macan AR [y s eem LED
(a) (b)

Mag = |.su|(x Signal A = SE1 Du:\o - =y
LED

P RhET S B g menm e ED
(© (d)

10pm Mag = 5.nu|(x Signal A = SE1 Diate 10 Ot 2008 (b i Thm Mag= 2500 K X Signad A = SE1 Date 10 Cct 2008 (b
F———wo=- 17em EHT = 20.00 kv ]..E WD = 17mm EHT = 20000V ]..E
(e )

Sekil 5.8. a,b) MgO althk iizerinde 610 °C sil islem gérmiis filmin yiizeyindeki
olusumlar c,d,e,f) MgO altlik iizerinde 925 °C isil iglemli filmin yiizey yapilari
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5.2.3. SrTiOj; althkl filmlerin SEM sonuclari

SrTiO; altlik tizerinde tretilen 610 °C ve 925 °C’ de 1sil islemleri
gerceklestirilen filmlerin yiizey morfolojileri diger iki altlik iizerinde iiretilen filmler ile
biiyiik 6lciide benzerlik gostermektedir. Oyle ki, her iki 1s1l islem sicakliginda da
tanecikler aras1 kismi erime sonucu olusan siki baglanmanin ayn1 zamanda altlik yiizeyi
ile film tabakasi arasinda da kimyasal bir yolla olustugu goézlenmistir. Ancak bu
filmlerde de, ortalama olarak 20 pm yiiksekligine sahip, pliskiirtme sisteminden
kaynaklanan ve kiigiik tepeciklerden olusan &bekler yer almakta, fakat, bu 6beklerin
film yiizeyine siki bir sekilde baglandig1 goriilmektedir.

Sekil 5.9.a-f” den goriilebilecegi gibi diger altliklarda da karsilagilan delik ve
catlaklarin SrTiO; altlikta da benzer sekilde fakat daha sik ortaya ciktigi tespit
edilmistir. Bu durumun temel sebebi olarak film materyali MgB; ile kullanilan altliklar
arasindaki termal genlesme katsayilarimin farkliliklar1 kabul edilmektedir (MgB,:
5.4x10° /K, SrTiO3: 10.8x10° /K). Ayrica filmlerin kaplanmasi sirasinda kullanilan
asetonun da 1s1l islem sirasinda filmden uzaklagmaya calisirken yiizeyde catlaklar ve
gbzenekler biraktig1 diisiiniilmektedir.

Bilindigi gibi EDX analizleri bu tiir yapilarin analizinde 6nemli bir yer
tutmaktadir. Ancak, mevcut imkanlar B’ lu yapilarda EDX analizi gerceklestirme
olanag1 vermedigi i¢in filmin ana matrisinde olusan veya olusabilecek yapilarin ayrimi
tam olarak yapilamamigtir. Dolayisi ile faz ayrimi i¢in sadece XRD analizlerinden

faydalanilmistir.
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Sekil 5.9. a,b,c) SrTiO; althkli 610 °C sil islemli filmin yapisi, oklar gozenekleri
gostermektedir d,e,f) SrTiOs altlikly 925 C wsil iglemli filmin yiizey yapusi
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5.3. Elektriksel Olciim Sonuclar:
5.3.1. AL Oj3 althkh filmlerin R-T ve MR-T olciim sonuclari

Sekil 5.10° da Al,O; altlik iizerinde iiretilen ve iki farkli 1s1 islem
prosediiriinden gegirilen filmlerin elektriksel direnglerinin sicaklikla degisimlerini
gosteren grafik verilmektedir. 610 °C 1s1l islemli filmde 7, ve T) degerleri sirasiyla 18.7
K ve 8.02 K seviyesinde olusurken, 925 °C 1s1l islemli filmde 36.1 K ve 30.9 K
sicakliklarinda olusmaktadir.

Elde edilen 7. ve T, degerlerinin literatiirde yer alan (25-40 K) [83-91]
degerlerden azda olsa diisiikk oldugu goriilmektedir. Bu durumdan, SEM resimlerinde
varlig1 tespit edilen catlaklarin, gozeneklerin ve Obeklenmelerin sorumlu oldugu
diisiiniilmektedir. Ozellikle yapida rastgele ortaya cikan catlaklar, tanecik gruplarini
birbirinden ayirarak elektrik akimi i¢in bir direng olusturmaktadir. Boylelikle akimin
akisi, catlaklarin olmadig: diger bolgelere yogunlagsmaktadir ki, bu da siirli bir iletim
mekanizmasini ortaya ¢ikarmaktadir.

Stiperiletkenligin bir diger 6nemli parametresi ve siiperiletkenlik kalitesinin de
bir gostergesi olan AT ( = T. — Ty) degeri ise disik 1s1l islemli filmde 10.7 K
bulunurken, yiiksek 1s1l islemli filmde 5.2 K bulunmustur. Bu degerler, iyi kristalize
olmus, safsizliklarin minimum seviyede oldugu siiperiletkenler i¢in en fazla birkag
Kelvin mertebesinde olmaktadir. Bu gergek gdz Oniine alindiginda AT degerinin bu
derece biiyiik olmasinda, tanelerin altlik boyunca diizenli kristal yapilar olusturmasina
engel olan, catlak ve deliklerin etkili oldugu diisiiniilmektedir. Bununla birlikte film ile
althk arasinda kalan kisimlarda catlaklar ile birlikte siingerimsi bir yapilagmanin
olabilecegi de diisiiniilmektedir. Ancak bu durum kullanilan altliklarin tek kristal olmasi
ve ara kesitlerine SEM’ de bakilamamasi sebebiyle sadece kuvvetli bir varsayim olarak
kalmustir.

Sekil 5.11° de sadece yiiksek derecede 1s1l islem gormiis filmin sicaklik-direng
egrisinin manyetik alanla degisimi verilmektedir. 610 °C’ de 1s1] islem géren 6rnegin 1
T alan altinda bile siiperiletken forma girmedigi goriilmiistiir. Bunun sonucunda alan-
direncg-sicaklik dl¢limleri her bir altlik i¢in en iyi elektriksel iletkenlik degerlerine sahip
olan 1s1l islem grubundan secilmistir ki, her ii¢ altlik i¢in de bu grup 925 °C 1s1l islemli

filmlerden olusmaktadir.

60



a) 0,08

0,06

£ o
- 0,04

& o
=

= 0,02 o

10

20

30
Sicakhk (Kb

=]
=

]
LN NN B N R B BN BN BN BN BN B BN BN BN BN B

i

)

Diren¢ (ohm)

o 610
—a— 025

Q

Sekil 5.10. a) A,O; altlik tizerinde iiretilen farkl isil islemli filmlerin 0-50 K arasinda
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sicaklik-direng egrileri b) Ayni egrilerin 0-150 K arasindaki goriiniimii

Alan-direng-sicaklik Slgiimleri, manyetik alanin malzemedeki yap1 kusur ve
safsizliklarina ne oranda tesir ettiginin bir gostergesidir. Sekil 5.11° den, iiretilen
filmlerin manyetik alana kars1 oldukca duyarli oldugu sonucuna ulasilmaktadir. Zira,

hem 7. hem de 7, degerlerinin, uygulanan manyetik alanin artmasiyla birlikte dnemli

PR

Olciide degistigi goriilmektedir, Sekil 5.11 ve Tablo 5.1. Ayrica, manyetik alandaki

artisin, egrilerin 7y degerine yakin noktalarda daha uzun kuyruk olusturmalarina neden

oldugu goriilmektedir.
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Sekil 5.11. a) AL,O; althik iizerinde iiretilen 925 °C 1s1l islem gormiis filmde manyetik
alamin sicaklik direng egrisi iizerindeki etkisi b) Aymi egrilerin 0-230 K arasindaki
gortiniimii

Manyetik alana kars1 hassasiyet, malzemenin tanecikli yapisi ile ilgili olabilecegi
gibi, siiperiletken bolgeler arasindaki baglanmanin zayif olmasia sebep olabilecek
catlaklardan ve althgmn kristal yapisi ile malzemenin kristal yapist arasindaki
uyumsuzluktan da kaynaklanabilmektedir. Ciinkii manyetik alanin, daha ¢ok, gii¢li
orgiiler olusturamamis ve yer yer bosluk ve safsizliklar igeren malzemelere niifus ettigi
ve bu noktalarda yuvalanarak yilizey akimlarina neden oldugu boylelikle kritik akim
degerini ve dolayisiyla kritik sicaklik degerini agagi ¢ektigi bilinmektedir. Al,O5 altlik
tizerinde {iretilen filmlerin diisiik kritik sicaklik ve yiiksek manyetik hassasiyet gibi

Ozelliklerinin ortaya ¢ikiginda da bu sebeplerin etkili oldugu diisiiniilmektedir.
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Tablo 5.1. 41,05 althk tizerinde iiretilen 925 0C 151l islemli filmin MR-T sonuclar

Manyetik

Alan (T) T.(K) Ty (K) AT (K)
0 36.1 30.9 5.2
1 34 28.4 5.6
2 334 24.5 8.9
3 31.2 17 14.2
4 27.8 14.5 13.3
5 24.7 - -

5.3.2. MgO althkh filmlerin R-T ve MR-T ol¢ciim sonuclari

MgO altlik {izerinde iiretilen filmlerden diisiik 1s1l islem goérmiis olanlarda T, ve
Ty degerleri Sekil 5.12° de goriildiigii gibi 22.6 K ve 13.4 K’ dir. Yiiksek 1s1l islem
gormiis filmlerde ise bu degerler sirasiyla 36 K ve 22.5 K seviyesinde bulunmustur. 7,
ve Ty degerleri arasindaki farktan hesaplanan siiperiletken-normal faz geg¢is araliginin
blytikliigi ise diisiik 1s1l islemli filmde A7 = 9.2 K iken, yliksek 1s1l islemli filmde AT =
13.5 K’ dir. Elde edilen bu degerlerin literatiirde yer alan ve diger yontemler ile
hazirlanan kalin filmlerde ortaya ¢ikan kritik sicaklik degerlerinden diisiik, diger yandan
AT degerlerinin de ideal degerlerden ¢ok yiiksek oldugu goriilmektedir. Bu durumun
ana sebebinin, bir onceki kesimde Al,Os altlikli filmlerde agiklanan etkilerin ortaya
cikmasina sebep olan ve SEM resimlerinde varligi acgikca goriilen catlak ve
gozeneklerle birlikte, tozlarn altlik tizerinde genel olarak homojen bir dagilim
gostermedigini ortaya koyan 6beksi yapilar oldugu diisiiniilmektedir.

Tez kapsaminda {iretilen Al,O3 altlikli ve MgO altlikli filmler mevcut analizler
dahilinde kendi igerisinde karsilastirilacak olursa goriiliir ki, MgO altlikli yiiksek 1s1l
islemli filmdeki 13.5 K’ lik A7 degeri, Al,O3 althikli filmden biiyiik bir farklilik
gostermektedir. Benzer durum 7, degerleri i¢in de gecerlidir. Al,O3 althigin yiiksek 1s1l
islemli filminde 5.2 K olan AT degeri burada 8.3 K’lik bir artig gostererek 13.5 K
degerine ulagsmustir. AT degerindeki bu keskin artisin ve 7, degerindeki 8.4 K’ lik

diisiisiin oncelikle altlik ile film tabakasinin kristal parametrelerindeki biiytik farktan
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Sekil 5.12. a) MgO althk iizerinde iiretilen farkl isil islemli filmlerin 0-50 K arasinda
sicaklik-direng egrileri b) Aymi egrilerin 0-200 K arasindaki goriiniimii

kaynaklandig1r diisiintilmektedir. Ayrica tanecikli yapiya sahip olan MgB,’ de
taneciklerin degme noktalarinda, diisiik miktarlarda, mikro veya nano boyutta ara
fazlarin olusmasi tanecikler arasinda ince bir tabaka olusturarak, siiperiletkenligin
olusmasini saglayan iletim yollarin1 ve elektronik koordinasyonu bozabilmektedir. Bu
sekildeki olusum kendini asil olarak yiiksek A7 degeriyle belli etmesine karsi,
siiperakimin yer yer bloklanmasina veya kismi olarak engellenmesine neden olarak 7.

ve Ty degerlerini de diislirebilmektedir.
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Sekil 5.13> de MgO altlikl yiiksek 1s1l islemli filmin MR-T egrileri verilmistir.
Sekilde manyetik alanin, MgO althikli filmi yiiksek derecede etkiledigi ve heniiz 2 T
degerinde siiperiletkenlere has sifir direng Ozelligini tamamen ortadan kaldirdigi
goriilmektedir. Ayni durum 3 T ve 4 T degerleri i¢in de gegerli olmus, 5 T” ik manyetik
alanda ise faz gecisi baslayamamistir. MgO althgin manyetik alana karst bu
hassasiyetinin altinda yatan neden temel olarak manyetik alanin, yapida kristal
biitiinliigli olmayan c¢atlaks1 bolgelere, bosluklara ve tanecikler arasinda olusmasi
muhtemel, SEM ile tespit edilmesi miimkiin olmayan, ara fazlara kolaylikla niifus
edebilmesidir. Manyetik alan, bu tiir olusumlara rahatlikla niifus ederek kritik akim
degerinin biiyiik boliimiiniin, siiperiletken yapilarda diyamanyetizmanin kaynagi olan
ylizey akimlarina ayrilmasina ve dolayisi ile 7c ve Ty degerleri {izerinde biiyiik bir baski
kurulmasina neden olmaktadir. Bunlardan ayr1 olarak, MgO’ nun kristal parametreleri
(a=4.216 A, kiibik) ile MgB,’ nin kristal parametreleri (a = b = 3.086 A, ¢ = 3.521 A,
hekzagonal) arasindaki biiyiik fark, filmin kristal yapilanmasinda bazi distorsiyonlara
veya kristal kusurlarinin artmasina neden olabilecek ©Onemli bir nokta olarak

distiniilmektedir.

Tablo 5.2. MgO altlik iizerinde iiretilen 925 °C isil iglemli filmin MR-T sonuglari

Manyetik Alan (Tesla) T.(K) | Ty(K) | AT (K)
0 36 22.5 13.5
1 33 8.2 24.8
2 30.0 - -
3 24.4 - -
4 18.6 - -
5 - - -
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5.3.3. SrTiOj; althikh filmlerin R-T ve MR-T Ol¢iim Sonuclari

SrTiOs tizerinde tretilen filmlerden diisiik 1s1l islemli olanda siiperiletkenlik
gozlenmezken, yliksek 1s1l igslemli olanda 7. = 35 K ve 7= 10.8 K olarak bulunmustur,
Sekil 5.14. AT degerinin ise diger iki altliktan ¢ok daha yiiksek bir degerde, 24.2 K
oldugu goriilmiistiir. SEM incelemeleri boliimiinde SrTiOj; altliklar tizerindeki ¢atlak ve
deliklerin, diger iki althiga gore daha sik ve fazla miktarda ve rastgele olustugu
bulunmustu. Bu kisimda acgiklanan kritik sicaklik degerlerinin diger iki althiga ve

literatlirde yapilan farkli bir cok ¢alismaya gore diisiik olmasi, hatta diisiik 1s1l islemli
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Sekil 5.14. a) SrTiO; althk iizerinde tiretilen farkl 151l islemli filmlerin sicaklik-direng
egrileri b) Ayni egrilerin 0-200 K arasindaki goriintimii

filmde stiperiletkenligin olusmamasinin sebepleri 3 temel noktada toplanabilir;

1) Altlik ve film tabakasinin kristal parametrelerindeki énemli fark sonucunda
istenen kimyasal olusumun saglanamamasi ve c¢ok fazla sayida kristal
kusurlarinin olusmasi,

i1) Tanecikler arasinda ¢ok ince (nano boyutta) safsizlik tabakalarinin olugsmasi

ve bunlarin iletim mekanizmalari tizerinde etkili olmasi,
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Sekil 5.15. a) SrTiO; altlik iizerinde iiretilen 925 °C sl islemli filmde manyetik alanin
sicaklik direng egrisi tizerindeki etkisi b) Ayni egrilerin 0-230 K arasindaki goriiniimii

Tablo 5.3. SrTiO; altlik iizerinde iiretilen 925 °C sl islemli filmin MR-T sonuglart

Manyetik Alan (T) T.(K) | To(K) | AT (K)
0 35 10.8 24.2
1 33.1 - -
2 23.8 - -
3 - - -
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1i1) (1) ve (i) maddelerindeki olumsuzluklar sonucunda yapidaki elektronik
koordinasyonun bozulmasi sonucunda iletim yollarinin bloklanmasi veya

daralmasi.

Benzer sekilde faz gecisinin 24.2 K gibi ¢ok yiiksek bir aralikta gerceklesmesi de yine
ayni1 sekilde agiklanabilecektir.

Sekil 5.15 ve Tablo 5.3’ te verilen yiiksek 1s1l islemli filmin MR-T dl¢limlerinde,
manyetik alan hassasiyetinin, farkli altlikli diger iki filmden daha yiiksek oldugu
goriilmektedir. 1 T° lik manyetik alan siddetinin malzemede siiperiletkenligin
olusumunu engelledigi goriilmektedir. 3 T seviyesinde ise faz gecis asamasina dahi
varilamamaktadir. R-7 6l¢iimlerinde ¢ok diisiik 7 degeri lireten ve malzemenin kristal
yapist ve faz karakteri ile iligkilendirilen sebeplerin burada da yine, bu sonuglarin
olusmasinda asil sebebi teskil ettikleri diistiniilmektedir.

Tablo 5.4’ te daha kolay karsilastirilabilir olmasi i¢in li¢ farkli althga ait
filmlerin, 7,, Ty ve AT degerleri bir arada verilmistir. Uc farkli althk genel olarak
degerlendirildiginde ve 6zellikle yiiksek 1s1l iglemli filmlerdeki 7)), AT degerleri ve MR-
T olgtimleri gbz oniine alindiginda siiperiletkenlik kalitesi agisindan daha iyi degerlerin
oncelikle Al,Os altlik olmak tizere sirasiyla MgO ve SrTiOs; altliklarda olustuklari
sonucuna varilir. Altliklarin kristal yapilart ve bununla yakindan ilgili bir parametre
olan termal genlesme katsayilar1 goz Oniine alindiginda bu durumun siirpriz olmadig:
goriiliir. Altliklar igerisinde hekzagonal kristal yapisi, 3.980 A’ luk Srgii sabiti ve 6x107
/K degerindeki termal genlesme katsayisi ile MgB, alasimiin kristal yapis1i ve

parametrelerine en yakin olan althigin Al,Oj altlik oldugu goriilmektedir, Tablo 5.5.

Tablo 5.4. U¢ farkl altlik ve iki farkl 1s1l iglem prosediiriine ait filmlerin Ty, T, ve AT
degerleri

Althk Isil islem prosediirii To(K) T.(K) AT(K)
Spray 925 30.9 36.1 5.2
ALO3
Spray 610 8.02 18.7 10.68
Spray 925 22.5 36 13.5
MgO
Spray 610 13.4 22.6 9.2
Spray 925 10.8 35 24.2
SrTiO;
Spray 610 - - -
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Tablo 5.5. AL,O; MgO ve SrTiO; althklarin ve MgB; nin oda sicakliginda termal
genlesme katsayilar, kristal yapilar: ve orgii sabitleri [92]

Althk Termal Gen. Kts. (o) Kristal Yapi Orgii Sabiti (a=.. .A)
AlL,O5 6x10° /K Hekzagonal 3.980
MgO 13.8x10° /K Kiibik 4.203
StTiO; 10.8x10°° /K Kiibik 3.905
MgB, 5.4x10° /K Hekzagonal 3.084

Dolayisiyla yiiksek sicakliklarda daha belirgin olmak tizere, MgB, alagim ile
hemen hemen ayni oran ve yonlerde genlesme gostermesi beklenen ve bdylece yapida
catlak benzeri kusurlarin olusumuna en diisiik seviyede katki veren althigin Al,O;
olmasi beklenen bir durumdur. Zira, altliklar sicaklikla birlikte kristal eksenleri boyunca
biiylime gosterirler. Eger bu biiylime miktar1 filmin bliylime miktarindan fazla veya az
ise ve yonii filmin biiylime yoniinden farkli ise film iizerinde mikro biiyiikliikte ¢atlaklar
ve distorsiyonlar olusabilir. Bu catlaklar ¢ok kii¢lik boyutlarindan dolay1, ¢ogu zaman
SEM incelemelerinde fark edilemeseler bile, varliklarini kritik sicaklik, kritik akim ve
manyetik 6l¢lim sonuglarinda hissettirmektedirler.

Bu baglamda MgO ve SrTiO; altliklarin kiibik kristal yapilar1 ve kaplama
malzemesinden farkli termal genlesme katsayilariyla, film yapisinda karsilasilan
catlaklarin daha sik ve boyutlariin daha biiylik olusmasina neden olduklar
sOylenebilir. Zaten elde edilen SEM resimleri de bu goriisii desteklemektedir. Bunlarla
birlikte, tanecik ylizeyleri arasinda olustugu diisiiniilen safsizlik fazlar1 ve bu fazlarin
elektronik koordinasyonu bozmasi, diisiik elektriksel iletim sonuglarina neden olan

diger sebepler olarak diisiiniilmektedir.
5.4.1-V Ol¢iim Sonuclar:
5.4.1. ALLOj3 althkh filmlerin I-V dl¢iim sonuclarn
Stiperiletken malzemelerdeki maksimum akim tasima kapasitesini temsil eden
kritik akim yogunlugu iki farkli sekilde hesaplanabilmektedir. Bunlardan birincisi, M-H

Ol¢timleri sonucu bulunan manyetizasyon degerlerinin Bean’ in matematiksel ifadeleri

kullanilarak yar1 teorik olarak hesaplanmasi, ikinci yontem ise bu tez kapsaminda da
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uygulandigi gibi I-V dlgiimlerinden deneysel olarak elde edilen kritik akim degerlerinin,
filmin dik kesit alanina bdliinmesi sonucunda ortaya ¢ikan ve transport veya tastyici
akim yogunlugu olarak isimlendirilen yontemdir.

Bu boliimde de bir onceki boliime benzer olarak daha iyi siiperiletkenlik
ozelliklerine sahip yiiksek 1s1l islemli filmlerin I-V karakterleri incelenmistir. 610 °C” de
1s11 islem goren Ornekler genellikle c¢ok diisiik degerler gdosterdikleri icin
degerlendirmeye alinmamistir. Al,O3 altlikli filmde farkli manyetik alanlar altinda elde
edilen I-V egrileri ve grafikteki degerlerin kullanilmasiyla hesaplanan farkli manyetik

alanlardaki J. degerleri Sekil 5.16 ve Tablo 5.6’ da verilmistir.

20—
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Sekil 5.16. AL,0; althk iizerinde iiretilen 925 °C’ de sil islem gormiis filmin farkl
manyetik alanlarda I-V grafikleri

Tablo 5.6. A,O; altlik iizerinde iiretilen 925 °C’ de 1s1 islem gormiis filmin 4.2 K
sicaklikta ve 0-5 Tesla manyetik alan degerlerinde kritik akim yogunluklar (J,)

Manyetik Alan (Tesla) ” 0 ’ 1 ‘ 2 ’ 3 ‘ 4 ‘ 5
J. (Alem?) H 15.5 ‘ 12.8 ‘ 10.4 ‘ 8.3 ‘ 5.0 ‘ 1.8

Manyetik alanin olmadig1 ortamda ve 4.2 K sicaklikta J, degeri 15.5 A/cm’
olarak hesaplanmistir. Elde edilen bu sonu¢ Bean formiilleri kullanilarak hesaplanan

degerler ile karsilastirildiginda ¢ok diisiik kalmaktadir. Ancak tastyici (transport) akim
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yogunlugu degerleri igin ise ortalamaya yakin bir deger olarak kabul edilmektedir.
Bunlarla birlikte manyetik alan siddetindeki 1 T lik artisin J,. degerlerini ilk dort
kademede ortalama olarak %20 gibi yliksek bir oranda diigiirdiigli goriilmektedir.

Hacimsel olarak elde edilmis ¢ok kristalli MgB, yapilarda birka¢ farkli grup
tarafindan yapilan calismalarda kritik akim degerleri 10* ve 10° A/cm® mertebesinde
bulunmus ve MgB, taneciklerinin yonelimlerden tamamen bagimsiz olarak ¢ok kuvvetli
baglanma gergeklestirdikleri gdzlenmistir [93-99].

AlLO;3 ve SrTiO; tek kristal altliklar {izerinde iiretilen epitaksiyel ince filmlerde
ise 4.2 K sicaklikta daha yiiksek bir deger olan 10° A/cm® seviyelerine ulasilmustir
[100,101]. Gergeklestirilen bazi kalin film ¢alismalarinda ise 10* - 10° A/cm? araliginda
degerler bulunmustur [86-89]. Bu sonuglarin tamami M-H egrilerinden yararlanilarak
yapilan hesaplamalar sonucunda bulunmustur.

Tez kapsaminda yapilan ¢alismada bulunan J,. degerlerinin, literatiirde ulasilan
degerlerden diisilk olmasinin nedeni aymi zamanda 7, 7, degerlerinin diisiik ve
manyetik alanin malzeme {izerindeki niifusunun ise yiiksek olmasinin nedenleri ile
aynidir.

Malzemedeki catlaklar nedeniyle akim, film alaninin biiyiik bdliimiini
kullanamamakta ve catlaklar arasindaki homojen bolgelere yogunlasarak bu bolgelerde
bogazlar olusturmaktadir. Diger yandan kritik akim degeri hesaplanirken filmin kesit
alanimin tamami, akimi esit miktarda iletiyor gibi diisiiniilmektedir. Fakat gergek
durumda akim sadece bu bogazlar boyunca akmaktadir. Benzer durum, filmi olusturan
tanecikler arasindaki siiperiletken olmayan safsizliklar i¢in de distliniilebilir. Zira,
safsizliklar da genel olarak filmde siiperiletken yapinin hacmini azaltmakta, bdylelikle
stiperakimlarin hareket alanimi kisitlamaktadirlar. Ayrica safsizliklarin ¢ok kiigiik
miktarlarda olusarak siiperiletken tanecikler arasina girmek suretiyle siiperakimlarin

ilerlemesine kars1 bir bariyer gibi davrandiklar1 da g6z ardi1 edilmemelidir.

5.4.2. MgO althikh filmlerin I-V Ol¢iim Sonuclar

Tek kristal MgO althikli, ylksek 1sil igslem goren filmde manyetik alanin
yoklugunda J, degeri 4.6 A/cm® olarak bulunmustur, Sekil 5.17 ve Tablo 5.7.

Manyetik alan degerindeki 1 T lik artis J. degerini yaridan daha fazla oranda
diisiirmiistiir. Hem grafikler hem de yapilasma gostermektedir ki, 7 degerinin diisiik,

AT degerinin de yiiksek olmasinin nedeni 6nceki kesimde de anlatildig: gibi tamamen
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mikroyapida meydana gelen olumsuzluklardir. Oyle ki, yap1 kusurlar1 yani kristal
yapidaki egilme-burulma, catlaklar, siingerimsi yapilasma, tanecik ara yiizeylerindeki
safsizlik fazlarinin olusumu ve bunlarin uygulanan manyetik alana kars1 olduk¢a duyarlt

davranmalar1 J. degeri lizerinde de son derece dnemli bir etki yapmustir.
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Sekil 5.17. MgO althik iizerinde iiretilen 925 °C’ de 1sil islem gormiis filmin farkl
manyetik alanlarda I-V grafikleri

Tablo 5.7. MgO altlik iizerinde iiretilen 925 °C’ de sil islem gérmiis filmin 4.2 K
sicaklikta ve 0-5 Tesla manyetik alan degerlerinde kritik akim yogunluklari (J,)

Manyetik Alan (Tesla) H 0 ‘ 1 ‘ 2 ’ 3 ‘ 4
J. (A/em?*) H 4.6 ‘ 2.1 ‘ 0.7 ‘ 0 ‘ 0

5.4.3. SrTiO; althkh filmlerin I-V Olciim Sonuclar:

Tek kristal SrTiOs altlik tizerinde {iiretilen yiiksek 1s1l iglem gormiis filmin J,
degeri manyetik alanin yoklugunda 1 A/cm? olarak hesaplanmustir, Sekil 5.18 ve Tablo
5.8. 1 T degerindeki manyetik alanin ise bu degeri yariya yakin oranda diistirdiigii
goriilmektedir.

Uretilen bir siiperiletkende kritik sicaklik, kritik akim ve kritik manyetik alan
degerlerinin birbirleri olan fiziksel iliskileri géz 6niine alindiginda J, biiytikliiklerinin de

Ty ve manyetik alan hassasiyetleri dogrultusunda olusmasi beklenen bir durumdur. Bu
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sonucu doguran temel etkenler diger altliklarda da olusan yap1 kusurlar1 ve mikro/nano
boyutta tanecik ara yiizeylerindeki safsizliklarin varligi olmustur. Ayrica, altliklarin

kristal yapis1 ve termal genlesme katsayilari ile kaplama malzemesi arasindaki uyumun

derecesi de bu sonucun olugmasina énemli katki yapmuistir.
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Sekil 5.18. SrTiO; althk iizerinde iiretilen 925 "C’ de wsil islem gormiis filmin farkl
manyetik alanlarda I-V grafikleri

Tablo 5.8. SrTiO; altlik iizerinde iiretilen 925 °C’ de 151l islem gormiis filmin 4.2 K
sicaklikta ve 0-5 Tesla manyetik alan degerlerinde kritik akim yogunluklari (J.)

Manyetik Alan (Tesla) H 0 ‘ 1 ‘ 2 ‘ 3 ‘
H 1 ‘0.6‘0.3‘ 0

J. (Alem?)
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6. SONUCLARIN GENEL DEGERLENDIRMESI

Tez kapsaminda yiiksek saflikta MgB; tozu kullanilarak Al,Os, SrTiO3; ve MgO
gibi tli¢ farkl tek kristal seramik altlik iizerinde piiskiirtme teknigi ve iki farkli 1s1l islem
dongiisii kullanilarak kalin filmler iiretilmistir. Uretilen filmlerin mikroyapisal analizleri
yapilmis, yilizey yapilar1 ve farkli alanlar altinda elektriksel 6zellikleri incelenmistir.
Analiz sonucglarindan yola ¢ikarak kullanilan altlik ve uygulanan yontemlerin MgB,
kalin filmlerin siiperiletkenlik kalitesi tizerine etkileri arastirilmistir.

Calisma sonucunda, hazirlanma kosullarindan kaynaklanan bazi olumsuzluklarin
filmlerin stiperiletkenlik kalitelerini 6nemli oranda etkiledigi goriilmiistiir. Buna ragmen
filmlerin hepsinde yiiksek veya diisiik derecede siiperiletkenlige rastlanmugtir. Ug farkli
altlik arasindan en iyi sonuglar Al,O; altlikta, daha sonra sirastyla MgO ve SrTiO;
altliklarda ortaya ¢ikmustir. Altliklarin kristal yapisi ve termal genlesme katsayilar1 goz
Oniine alindiginda MgB,’ nin kristal yapisina en yakin olan althgin da Al,Os oldugu
goriilmektedir. Dolayist ile bu agidan bakildiginda sonuglarin beklentilere uygun oldugu
sOylenebilir. Uygulanan iki farkli 1s1l islem prosediiriinden, 925 °C’ de yapilan 1s1l
islemlerin, diisiik 1s1l islemli yonteme gére daha basarili oldugu bulunmustur. Ozellikle
kismi erimenin ortaya ¢ikti§1 durumlarda, Mg’ un buharlagarak yapidan uzaklasmasina
izin verilmedigi takdirde (1s1l islem tiiplerine fazladan konulan MgB, tozu yardimu ile
bu durum saglanabilmektedir) kisa siireli de olsa yliksek sicakliga ¢ikilmasi taneciklerin

daha iyi kaynagmasina ve baglanmasina imkan vermektedir.

6.1. XRD Sonuclar

Oncelikle belirtilmeli ki kullanilan tek kristal altliklar ile film tabakas1 arasinda
asirt bir kimyasal reaksiyon gerceklesmemis, bunun yerine istenen veya beklenen
olgiilerde filmlerin altliklara tutunabilecegi derecede bir reaksiyon olmustur. Ozellikle
925 °C 181l islemli Al,O; altlikli filmlerde yiiksek oranda reaksiyon olmasi beklenirken,
(AI” iyonlarinm bu tip yapilar igerisindeki asir aktifligi ve mobilitesinden dolay)
makul diizeyde kalmasi ¢ok onemli bir bulgu olarak goriilmektedir. Bu durumun
sebepleri arasinda kristal yapilarin tam olarak cakigmasi ve kristal parametrelerinin
uyum igerisinde olmasi en dnemli faktorler olarak goriilmektedir.

Kullanilan diger altliklarin da Al,O3’ a benzer sekilde davranmasi yine 6nemli

bir bulgu olarak goriilmektedir. Ancak SrTiO; ve MgO altliklarin hem termal genlesme
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katsayilarinin hem de kristal yap1 ve parametrelerinin MgB,’ den ¢ok farkli olmalari,
151l iglemler sirasinda film tabakasi igerisinde 2 boyutta gerilmelere neden olmus, bu
durum da kendini ¢atlak ve kiriklarin daha sik olusumu seklinde gostermistir. Yapilan
X-1sm1 analizleri gostermektedir ki 610 °C’ den sonra buharlasmaya ve yapidan
uzaklagsmaya baglayan Mg’un varligima ragmen, filmlerde 1sil islemler sonucunda
onemli sayilabilecek oranda Mg kaybi olmamistir. Ciinkii yapilarda Mg eksikliginin
gostergesi olan MgBs veya MgB), tiiriinde fazlara rastlanmamistir. Bu durum 1s1l
islemlerin kapali kap, Mo tiipler ve Ar atmosferinde yapilmasindan kaynaklanmaktadir.
Ayrica Ar gazi ile yapilan piiskiirtme islemleri esnasinda filmlerin dis atmosferden

etkilenmedigi de goriilmiistiir. Ciinkii yapida oksitli bir bilesige rastlanmamaistir.

6.2. SEM Sonuclari

SEM resimlerinde, farkli altliklar {izerinde tretilen filmlerde farkli oranlarda da
olsa catlak, gozenek ve Obekler gibi siiperiletkenlik 6zelliklerini direkt olarak ciddi
sekilde etkileyebilen yapilara rastlanmistir. Catlak ve gdzeneklerin olusumu, kaplama
malzemesi ve altliklar arasindaki kristal yap1 farkliliklarina ve 1s1l islemler sirasinda
filmin derinliklerinden buharlasmaya ¢alisan Mg’ un varligina baglanmistir.
Obeklenmeler ise piiskiirtme islemleri sirasinda tabancanm agzinda biriken tozlarin
zaman zaman tabancadan koparak altlik lizerine yapismasina baglanmaktadir. Filmlerin
puskiirtme islemlerini takiben yiizeylerine basing uygulanmasi yoluyla bu tiir
yapilasmanin bir dereceye kadar engellenebilecegi diisiiniilmektedir.

Bununla birlikte ¢atlaklardan uzak olan i¢ bolgelerde taneciklerin oldukga siki
bir sekilde birbirine kaynastig1 iyi kristalize olmus bolgelerin bulundugu goriilmiistiir.
Ozellikle yiiksek 1s1] iglemli prosediirde bu kaynasma daha iyi fark edilmektedir. Bu
acidan bakildiginda 925 °C’ de yapilacak 1s1l islemlerin istenen formda kristal yapinin

olusumu i¢in yeterli oldugu sdylenebilir.

6.3. (R-T) ve (MR-T) Ol¢iim Sonuclar

R-T ve MR-T 6l¢iimlerinden filmlerin gegis sicakliklarina ve gegis araliklarina
karar verilmis ve manyetik alanin bu degerler iizerindeki etkisi incelenmistir. Sonucta
XRD desenlerinde ve SEM resimlerinde ortaya c¢ikan olumsuzluklarin filmlerin

stiperiletkenlik gecis sicakliklari, 7. ve T, degerlerini O6nemli Ol¢liide diistirdligi
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goriilmiistiir. Yine filmlerin morfolojik yapilar ile ¢ok yakindan ilgili bir parametre
olan manyetik alana kars1 hassasiyet géz oniine alindiginda bu oranin son derece yiiksek
oldugu hatta bazi altliklarda 1 T’ lik manyetik alan degerinin bile siiperiletkenligi
tamamen ortadan kaldirdigi gozlenmistir. Gegis araliklari, 47" nin ise yine ylksek
degerlerde olmasi 6rnegin SrTiO; altlikl yiiksek 1s1l islemli filmde 24.2 K mertebesine
varmasi, tanecikler arasinda olustugu varsayilan ve siiperiletken olmayan fazlarin ve
filmlerin i¢ kisimlarindaki catlaklarla birlikte olusan slingerimsi yapinin, elektriksel
Ozellikler tizerindeki ¢ok acik bir etkisi olarak degerlendirilmektedir. Bu tip
olumsuzluklardan kurtulabilmek i¢in kurutma ve 1s1l islemlerin yiiksek basing altinda

yapilmasi gerektigi diistiniilmektedir.

6.4. I-V Olciim Sonuclar1

I-V ol¢giimlerinden siiperiletken malzemelerin kritik akim degerleri hesaplanmis
ve manyetik alanin bu degerler {lizerindeki etkisi incelenmistir. Elde edilen sonuglar
diger oOl¢lim sonuglart dogrultusunda, literatiirde MgB,’ nin farkli yontemlerle
hazirlanan kalin filmleri i¢in bulunan degerlerden biraz daha diisiik ¢ikmistir. Bunun
sebebi ise dogrudan mikro yapida gozlenen olumsuzluklara baglanmistir.

Fakat ¢alismanin sonuglar1 kendi igerisinde karsilastirilacak olursa Ty, J. ve AT
degerlerinin birbiriyle ayn1 siralamada olustugu ve daha once deginildigi gibi her iki
Olciimde de Al,Os altligin daha iyi sonuglar iirettigi goriilmektedir. Bu durum ise
althigin kristal yapisinin, kaplama malzemesi ile uyumlu olmasinin gerekliligini en agik
bicimde ortaya koymaktadir. Ayrica bu {i¢ kritik degerin altliklarda ayni1 siralamada
olusmasi siiperiletkenlikte bagimsiz parametreler gibi goriilen degerlerin aslinda birbiri

ile yakin iliski i¢inde oldugunun bir bagka gostergesi olarak kabul edilmektedir.
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