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OZET

Bu yiiksek lisans tezi kapsamindaki ¢aligmalar {i¢ asamadan olugmaktadir. Birinci asamada
Fe-kalkojenit siiperiletkenler sinifina ait 11-fazinin bir {iyesi olan FeSeosTeo s baz sisteminde
Fe konumlarina %3’ e kadar ¢ok duvarli karbon nanotiip ikamesi yapilarak self-flux yontemi
ile tek kristal formda test drnekleri tiretilip yapisal, mikroyapisal, elektriksel, manyetik ve
mekanik 6zellikleri incelenmistir. Bu baglamda, st kritik alan, Hcz, koherens uzunluk, &,
aktivasyon enerjisi, U(H,T), kritik akim yogunlugu, J.-™9, civileme kuvveti, Fp,
hesaplamalar1 yapilarak en iyi siiperiletkenlik parametrelerine sahip sitokiyometrinin Fe-
x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) oldugu tespit edilmistir. Bu sonuca gore, ikinci asamada
kullanilmak tizere Fe1x(MWCNT)xTeo5Seo5 (x=0,03) sitokiyometrisine sahip biiyiik dlgekte
iiretim gerceklestirilmistir. ikinci asamada, Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos(x=0,03) siiperiletken
kor malzemesi olarak kullanilmig ve Fe ile Ag kiliflarda powder in tube yontemi ile kare
kor’ lu tel ve sonrasinda serit iiretimi denemeleri gerceklestirilerek en i1y1 serit {iretim
kosullart (1s1l islem araliklari, Fe/Ag kiliflarin duvar kalinliklar1 ve doluluk orani)
belirlenmistir. Son asamada ise, racetract bobin protopi hazirlamak {izere 28.3 m
uzunlugunda  Feix(MWCNT)xTeosSeos  (x=0,03)  siiperiletken  serit  iiretimi
gerceklestirilerek, mikroyapisal incelemeler ile homojen bir iiretim olup olmadig: kontrol
edilmis ve racetract bobin iiretimine gecilmistir. Ugiincii ve son asamada ise; Hazirlanan
teflon kalip lizerine compton tape ve teflon bant ile gerekli elektriksel izolasyonlar1 yapilan
Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken serit 20 doniim (sarim) yapilarak racetract
bobin formuna getilmis ve elektriksel performans testleri gergeklestirilmistir.

Anahtar Kelimeler : Fe-tabanli siiperiletkenler, ¢cok duvarli karbon nanotiip, powder in tube
metodu, racetrack bobin
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SYSTEM TO IMPROVE SUPERCONDUCTIVITY PROPERTIES AND
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ABSTRACT

The studies within the scope of this master's thesis consist of three stages. In the first stage,
in the FeSeosTeos base system, which is a member of the 11-phase belonging to the class of
Fe-chalcogenide superconductors, up to 3% multi-walled carbon nanotubes are substituted
for Fe positions and produced in single crystal form by self-flux method and structural,
microstructural, electrical, magnetic and mechanical properties were investigated. In this
context, superconductivity parameters were determined by calculating the upper critical
area, Hc2, coherence length, &, activation energy, U(H,T), critical current density, Jc™9,
pinning force, Fp and the best superconductor was determined to be Fes
x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03). According to this result, large scale production was then
carried out with Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) stoichiometry in the second step. In the
second stage, the best strip production conditions (such as heat treatment intervals, wall
thickness of Fe/Ag sheaths and filling ratio) were determined by performing tests for the
production of square core wire and then strip by using Fe and Ag sheaths and powder in tube
method. In the last stage, Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) superconducting strip was
fabricated by producing 28,3 m long Fe/Ag/strip to prepare racetract coil prototype, and
homogeneity was checked by microstructural examinations and then racetract coil
production started Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) superconducting strip, on which the
necessary electrical and thermal insulation was made with compton tape and teflon tape on
the prepared teflon mold, was formed into a racetract coil form by making 20 acres (winding)
and electrical performance tests were carried out.

Key Words : Fe-based superconductors, multi wall carbon Nanotubes, Powder in tube
method, Racetrack coil
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GIRIS

Hollandali fizik¢i Heike Kamerling Onnes’ in 1911 yilinda metalik civa’ nin 4,2 K’ de
stiperiletken duruma gegctigini kesfetmesiyle bilim insanlar1 ¢alismalarimi bu alanda
yogunlastirmiglardir [1]. Sekil 1.1° de detayli bir sekilde verilen siiperiletkenlik tarihi
incelendiginde bu kesfi takiben elementel bazdaki kesiflerin bir siire devam goriilmektedir.
Bunlar igerisinde 6nemli kabul edilenleri, 1913 yilinda 7,2 K’ de Pb (Kursun) ve 1930
yilinda 9,2 K’ de Nb (Niobyum) elementinin siiperiletken 6zellik sergilediklerinin kesfidir
[2, 3]. Ancak, bu arada 6zellikle ikili metalik alasimlarda da galismalarin oldugu ve NbaSn,
NbsGa, NbsGe ve Al5 bilesikleri gibi ikili alagimlarin siiperiletkenlik gosterdikleri
bulunmugtur. 1986 yilina kadar devam eden bu siire¢ “Niobyum ¢ag1” olarak
isimlendirilmistir ve 6zellikle 23 K’ de siiperiletken faza gecen NbTi ve NbsSn bilesikleri
kullanilarak sirastyla 10T ve 22T manyetik alan liretmebilen siipermagnetler yapilmistir. Bu
baglamda elementel ve metal alasim stiperiletkenler “diisiik sicaklik siiperiletkenler, (LTS)”

olarak isimlendirilmislerdir.

Stiperiletkenlik konusundaki kesiflerin en Onemlileri 1986 yilinda yiiksek sicaklik
stiperiletkenleri (HTS) olarak ifade ettigimiz bakiroksitli (cuprate) sistemlerin siiperiletken
ozellik gostermeleri ile yogunlagmistir. HTS sistemlerinde kesiflerin ilki Bednorz ve Miiller’
in LaBaCuO seramik malzemesinde ~30 K’de siiperiletken faza gecisi elde etmelesidir [4].
Bu kesif bilim insanlarinin seramik malzemelerde siiperiletkenligi arastirmaya
baslamalarina sebep olmus ve cok kisa siire icerisinde birbiri ardina farkli seramik
sistemlerde ve farkli fazlarda yeni siiperiletken malzemeler kesfedilerek literatiire 6nemli
kazanimlar saglanmistir. 1987 yilinda ~92 K’ de siiperiletken 6zellik gosteren YBa2Cus
(YBCO) seramik sisteminde, 1988 yilinda 20 K, 90 K ve 110 K’ de siiperiletken faza gegis
sergileyen ve ii¢ farkli faza sahip Bi2Sr.Can-1CunOx (BSCCO) sistemi, 5 fakli faza sahip 125
K’e kadar siiperletkenlik gosterebilen TIBa2Can-1CunO2n+3 sistemi kesfedilmistir. Bunlarla
birlikte, 1993 yilinda da ti¢ farkli faza sahip olan ve 134 K de siiperiletkenlik 6zellik gdsteren
Hg-tabanl sistemi kesfedilmistir. Yine ayni yil icerisinde bu malzemelerin yliksek basing
altinda 164 K civarinda siiperiletken 6zellik gosterdigi bulunmustur [5-8]. Arastirmacilar
uzun siire seramik malzemeler iizerinde her zaman daha yiiksek siiperiletkenlik gecis
sicakligina sahip hatta oda sicakliginda stiperiletkenlik sergileyen malzemeye ulagmak iizere

caligmalarini siirdiirmiislerdir ve giiniimiizde de ¢alismalar devam etmektedir.
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Sekil 1.1. Siiperiletkenligin tarihsel gelisimi [18]

2001 yilinda intermetalik bir alasim olan MgB2 malzemesinin ~39 K’ de siiperiletken
duruma gecisi aragtirmacilarin tekrar metalik sistemler {izerine yonelmesine neden olmustur
[9]. Ancak sadece malzeme iizerine calismak degil ayn1 zamanda mevcut malzemelerin
uygulamaya yonelik potansiyellerini arastirma siirecine de girilmistir. Bu baglamda,
malzemelerin bulk {iretimlerinin disinda tel, serit, ince film gibi farkli formlar1 iiretilmis ve
ozellikle BSCCO, YBCO ve MgB: siiperiletken tel/serit iiretimi ile uygulamaya yonelik

potansiyelin yiiksek oldugu ortaya konmustur.

Ancak, bu kesifler igerisinde arastirmacilar1 en fazla sartan ise manyetik tabanl Fe-bazli
siiperiletkenlerin bulunmasidir. Japon bilim insan1 H. Hosono’ nun Fe-bazli sistemlerde
stiperiletken faza gecisi bulmasi manyetizma ile siiperiletkenlik 6zelliginin bir arada
bulunabilecegi olgusunu tamamen ortadan kaldirmistir. Bu siire¢ ilk olarak 2006 yilinda
LaOFeP malzemesinin 4 K siiperiletken 6zellik sergilemesinin kesfi ile baslamistir. 2008
yilinda La[Oi1xFx]FeAs malzemesinde 26 K’ de ve daha sonra da La yerine farkh
katkilamalar yapilarak ~53 K’ de siiperiletkenlik gegisine ulagilmigtir [10-13]. Yapilan
giincel ¢aligmalar, Fe-bazli siipeiletken sistemlerin 4 farkl faza sahip oldugunu gostermistir.
ZrCuSiAs-tipi LnFeAsO (Ln; nadir toprak elementleri) [10,12], ThCr2Sio-tipi AeFe As,
(Ae; toprak alkali elementler) [14] ve FexAs-tipi AFeAs (A; Li veya Na) [15,16] sistemler

sirastyla 1111, 122 ve 111-fazlar1 olarak bilinen Fe-pniktojen sinifinda yer alan fazlar



seklinde tanimlanmistir. Anti PbO-tipi FeSe sistemi ise 11-fazi olup Fe-kalkojen sinifinda
yer almaktadir [17]. Kimyasal formiillerinden anlagilacag: iizere Fe-pniktojen sinifinda yer
alan fazlar daha kompleks kristal yapiya sahip olup toksik bir element olan As elementini
icermektedir. Fe-kalkojen sinifindaki Fe(Se, Te) sistemi ise mevcut fazlar igerisinde en basit
kristal yapiya sahip ve toksik olmayan Se elementini igermektedir ve arastirmacilar

tarafindan Fe-bazli siiperiletkenlerin dogasin1 anlamak i¢in en uygun sistem olarak bilinir.

Fe-bazli siiperiletkenlerde ulasilan en yiiksek siiperiltkenlik ge¢is sicakligr ~56 K olup bu
deger HTS sistemlere kiyasla oldukca diisiiktiir. Ancak bu malzemelerin siiperiletkenlik
gecis sicakligl kadar ozellikle uygulamaya yonelik ¢aligmalarinda 6nem tasiyan st kritik
alan, Hcz, ve kritik akim yogunlugu, Je, gibi siiperiletkenlik parametreleri HTS sistemler ve
MgB: siiperiletkeni ile kiyaslanabilir boyutta oldugu bulunmustur. Bu da bu malzemelerin
gelecekte Ozellikle ileri teknoloji uygulamalari acisindan potansiyeli olan siiperiletkenler
arasinda oldugunu gostermektedir. Son yillarda da bu malzemeler ile uygulamaya yonelik

caligmalarin umut verici bir sekilde devam ettigi goriilmektedir.

Genel olarak tiim siiperiletken malzemelerin teknolojideki yogun kullanimini kisitlayan en
onemli konu kuskusuz ciddi bir sogutma teknolojisinin gerekliligidir. Bu durum isletme
maliyetini onemli dl¢lide artirmaktadir. Ancak ilerleyen teknoloji ile birlikte bu problemin
asilabilecegi Ongoriilmekte ve gelecekte aktif kullanimlariyla birlikte siiperiletken
malzemelerin sundugu avantajlardan daha ¢ok faydalanilacag: diisiiniilmektedir. Neticede
stiperiletken sistemler Resim 1.1’ de goriildiigii gibi biiyiik bilgi teknolojilerinden uzay

teknolojilerine kadar ¢ok genis bir ¢ercevede uygulama potansiyeline sahiptirler.

Glinlimiiz siiperiletken sistemlerin kullanim alanlarindan biri de biyomedikal cihaz
teknolojileridir. Bunlarin igerisinde en dnemlileri, Niikkleer Manyetik Rezonans (NMR) ve
Manyetik Rezonans Goriintiileme (MRI) cihazlaridir. Her iki sistemde de cihazin en 6nemli
eleman1 magnet kismi1 olup, siiperiletken magnetler kullanilarak yiiksek ve homojen alan
iretimi saglanmaktadir. Tibbi tanm1 ve teshis amagh kullanilan bir diger siiperiletken sistem
ise SQUID tabanli sistemler olup, manyetoensefalografi (MEG) ve manyetokardiyografi
(MKGQG) cihazlarinda kullanilmaktadirlar. Siiperiletkenlerin sadece biyomedikal cihaz
teknolojilerinde degil ayni1 zamanda savunma sanayinde de kullanim potansiyeli mevcuttur.
Malzeme {izerine diisen 1sinimlar1 soguran ve boylece ¢ok diisiik sicaklik degisimlerini

algilama kabiliyetine sahip siiperiletken bolometrelerin savunma sanayisinde kullanimi



yariiletken bolometrelere gore avantaj saglamaktadir. Bunlarin disinda siiperiletkenlerin en
cok bilinen uygulama alant manyetik kaldirmali trenlerdir (MAGLEV). Siiperiletkenlerin
“meissner etkisi” ozelliginden dolayr uygun kosullar altinda miknatis rolii iistlenmesi
MAGLEV uygulamalarinin 6niinii agmistir. MAGLEV tren teknolojileri iizerine basta

Japonya olmak iizere Amerika ve Avrupa’ da 6nemli Ar-Ge ¢alismalar1 devam etmektedir.
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Resim 1.1. Siiperiletkenlerin teknolojik uygulama alanlarinin sematik gésterimi [19]



SUPERILETKENLIKTE TEORIK YAKLASIMLAR

Bilim insanlar1 sadece en yiiksek siiperiletkenlik gegis sicakligina ulasmak i¢in degil aym
zamanda siiperiletken sistemlerin dogasini anlamak ve siiperiletkenlik olgusunu tam olarak
aciklayabilmek i¢in de caba gdstermektedirler. Bu durum bir¢ok teorinin de ortaya
¢ikmasina sebep olmustur. Bunlardan biri de “London Teorisi” olarak bilinen 1935 yilinda
London kardesler tarafindan ortaya konan ilk toeorik yaklagimdir [20]. Siiperiletkenlerin
temel elektromanyetik 6zelliklerine 151k tutmus ve siiperiletkenlik kuraminin 6nemli bir

parametresi olan “London sizma derinligi, A bu teori ile agiklanmistir.

Stiperiletkenlik olgusunun agiklanmasina katkida bulunan bir diger 6nemli teori de
“Ginzburg-Landau Teorisi”” dir [21]. Bu teori London teorisinin genisletilmis hali olup
stiperiletkenlerin manyetik 6zelliklerinin tanimlanmasi agisindan 6nem tagimaktadir. Sizma
parametrenin orani olan k parametresini tliretmislerdir. Bu parametre 1. ve II. Tip

siiperiletkenlerin belirlenmesinde 6nemli rol oynamaktadir.

Stiperiletken sistemlerin teknolojik uygulanabilirligi acgisindan O6nemli bir teori de
“Josephson etkisi” olarak bilinmektedir [22]. 1962 yilinda literatiire kazandirilan ve 1973
yilinda Brian D. Josephson’ nun Nobel 6diilii almasini saglayan bu teori birkag nanometre
kalinliginda ince yalitkan bir tabaka ile ayrilmis iki siiperiletken arasindan Cooper ¢iftlerinin
tiinellemesiyle bir tiinelleme akiminin olusabilecegi esasina dayanmaktadir. Ancak,
stiperiletkenlik olgusunu agiklayan ilk mikroskobik teori BCS teorisi olup John Bardeen,

Leon N. Cooper ve J. Robert Schrieffer’ a 1972 yilinda Nobel 6diiliinii kazandirmistir. [23].

Siiperiletkenlik Olgusu ve BCS Mekanizmasi

BCS teorisi 1957 yilinda J. Bardeen, L. Cooper ve R. Schrieffer tarafindan ortaya konan ve
stiperiletkenlik olgusunu agiklayan ilk mikroskobik teori olma 6zelligini tasimaktadir.
Mutlak sifir sicakliginda kristal 6rgii icerisine bir elektronun girmesi kristal 6rgii i¢erisindeki
mevcut pozitif yiiklii cekirdeklerin arasinda bir etkilesime ve pozitif yiikk yogunlagmasina
neden olur. Kristal orgii igerisine giren ikinci elektron ile birinci elektron arasinda bir
coulomb etkilesmesi ve bununla birlikte elektron ile kristal 6rgili arasinda da bir etkilesme
meydana gelir. Elektron ile kristal orgii etkilesmesi iki elektron arasindaki coulomb
etkilesmesinden daha giiclii olup coulomb etkilesmesi perdelenerek iki elektronun bir bag

olusturmasi ve birlikte hareketlerine devam etmesi durumu ortaya ¢ikar. Elektronlarin bu



bagli durumu “Cooper ¢ifti” olarak isimlendirilir. Burada bahsettigimiz elektron-6rgii-

elektron etkilesmesi Sekil 2.1a” da sematik olarak gosterilmektedir [24, 25].
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Sekil 2.1. Cooper ¢ifti olusumu sematik gosterimi a) Elektron-Orgii-Elektron etkilesmesi
b) fonon araciligi ile elektron-elektron etkilesmesi [24,25]

Kristal orgii ile elektronun etkilesimi sonucu kristal 6rgii deformasyonu meydana gelmesi,
orgl igerisine giren ikincil elektronun bu 6rgili deformasyonundan etkilenerek daha kararl
bir duruma yani daha diisiik enerjili duruma ge¢mesi s6z konusudur. Sonugta bir elektron
ciftlenimi meydana gelmekte ve siiperiletkenlik olusmaktadir. Bununla birlikte, fonon
aracilifiyla iki elektronun bir ¢ift olusturmasi olay1 Sekil 2.1b” de gosterilmektedir. Buna
gore, Cooper ¢ifti, ~100 nm araliginda elektronlarin ¢iftlenimi seklinde ortaya ¢ikmakta ve
bu elektron ¢ifti bozon karakterini alarak temel durumda yogunlagsmaktadir. Aslinda bu BCS
teorisinin temelini olusturan c¢ift olusumudur. Normalde itici olmasi beklenen elektronlar
arasinda olusan ¢ekim, onlar diisiik sicakliklarda cift olarak tutmaya yetecek kadar meV

diizeyinde bir ¢ift baglama enerjisi tiretmektedir [25].

Meissner Etkisi



Stiperiletken malzemelerin en 6nemli 6zelliklerinden bir tanesi Meissner ve Ochsenfeld
tarafindan ortaya konan Meissner etkisi olup, siiperiletken malzemelerde uygulanan
manyetik alanin digarlanmasi olay1 olarak ifade edilmektedir [26]. Bu durum Sekil 2.2 de
sematik olarak gosterilmektedir. Buna gore, siliperiletken malzemeye T>Tc¢’ de manyetik
alan uygulandiktan sonra kritik sicakligin altinda bir sicakliga sogutuldugunda manyetik
alan siiperiletken malzeme igerisinden disarlanmaktadir. Bununla birlikte, manyetik alan
siiperiletken malzemeye A sizma derinligi boyutunda bir yiizey tabakasi boyunca sizma
Ozelligine sahiptir. Buna karsin siiperiletken malzeme T<T¢ olacak bir sicakliga
sogutuldugunda igerdeki manyetik alani1 yok etmek igin yiizeydeki manyetizasyona (M)
neden olan bir dc akim meydana getirir. Bu da siiperiletken malzeme igerisinde manyetik

alanin sifirlanmasina neden olur.

Sekil 2.2. Siiperiletken bir malzemede Meissner etkisi [26]

Uygulanan manyetik alan

Uygulanan manyetik alan

T>T

C

Bu olay1 teorik olarak a¢iklamak gerekirse,

B =uy(H+M)=0 2.1)

M=—-H (2.2)

seklindedir. Siiperiletken durumundaki malzemeye uygulanan manyetik alan kaldirildiginda
malzeme normal duruma doner. Burada 6nemli bir olay siiperiletken malzeme ile miikemmel
iletken dedigimiz malzemelerin birbiri ile karistirilmamasi gerekliligidir. Siiperiletken ve
mitkemmel iletken arasindaki farklilik Sekil 2.3 te gosterilmektedir. Kritik sicakligin
altindaki bir sicakliga sogutulan bir siiperiletken malzemede manyetik alan kaldirildiktan

sonra bir miktar akinin tuzaklandig1 goriilmektedir [25].

I. ve I1. Tip siiperiletkenler



Stiperiletken malzemeleri manyetik alana kars1 verdikleri tepki gbz dniine alinarak I. Tip ve
II. Tip siiperiletkenler olmak {izere iki ayr1 smifta incelemek miimkiindiir. Bu
siniflandirmaya ait en iyi aciklama Ginburg Landau teorisi ile yapilmistir. Teori, sizma
derinligi A, ve koherens uzunluk, &, olmak tizere iki 6nemli siiperiletkenlik parametresini
tiretmistir. Bu iki parametrenin orani k olarak tanimlanan Ginzburg-Landau parametresidir

[27].

®-@®

T>Tc ve uygulanan bir Uygulanan bir manyetik Sogutuldu ve T<Tc Soguk T<Tc, uygulanan
manyetik alan yok alan yok fakat sogutuldu olduktan sonra bir manyetik alan kaldirildi.
ve T<Tc manyetik alan

uygulanmaya baslad:

||j

T>Tc ve bir manyetik Uygulanan bir manyetik T<Tc kadar soguk iken,
alan uygulamyor. alan var ve sogutuldu, uygulanan manyetik alan
T<Te kaldirildi.

Sekil 2.3. a) Siiperiletken malzeme, b) Miikemmel iletken [26]

i’ min degeri siiperiletkenlerin simflandiriimasi agisindan énemli olup k > 1//2 ise II. Tip

siiperiletken k < 1/+/2 ise I. Tip siiperiletken olarak ifade edilmektedir [28]. Teorik agidan
boyle bir smiflandirilma yapilirken aslinda siiperiletken malzemelerin iki ayri grupta
degerlendirilmeleri manyetik alana kars1 verdikleri tepkinin bir sonucudur. Sekil 2.4a’ da
gosterildigi gibi I. Tip siiperiletkenler Hc kritik manyetik alan degerine kadar uygulanan dis
manyetik alan1 tamamen digarlayarak miikemmel diyamanyetizma O6zelliklerini korurlar.
Kritik manyetik alan, He’nin tizerindeki alan degerlerinde ise normal duruma gegerler [28].
Sekil 2.4b’ de verildigi gibi II. Tip siiperiletkenler ise alt ve st kritik alan olmak tizere iki
ayr kritik manyetik alan degerine sahiptirler. Alt kritik manyetik alan, Hc1, degerine kadar
uygulanan dis manyetik alan1 tamamen diglayarak miikemmel diyamanyetizma 6zelliklerini

korurken bu degerin ilizerindeki manyetik alan degerlerine cikildiginda, manyetik alan



malzeme igerisine niifuz etmeye baslar. Bu durum tist kritik manyetik alan, Hco, degerine
kadar devam eder ve “karigik durum” olarak tanimlanir. Bu, manyetik alanin vorteks denilen
diizglin orgii seklindeki mikroskobik filamentler halinde siiperiletken malzeme igerisinde
niifuz etmesi olayidir, Sekil 2.4c. Her bir vorteks igerisinde manyetik alanin bulundugu
stiperiletken ile ¢cevrilmis normal kor’ lar olarak diisiiniilebilir. Uygulanan manyetik alan iist
kritik manyetik alan degerine ulastiginda artik vortekslerin yogunlugu artarak tiim

malzemeyi kaplamis ve tamamen normal duruma gegilmis olur.

AH (a) AH (b)
H 2 Normal Durum
Normal Durum Karisik Durum
Hc Hc]
Meissner Durumu Meissner Durumn
» T >
I. I.

(C) A AT 11 A A A W \
stiperiletken | i(n h I
Manyetik aki L{anyetik aki

Sekil 2.4. a) 1. Tip ve b) II. Tip siiperiletkenlerin He1 ve Hcz alanlarina baghiliklari,
¢) uygulanan alanin Her alt kritik alan degerine kadar siiperiletken malzeme
icerisinden tamamen digsarlanmasi ve Hci’ den biiylik alanlarda vorteks’ ler
olusturarak malzeme igerisine niifuz etme durumu [26]

Elementel siiperiletkenler ile saf metal alagimlarin bir kismi 1. Tip siiperiletkenlik
gosterirken HTS siiperiletkenler, MgB2, Fe-bazli siiperiletken sistemler I1. tip siiperiletkenler
smifinda yer almaktadirlar. Ust kritik manyetik alan degrinin yiiksek olmasi II. Tip
stiperiletkenler agisindan 6nemli olup avantaj saglamaktadir. SOyle ki, Hcz degeri ne kadar
yiksek ise siiperiletken malzeme yiliksek manyetik alan altinda yiliksek akim tagima

kapasitesine sahip demektir.

Siiperiletken Sistemler
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Stiperiletkenlik mekanizmasi ilk olarak elementel siiperiletkenlerde kesfedilmis bunu ikili
metal bilesik ve alagimlar takip etmis ve son olarak yiiksek sicaklik siiperiletken sistemlerin
kesfi izlemistir. Tiim gruplarda yer alan sistemler ile nemli parametreleri Cizelge 2.1’ de
Ozetlenmekte ve ayni zamanda tiim sistemlerin kristal yapilart Sekil 2.5 (a-1)’ de
verilmektedir. Elementel siiperiletkenler genellikle 10 K’in altinda siiperiletkenlik gegis

sicakligina ve diisiik kritik manyetik alan degerine sahiptirler.

Cizelge 2.1. Siiperiletken sistemler ve karakteristik parametreleri (T¢, A(0),Ec(0) ve Hez(T))
[24,25,29-31].

Element To(K) AM0) (A) £+(0) (A) Hea(T)
= 5 |Al 1,10 500 16000 0,01
EE |Pb 7,20 390 830 0,08
EE [sn 3,70 510 2300 0,03
<2 |In 3,40 640 4400 0,03
S8 [T 2,40 920 - 0,02
2% [cd 0,56 1300 7600 0,003
c 52 [VsGe 6,0 650
[«b]
232 [VsGa 14,2-14,6 650 40 23
€5 2 Vs 171 700 40 23
= 2 5 [NbsSn 18,3 800 40 24
- 5 = | NbsGe 23,2 800 30 38
Bilesik ToK) | Ab(0) A)  Ae(0) (A) fgb)(o) fj{f) Heeo(T) Heai(T)
Lay,83Sr0,17CUO4 38 1000 20-50 | 20-30 [ 3 60
5 | YbaxCusOr 93 1500 8 16 | 3 | 110 | 240
S  |BizSrCuOex 13 3100 8 35 | 15 [ 16-27 | 43
% |BizSr,CaCu;0pux 94 | 2000-3000 | 150-1500 | 20 | 1 | >60 | >250
T |BizSr2CarCusOu0x 107 1500 >10 29 [ 1 | 40 | >25
S |T1,BaCusOsix 82 800 20 30 [ 20| 21 300
S |ThBaCaCu,Osu 97 2000 >250 30 | 7 27 120
= | T1,Ba;CasCusOuoix 125 2000 >200 30 | 5 28 200
= |HgBa;CuOux 95 | 1200-2000 | 2-4,5 20 |12 | 72 125
=  |HgBa;CaCu;0s 127 2050 8 17 | 4 | 113 | 450
Z  |HgBa;Ca,CusOsix 135 | 1300-2000 7 15 [11,9]| 108
€ | HgBa;CasCuaO1on 125 1600 70 [ 13-18 100 | >200
f, Sm1,85Ceo,15CuO4.y 11,5 80 1,5
= Nd: 84Ce0,16CUO4. 25 720-1000 70-80 | 2-3 | 44717 | >100
~ ES,S:;)RZC“ZON (R=Gd, | 3040 03-05 | 60-75 | 10 | >4

Bundan dolay1 da teknolojik uygulamalar acisindan uygun adaylar degildirler. ikili metal
bilesik ve alagimlar grubunda yer alan ve en iyi bilinen siiperiletken sistemler kuskusuz A15
bilesikleri ve MgB: sistemidir. Bunlarin II. Tip siiperiletkenler sinifinda yer almalari, ~40
K’ e kadar siiperiletkenlik gecis sicaklig1 sergilemeleri ve ~23 T’ ya kadar kritik manyetik
alan degerine sahip olmalar1 bu gruptaki siiperiletken sistemlerin teknolojik uygulamalar

acisindan daha uygun adaylar olduklarii ortaya koymaktadir [29,30].
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Ozellikle 2001 yilinda ~40 K’ de siiperiletken &zellik sergiledigi bulunan MgB, c- ekseni
boyunca siralanan Mg ve B tabakalarindan olusan basit bir kristal yapiya sahiptir. Ayrica,
HTS sistemler ile kiyaslandiginda diisiik anizotropi, biiylik koherens uzunluk ve tanecik
sinirlarinda saydamlik gostermesi gibi Ozelliklerininden dolayr MgB2’ 1 siiperiletken
kablo/mikroelektronik alanindaki teknolojik uygulamalar agisindan potansiyele sahip

oldugu agikga goriilmektedir [32].

Yiiksek sicaklik stiperiletkenler grubunun iiyeleri bir ya da daha fazla CuO; diizlemine sahip
olan sistemlerdir. Oksitli bilesikler olmalar1 sebebiyle yalitkan malzemeler olarak
diistinlilmelerine ragmen siiperiletken sistemler arasinda en yiiksek gecis sicakligina sahip
sistemlerdir. Sekil 2.5b” de goriilen ABX3 ideal perovskite yap1 olarak adlandirilan yapi
cuprate siiperiletken sistemlerin kristal yapilarinin temelini olusturur [33]. Bu yapinin en
belirgin 6zelligi yiiksek anizotropi gostermesi olup cuprate sistemlerin fiziksel 6zellikleri
izerinde biiyiik etki gosterir. Cuprate sistemler de kendi aralarinda sahip olduklart CuO2
diizlemlerinin sayis1 ve kimyasal formiilleri géz oniine alinarak 7 farkli smifa ve bunula
birlikte aym: simnif i¢inde farkli fazlara ayrilirlar [26]. Cuprate sistemlerin kimyasal
formiilleri, kisaltmalari, CuO2 diizlemlerinin sayis1 ve siiperiletkenlik gegis sicakliklar
Cizelge 2.2° de oOzetlenmektedir. Bu sistemlerde siiperiletkenlik CuO: diizlemlerinde
meydana gelir ve CuO: diizlemlerinin sayisi arttik¢a siiperiletkenlik gecis sicakliklarinin da
yiikseldigi goriilmektedir. Yine CuO diizlemlerini birbirinden ayiran Bi, O, Y, Ba, La, gibi
elementler CuO; diizlemlerine yiik taginmasinda gorev alirlar ve yiik rezervuart olarak

degerlendirilirler.

Ik kesfedilen cuprate sistem ~38 K kritik sicakliga sahip La2-«SrxCuOas genel kimyasal
formdilii ile ifade edilen LSCO sistemi olup kristal yapis1 Sekil 2.5¢” de goriilmektedir [25].
Bunu 92 K de siiperiletkenlik ge¢is sicakligi sergileyen YBa2CusOx genel kimyasal formiilii
ve YBCO kisaltmasi ile ifade edilen cuprate sistem takip etmektedir. Sekil 2.5d de kristal
yapist verilen YBCO sistemini diger cuprate sistemlerinden ayiran en onemli 6zellik Y
atomu ile ayrilan CuO; diizlemlerine ek olarak BaO diizlemleri ile bir boyutta CuO
zincirlerini de igeriyor olmalaridir. Ayn1 zamanda yap1 igerisindeki O sitokiyometrisi
stiperiletken fazin elde edilmesinde Onem tasimakta olup oksijen igerigi 6,4 iken

antiferromanyetik diizen baskilanarak stiperiletken faz olugsmaya baslar ve oksijen igerigi

6,95 degerine geldiginde maksimum siiperiletkenlik gecis sicakligina ulasilmis olur [25,34].
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Sekil 2.5. Siiperiletken sistemlere ait genel kristal yapilar a) MgB: [32], b) Perovskite yap1
[33], c) BSCCO [35], d) NCCO [25], e) Tl-bazli [37], f) YBCO [25,34],
g) Ruthenocuprate [40-44], h) Hg-bazli [38,39], i) LSCCO [25] siiperiletken
sistemlerinin kristal yapilar

Bir diger cuprate sistem Bi2Sr2Can-1CunOs+2n+y genel formiiliine sahip BSCCO sistemi olup
n=1,2,3 degerleri i¢in Bi-2201, Bi-2212 ve Bi-2223 olarak ifade edilen ti¢ farkl1 faza sahiptir.
Bu fazlar sirasiyla 25 K, 90 K ve 110 K siiperiletkenlik gegis sicakligina sahip olup Sekil
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2.5¢’ de goriildiigi gibi BSCCO sisteminin fazlar fakli sayida CuO2 diizlemine sahiptirler
[35,36].

Bi atomlarinin T1 atomlar1 ile ve Sr atomlarinin Ba atomlar ile yer degistirmesi sonucu
ortaya ¢ikan Tl-bazli cuprate sistem iki farkli seri ile 10 farkli faza sahiptir ve tiim fazlar
Sekil 2.5f” de goriilmektedir. Tl-bazli cuprate sistemin ilk serisi TIBa2Can.1CunO2n+3 (N=1-5)
genel formiili ile ikinci serisi ise, T1oBa,Can-1CunO2n+4 (n=1, 2, 3) genel formiilii ile ifade

edilmektedir [37].

Tl atomlarmin Hg atomlar1 ile yer degistirmesi sonucu yeni bir cuprate sistem ortaya
cikmustir. Sekil 2.5g” de goriildiigi gibi HgBa>CuO4 (Hg-1201), HgBa>CaCu20¢ (Hg-1212)
ve HgBa>Ca>Cuz0g (Hg-1223) genel formiilleri ile ifade edilen ti¢ farkli faza sahiptir. Hg-
1201, Hg-1212 ve Hg-1223 sistemleri sirasiyla 94 K, 128 K ve 134 K’ de siiperiletkenlik
gecis sicaklig sergilemektedirler. Bununla birlikte yiiksek basing altinda Hg-1223 fazinin
gecis sicakligl 164 K degerine ulasarak cuprate sistemler arasinda en yiiksek stiperiletkenlik

gecis sicakligina sahip sistem olma 6zelligindedir [38,39].

Nd2-xCexCuOa.y genel formiiliine sahip NCCO sistemi 24 K siiperiletkenlik gecis sicakligi
sergileyen bir diger HTS sistem olarak karsimiza ¢ikmaktadir. Sekil 2.5h’ de goriildiigii gibi
LSCO sistemi ile benzer bir kristal yapiya sahiptir [25].

1997 ile 1999 yillarnt arasinda kesfedilen HTS ailesinin siradis1t bir iiyesi Ru-bazlhi
sistemlerdir. Siradis1 olmasi manyetik kokenli element barindiran bir sistemde
stiperiletkenligin ortaya ¢ikmis olmasindandir. RuSr2(Gd,Sm,Eu)16Ceo 4Cu2010-5 (Ru-1222)
ve RuSrGdCuz0s (Ru-1212) genel formiilleri ile verilen iki farkli serisi mevcuttur ve
bunlarin genel kristal yapis1 Sekil 2.51” de goriilmektedir. ~40 K’ de siiperiletken faza

ge¢mektedir ve diger cuprate sistemler ile bazi ortak 6zelliklere sahiptir [40-44].

Fe-Tabanl Siiperiletken Sistemler
Fe-bazli siiperiletken sistemlerin kesfi bilim diinyasinda biiyiikk yanki uyandirmis ve

giiniimiizde de ¢aligmalar yogun bir sekilde devam etmektedir. Bu malzemeler ile ilk ¢calisma
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LaOFeP bilesiginin 4 K’ de siipeiletken oldugunun kesfi ile baglamis ve bunu izleyen siirecte
bir¢ok yeni Fe-bazli siiperiletken sistem ard arda bulunmustur. Elde edilen maksimum kritik
sicaklik ~55 K civarindadir [45-54]. Yapilan bu aragtirmalar sadece en yiiksek kritik
sicaklig1 ortaya koymamis ayn1 zamanda Fe-bazli siiperiletken sistemlerin 4 ana faza sahip
oldugunu da gostermistir. Bunlar; ZrCuSiAs-tipi LnFeAsO (Ln; nadir toprak elementleri)
ThCr2Sio-tipi AeFe2As, (Ae; toprak alkali elementler), FeoAs-tipi AFeAs (A; Li veya Na)
ve anti PbO-tipi Fe(Se, Te) olup sirasiyla 1111, 111, 122 ve 11-fazlar1 olarak tanimlanmustir.
Fe-bazli siiperiletken sistemler, Fe-kare orgiisiine sahiptirler ve bu siiperiletken sistemlerin
ana fazlarinda Fermi seviyesinin ilk olarak Fe’ in 3d orbitallerinden olustugu
diistiniilmektedir ve uzun menzilli bir spin diizenine sahip olmadiklar1 kabul edilmektedir
[55,56]. Sekil 2.6a’ da Fe-bazli sisteme ait temel kristal yap1 Sekil 2.6b’ deki cuprate

sistemlerin temel kristal yapisi ile kiyaslamali olarak verilmistir.

a) Fe-tabanh sistemler b) Cuprate sistemler 9 “)

) @ 9 P o-1-0-+-0

909,99 ):’Jx' ° o
T

o

N d A

Sekil 2.6. a) Fe-bazl1 sistemlere ve b) cuprate sistemlere ait temel kristal yap1 [57]

P
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Sekil 2.7’ de de Fe-bazli sistemler ile cuprate sistemlere ait faz diyagramlar1 goriilmektedir.
Faz diyagramlarina gore, Fe-tabanli siiperiletkenlerin ana bilesikleri diisiik sicakliklarda
antiferromanyetik bir diizenlenis sergilemekte ve zayif birer metal gibi davrandiklari goz
Oniline alinirsa, bu sekildeki antiferromanyetik mekanizma hareketli elektronlarin spin
yogunluk dalgast (SDW) diizenlenisine baglanir. Buradaki durumun aksine, cuprate
stiperiletken sistemlerde antiferromanyetizma lokal momentlerin yer degistirmesine

baglanmaktadir.
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Sekil 2.7. Fe-tabanli ve HTc sistemlere ait faz diyagrami [58,59]

Teknolojik uygulamalar agisindan HT. siiperiletken sistemler ailesinin {i¢ onemli iliyesi olan
MgB: siiperiletkeni, cuprate siiperiletken sistemler ile Fe-bazli siiperiletken sistemlere ait

temel Ozellikler Cizelge 2.2° de 6zetlenmistir.

Cizelge 2.2. HTS sistemlerin temel 6zelliklerinin karsilagtiritlmasi [60-62]

. Yiiksek Sicaklik
Fe-tabanli Siiperiletkenler MgB: Siiperiletkenleri
N . AFM Mott yalitkani
Ana Malzeme AFM yarimetal (Ty~150K) | Pauli Paraman. metal (Ta~400 K)
Fermi Seviyesi Fe 3d 5-orbatalleri B 2p 2-orbitalleri Cu 3d tek orbital
93 (YBCO),
Maks. T¢ 55 (1111) 39 110 (BSCCO)
Safsizlik Saglam Hassas Hassas
SI aralik Simetrisi Genigletilmis s-dalgasi s-dalgast d-dalgasi
Ust Kritik Alan, 0K, 100-200 (1111), 100-50 40 >100
Hc2(0) (T) (122), >50 (11)
Tersinmezlik Alant Hin(T) >50 (4K), >14 (20K) >25 (4K), >10 (20K) >0 (77K, YBCO)
. . 5-7) YBCO,
Anizotropi, y 4-5 (1111), 1-2 (122) 2 (SO-éO) ()BSCCO sis.)
S dumymda kristalografik Tetragonal Hegzagonal Tetragonal
simetri
Kritik tane sinir1 agisi, 0¢° 8-9 - 3-5 (YBCO)
Avantaji Yiksek Hez(0), kolay tiretim Kolay iiretim Yiiksek Tc ve Hcz(0)
Dezavantaji Tek kristal olmal Diisiik Hc2(0) Yiiksek maliyet

Buna gore, cuprate sistemler, antiferromanyetik Mott (AFM) yalitkan1 durumunda giiclii
elektron baglantilarindan dolay1 siiperiletken sistemler arasinda en yiiksek kritik sicakliga
sahiptirler. Fakat Fe-bazli sistemler cuprate sistemler gibi sivi azot sicakliginda (77 K)
uygulanabilir degildir. Buna ragmen, Fe-bazli siiperiletkenlerin ~10 K ile 50 K arasinda
teknolojik uygulamasinin olmasi beklenmektedir. Soyle ki, iist kritik manyetik alanlarinin
50 T’nin iizerindedir ve oldukca yiiksek bir degerdir dolayisiyla yiiksek akim iletiminin
gergeklestirebilecegi anlamina gelmektedir. Ayrica, bu deger Nb-Ti (15 T) ve Al5-tipi
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NDbsSn (29 T) gibi metalik siiperiletkenler ve MgB2’den de daha yiiksektir. Dolayisiyla, Fe-
bazli siiperiletkenlerin uygulama hedefleri arasinda o6zellikle yiliksek manyetik alan
magnetlerinin olmasi beklenmektedir. Magnetlerin de pratik uygulamalar agisindan bir diger
onemli 6zelligi tersinmezlik alani olup tersinmezlik alani (Hirr) kritik akim yogunlugu sifir
oldugundaki maksimum alan degeri olarak tanimlanmaktadir. Fe-bazli siiperiletken
sistemler i¢in Hir>50 T (4 K’de) olup bu deger MgB:’ den daha yiiksektir ve manyetik alan

uygulamalarinda daha fazla kullanim alaninin olmas1 beklentisini ortaya ¢ikarmaktadir [61].

Fe-bazli sistemlerin tiim fazlarina ait kristal yapilar Sekil 2.8” de verilmektedir. 1111, 122
ve 111-fazlar1 Fe-pniktonjen olarak bilinen ve FeAs tabakalarini iceren sistemlerdir. Fe-
pniktojen siiperiletkenlerde, alkali, toprak alkali veya nadir toprak elementleri ve oksijen-
flor elementlerini iceren bloklanmis tabakalar ile Fe-As iletim tabakalar1 birbirleri ardina
dizilir. 11-faz1 ise Fe-kalkojen sistemi olarak adlandirilir. En iyi bilinen kalkojenler S, Se ve

Te *diir ve bunlar genel olarak FeSe, FeTe, FeTe(Se) ve FeTe(S) sistemleridir [63].

Fe-kalkojenit FeSe sistemi sadece Fe;Se; tabakalarindan olusur. Bloklanmis tabakalarin
olmayisindan dolay1 F-kalkojenit sistemler, Fe-tabanli en basit kristal yapiya sahip olan
sistemlerdir. Normal sartlarda ~10 K’ de siiperiletkenlik gosterirler ve yliksek basing altinda
gecis sicakligt ~37 K’ e kadar yiikselebilmektedir [64]. FeSe’ un aksine, benzer kristal
yapiya sahip olan FeTe ~70 K’ de antiferromanyetik bir doniisiime ugramaktadir. Te’ {in S
veya Se ile kismi olarak yer degistirmesi sonucunda da antiferromanyetik diizen
baskilanarak stiperiletkenlik ortaya c¢ikmaktadir [65]. Fe-kalkojenit sistemlerdeki bu
davranis, fiziksel 6zelliklerin S, Se ve Te elementlerinin kovelent yer degisimleri iizerinde

etkili bir bigimde degismesinden dolayidir.

Bunlara ilaveten giincel ¢alismalarda FeSe tabakalar1 arasina alkali metal veya molekiillerin
eklenmesiyle ~40 K’ lere kadar siiperiletkenlik gecisinin gozlendigi sistemler de
caligilmaktadir. Bunlar, AFeSe genel formiiliinde olup 122-fazina benzer bir yap1 veya 245
faz1 denilen ve farkli siiperiletkenlik 6zelliklerine sahip yeni bir faz ortaya ¢ikarmaktadir
[66]. Fe-kalkojenit sistemler, toksik bir element olan As igermediklerinden, Fe-tabanl
sistemlerin siiperiletkenlik mekanizmalarinin aydinlatilmasinda kullanilabilecek anahtar faz

olarak diistiniilmektedir.
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a) 1111 tipt ReFeAsO b) 122tipi AeFe,As,
Re=La, Ce, Pr,Nd ... Ae=Ba, Sr, Ca

Sekil 2.8. Fe-bazl siiperiletken sistemlerin a) 1111-fazina, b) 122-fazina, ¢) 111-fazina,
d) 11-fazina, e) 21113 fazina ve f) 245-fazina ait kristal yapilar [57]
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Fe-Bazh Siiperiletken Sistemler Icin Polikristal ve Tek Kristal Malzeme Uretim
Teknikleri
Fe-bazli siiperiletken sistemlerin alisilageldik sistemlerden farkli kristal kimyasina sahip
olmalan siiperiletken fazi elde etmek i¢in ¢esitli yontemler kullanilmasina yol agmistir.
Ozellikle, As ve Se elementlerinin yiiksek buhar basinci olusturmalar ve As elementinin
toksik olmasi, alkali metal ve toprak alkali metallerin diisiik erime noktasina sahip olmalari
ve nem/oksijen reaktiviteleri Fe-bazli siiperiletken sistemlerin {iretimini diger siiperiletken
sistemlere gore daha zor kilmaktadir. Bu baglamda, Fe-bazli siiperiletken sistemlerin
hazirlik asamalart inert bir atmosfer olan glove-box igerisinde yapilirken sentez
reaksiyonlari igin 1s1l iglemler esnasinda kuartz cam igerisine yerlestirilerek vakum altinda

kapatilmalar1 gerekmektedir.

Uygun kosullar saglandiginda Fe-bazli siiperiletken sistemlerin polikristal ve tek kristal
formda tiretilmeleri miimkiindiir. Geleneksel katihal reaksiyon metodu, yiiksek basing sentez
metodu en iyi bilinen ve uygulanan polikristal tiretim teknikleri arasinda yer alirken, self
flux metodu, Bridgeman metodu ve tek adimda sentez (one-step sentez) metodu en sik

kullanilan tek kristal iiretim metodlari olarak literatiirde yer almaktadir.

Fe-bazli siiperiletken sistemleri tek kristal formda elde etmek i¢in dncelikle tiretilecek olan
fazin karakterine uygun metodun tercih edilmesi gerekmektedir. Bu da faz diyagramlarinin
incelenmesi ve yap1 igerisindeki elementlerin ozellikleri g6z Oniine alinarak
belirlenebilmektedir. Yiiksek lisans tez calismamiz kapsaminda tek kristal formda iiretimini
gerceklestirdigimiz Fe-kalkojenit ailesinin bir iiyesi olan Fe(Se, Te) sistemini tek kristal
formda elde etmek i¢in genellikle self flux metodu olarak bildigimiz aslinda bir gesit
Bridgeman metodu olan yontem tercih edilmektedir [67]. Bu yontemde {iretilecek olan faza
ait faz diyagraminin incelenerek 1s1l islem prosediiriiniin belirlenmesi ve daha sonra yiiksek
sicakliklara kadar malzemelerin 1sitilmalart yoluyla elementlerin tam bir eriyik formuna
gelmesi saglanmaktadir. Bunu takip eden siire¢ kristallesme asamasi yiiksek kalitede tek
kristal formu elde etmek i¢in aslinda en onemli asama olup yeterince uzun siirelerde
sogutularak ya da belli bir sicakliga kadar uzun siirelerde sogutularak bu sicaklikta soguk
suda quench (ani sogutma) secenekleri yardimiyla kristallesme saglanmaktadir. Bu metot
iyonik diflizyonun 6n planda oldugu bir yontem olup yiiksek kalitede tek kristal
malzemelerin elde edilmesine olanak saglamaktadir [68-70]. Ayrica 122-fazinin bir iiyesi

olan AxFe2Se2 (A=K, Rb, Cs) sisteminde alkali metallerin Fe;Se, diizlemleri arasina
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girmesi saglanmaktadir ve bu malzemelerin tek kristal formda iiretilmeleri i¢in genellikle

tek adimda sentez (one step sentez) metodu tercih edilmektedir.

Kullanilacak yontemin, liretilmesi planlanan malzemenin yapisal, mikroyapisal, elektriksel
ve manyetik davranislar iizerinde etkili oldugu bilinmektedir. Bu malzemelerin tiretilmesi

asamasinda uygun yontemin ve en iyi iretim kosullarinin belirlenmesi gerekmektedir.

Tel/Serit Uretim Teknikleri

Tel ve serit formundaki liretimlerde amag yiiksek akim tasiyabilme kapasitesine sahip bir
iirlin ortaya ¢ikarmaktir. Bu baglamda powder in tube metodu yiiksek kalitede siiperiletken
tel ve serit elde etmek icin kullanilan en yaygin ve olumlu sonuglari olan bir yontem olarak

literatiirde yer almaktadir. Bu yontemde izlenecek adimlari sdyle siralayabiliriz;

i.  Tel/serit haline getirilecek kor malzemesi istenilen fazda elde edilmelidir.

ii. Ileri derecede difiizyonun meydana gelmemesi i¢in kullanilacak olan kilif ile kor
malzemesi arasinda iyi bir uyum saglanmalidir.

iii. Kor malzemesi kilif igerisine siki bir sekilde doldurularak maksimum diizeyde
doluluk orani saglanmalidir. Yiiksek doluluk orani akim yogunlugunu dogrudan
etkileyen bir faktordiir.

iv. Kor malzemesi kilif igerisine doldurulduktan sonra hazirlanan tiipiin tel/serit
formuna getirmek i¢in iki farkli prosediir izlenebilir. Bunlardan biri Groove
Rolling sistemi, digeri ise die gekme sistemi ile tel/serit elde edilmesi seklindedir.

Grove Rolling sistemi Resim 2.1a’ da goriildiigli gibi hazirlanan tiip farkli ¢aplardaki 14
farkli oluktan gegirilerek istenilen incelikte tel {iretimi saglanmaktadir. Bu yontem tamamen
mekanik deformasyona dayalidir. Resim 2.1b’ de goriilen die ¢ekme sisteminde ise farkli
kare ya da silindirik olacak sekilde istenilen geometride elde etmek i¢in hazirlanan tiipiin

farkli boyutlardaki die’ lardan ¢ekilerek tel seklinde elde edilmesidir.

Serit formunu elde etmek i¢in ise grove Rolling sisteminde ¢ift silindir arasindan gegcirilerek
yani ezme islemi ile serit formu kazandirilmaktadir. Dolayisiyla her iki yontem de aslinda
tamamen mekanik olarak ezme-inceltme-uzatma seklinde deformasyona dayali
mekanizmalardir. Yiiksek lisans tez calismamiz kapsaminda laboratuvarimizda bulunan
once die ¢ekme sistemi ile kare kor’ lu siiperiletken tel iiretimini gergeklestirilmis daha

sonrada teller serit formuna sokulmustur. Kare kor’ lu tel iiretimi tercih etmemiz serit
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formuna getirilme islemi sirasinda dairesel forma gore kirilma, yarilma ya da biiziilme

seklindeki deformasyonlarin 6niine gegmistir.

Resim 2.1. Powder in tube yonteminde kullanilan a) grove Rolling sistemi, b) die ¢gekme
sistemi
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MATERYAL VE YONTEM

Fe-bazli siiperiletken sistemler oldukca farkli kristal kimyasina sahiptir. Ozellikle, As ve Se
elementlerinin yiiksek buhar basinci olusturmalar1 ve toksik olmalari, alkali metal ve toprak
alkali metallerin diisiik erime noktasina sahip olmalar1 ve nem/oksijen reaktivitelerinden
dolay1 Fe-tabanli siiperiletkenlerin iiretimleri diger siiperiletken sistemlere kiyasla biraz
daha zorlu bir siire¢ gerektirmektedir. Ozellikle malzeme hazirlik islemleri inert bir atmosfer
olan glove box icerisinde gergeklestirilmektedir. Reaksiyon asamasi icin ise kuartz tiiplere

doldurulan malzemelerin vakum altinda kapatilmalart ile 1s1l islem uygulanmaktadir.

Fe-bazli sistemlerin polikristal formdaki {iretimleri i¢in katithal reaksiyon ve yiiksek basing
(HP) sentez metotlar1 kullanilirken tek kristal formdaki {iretimleri i¢in one-step sentez,
Bridgeman, self-flux, optik floating zone, kimyasal buhar biriktirme ve sivi amanyum (liquid
ammonia) metodlar1 tercih edilmektedir. Fe-bazli siiperiletkenler ailesinin birbirinden
oldukga farkli 6zellikler sergileyen farkli fazlara sahip olmalar1 nedeniyle termodinamik
Ozellikleri gbz oniinde bulundurularak {iretilmesi planlanan faza en uygun metot ve faz

diyagramlar1 dikkate alinarak en uygun 1si1l islem prosediirii tercih edilmektedir.

Yiiksek lisans tezimiz kapsamindaki caligmalarimiz ii¢ temel asamadan olusmaktadir.
Birinci asamada, FeTeosSeos baz sisteminde Fe konumlarina ¢ok duvarli karbon nanotiip
(Multi  Wall Carbon Nanotube-MWCNT) yer degistirmesi yapilarak  Fei-
x(MWCNT)xTeo5Seo s (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) genel formiiliine gore “self flux” yontemi
ile tek kristal formda elde edilmistir. En iyi siiperiletkenlik parametrelerine sahip olan
sitokiyometri belirlenerek bir sonraki asama icin iiretim gergeklestirilmistir. Ikinci asamada,
tek kristal formda diretilen Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
stiperiletken malzemesi ball mill yontemi ile tanecik boyutu <10um’ ye kadar indirgenerek
stiperiletken tel ve serit {iretimi i¢in kor malzemesi formuna getirilmistir. Hazirlanan Fe;-
x(MWCNT)xTeosSeos siiperiletken kor malzemesi Fe ve Ag olmak iizere g¢ift kilif
kullanilarak Powder In Tube (PIT) yontemi ile kare kor’ lu tel ve daha sonra serit formuna
getirilmistir. Uglincii asamada ise hazirlanan Fe/Ag/Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos siiperiletken
serit kullanilarak racetract boin prototip tiretimi gergeklestirilmistir. Birinci asamada,
yapisal, mikroyapisal, elektriksel ve manyetik karakterizasyonlar yapilarak en iyi
sitokiyometri belirlenmistir. ikinci asamada, yapisal, mikroyapisal ve elektriksel performans
testleri (I-V karakteristikleri) yapilmistir. Son asamada ise elde edilen racetract bobin

prototipinin elektriksel performans testleri gerceklestirilmistir.
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Birinci Asama: Fel-x(MWOCNT)xTeosSeos Siiperiletken Sisteminin Tek Kristal
Formda Uretimi
Baslangi¢ materyalleri olarak ~10 um tanecik boyutunda yiiksek saflikta Fe tozu (%99,999),
0,5 - 1 mm boyutunda Te tanecikleri (%99,999) ve ~10 um tanecik boyutunda Se tanecikleri
(%99,999) ile %98 saflikta ve dis ¢ap1 18 nm’den daha kiigiik MWCNT ler kullanilmistir.
Karbon Nanotiiplerin iistiin elektrik ve optik dzelliklere sahip maddelerdir. ince ve igi bos
silindir seklindedirler. MWCNT’ ler ise i¢ i¢e girmis karbon nano tiiplerden olusmaktadirlar.
En sert malzeme olarak bilinen elmasin elastik modiiliiniin degeri 1,2 TPa civarindayken bu
deger karbon nanotiipler de yaklasik olarak 1 TPa’dir ve 100 GPa’lik bir gerilme kuvvetine
ulagabilirler. Bu mukavemet, herhangi bir endiistriyel elyafinkinden de daha yiiksektir. Bu
da karbon nano tiipleri ayni kiitledeki celikten dahi daha kuvvetli bir malzeme haline
sokmaktadir. Ancak bu Ozelliklerinin yaninda bizi esas ilgilendiren kismi ise bakir ve
giimiisten yaklasik 1000 kat daha fazla elektrik akimi tasiyabilmeleridir. Oyle ki, MWCNT’
ler normalde metaliktirler ve 10° A cm?‘ye kadar akim tasima kapasitesine sahiptir ve
ozdireng degeri 10* Q cm’dir. Ayrica, yiiksek sicakliklarda bile bu 6zelliklerini
koruyabilmektedirler. Bu avantajlarindan dolay1 da endiistrideki bir¢ok malzemenin yerine
belirli oranlarda gegebilmekte, kolay bag yapabilmekte ve katildigi malzemedeki 6zellikleri

pozitif yonde etkilemektedirler.

Tiim bu avantajlarindan dolay1 ve daha 6nce diger HTS sistemler tizerindeki karbon nanotiip
ikamesinin olumlu sonuclarmi géz oniine alarak yiiksek lisans tez ¢alismamiz kapsaminda
Fe-bazli sistemlerde MWCNT ikamesini inceledik. Bununla birlikte literatiirde ilk kez Fe-
bazli sistemlerde denenecek olmasi tez calismamizin Ozginligli acisindan Gnem
tagimaktadir. Buna gore, Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) genel
formiiliine gore uygun sitokiyometride tartilan kimyasal malzemeler, bir ucu kapalt ~6 mm
i¢c capina ve ~8 mm dis ¢apinda kuartz tiip icerisine doldurularak vakum altinda diger ucu
kapatilmistir. Se elementinin yiliksek buhar basinci olusturma ozelliginden dolay1 olasi
patlamalar1 6nlemek amaciyla hazirlanan tiip i¢ cap1 ~9 mm ve dis ¢ap1 ~11 mm olan ikinci
bir kuartz cam igerisine konularak yine vakum altinda kapatilmistir. Hazirlanan tiipler firmn
icerisine ~65% lik bir ac1 ile yerlestirilerek 7 saatte 1100°C’ye kadar 1s1lm1s ve bu sicaklikta
20 saat tutulmustur. Bu agamada elementlerin sivi faza gecmeleri/erimeleri ve dolayisiyla
homojen s1v1 karisimin olusumu saglanmstir. Daha sonra firm 1100°C* den 650°C” ye 200
saat icerisinde diisiiriilerek kristallesme saglanmistir. Son asamada ise firin kapatilarak izole

bir sekilde oda sicakligina kadar kendi kendine sogutulmustur. Self-flux yontemi ile tek
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kristal Fe1.x(MWCNT)xTeo5Se05 sisteminin iiretim asamalart ve 1s1l islem prosediirii Sekil

3.1’ de sematik olarak gosterilmistir.

Te
Tanec1klel i
Vakum altinda
kapatma islemi
Tﬁneul\leu
L
v
Se
Tanecikl “
—= » ~

Isil islem

PrOTHEMM

Sicaklik
A

1100°C’

650°Ct---4

7h 20h 200h

Isil islem prosediirii

Sekil 3.1. Tek kristal formdaki Feix(MWCNT)xTeosSeos siiperiletkeninin ~ Self-flux
yontemi ile iiretimi ve 1s1l 1glem prosediirii

Ikinci Asama: Powder In Tube (PIT) metodu ile Fe/Ag/Fe1x(MWCNT)xTeosSeos kare
Kor’ lu tel ve serit Uretimi

Fe-bazli siiperiletken sistemler HTc ve MgB: siiperiletken sistemlere kiyasla daha diisiik

kritik sicakliga sahip olmalarina ragmen yiiksek Hc2 ve Jc degerleri sergilemelerinden dolay1

dikkat ¢ekicilerdir. Bu da yiiksek manyetik alanlar altinda yiiksek akim tasiyabilme

kapasitesine sahip olduklarimi gostermekte ve tel/serit uygulamalar1 i¢in potansiyeli olan

malzemeler siifina girmektedirler.

Yiiksek lisans tezimiz kapsamindaki ¢aligmalarimizin ikinci asamasinda “Powder In Tube
(PIT)” metodu ve die cekme sistemi kullanilarak Fe/Ag/Fe1 x(MWCNT)xTeosSeo s kare kor’
lu stiperiletken tel ve serit tiretimini gergeklestirilmistir. Sekil 3.2a’ da powder in tube
metodu ile Fe/Ag/Feix(MWCNT)xTeosSeos kare kor’ lu siiperiletken tel iiretimi ve Sekil

3.2b’ de serit liretimi sematik olarak verilmektedir.
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a) 1 mm’lik die
3 mm’lik die
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y.

Kare kor’ lu
siiperiletken tel

Her 2 mm’ lik incelmede
500°C’ de 1 saat 1s1l islem

Fe/Ag/Fe;, (MWCNT), Te,sSe; s
siiperiletken serit

b)

Fe/Ag/Fe;, (MWCNT),Te,sSe s
kare Kor’ lu siiperiletken tel

Sekil 3.2 a)Powder in tube (PIT) metodu ile Fe/Ag/Feix(MWCNT)xTeosSeos kare kor’ lu
siiperiletken tel b) serit {iretimi

Cizelge 3.1. FelAg/Fe1x(MWCNT)xTeosSeos kare kor’ lu siiperiletken tel tiretimi islemi
icin kullanilan Fe ve Ag kilif malzemelerine ait fiziksel 6zellikler

Fe kilif malzemesine ait 6zellikler | Ag kilif malzemesine ait 6zellikler
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Boy | 50 cm Boy | 50 cm

¢ cap | 6.1 mm ¢ cap | 4 mm
Dis cap | 9.6 mm Dis cap | 6 mm
Saflik | %99.5 Saflik | %99.5

Bu baglamda tiretim asamalarin1 6zetlenecek olursa;

Vi.

Birinci asamada tek kristal formda irettigimiz Fei.x(MWCNT)xTeosSeos
stiperiletken malzemesinin “ball mill” yontemi ile tanecik boyutu <10 pum’ ye
indirgenmistir.

Cizelge 3.1° de ozellikleri verilen Fe ve Ag borular kilif malzemesi olarak
kullanilmistir.

Fe borunun mekanik 6zellikleri dikkate alindiginda, iizerindeki mekanik stresi
azaltmak ve olas1 kirilmalar1 6nlemek amaciyla herhangi bir dolum islemine
gecilmeden 6nce 500 °C” de 1 saat 1s1l islem uygulanmistir.
Fe1rx(MWCNT)xTeosSeos stiperiletken kor malzemesi Cizelge 3.1° de 6zellikleri
verilen Ag kilif icerisine ¢elik ¢ivi ile harbilenerek siki bir sekilde doldurulmustur.
(Ag kilifin uglarindan 1,5 cm’lik kisimlara Ag pargalari ¢akarak kor malzemesinin
bosalmas1 6nlenmistir.)

Hazirlanan Ag kilif yine Cizelge 3.1° de ozellikleri verilen Fe kilif igerisine
yerlestirilerek uglarindan 5° er cm’ lik kisimlara Al folyo ¢akilmistir.

Fe/Ag kilif icerisine doldurulan Feix(MWCNT)xTeosSeos siiperiletken kor

malzemesine ait hesaplanan/6l¢iilen parametreler Cizelge 3.2° de verilmistir.

Cizelge 3.2. Die ¢ekme ile Fe/Ag/ Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’ lu tel

iiretimi i¢in Olgiilen/hesaplanan dolum 6zellikleri.

Fe/Ag/ Feix(MWCNT)xTeosSeos kare kor’ lu tel iiretimi
Doldurulan hacim 11.304 cm?®
Doldurulan kiitle 36.01¢g

FeTeo.sSeos malzemesinin yogunlugu 6.04 mg/m?

Doluluk orani %52.74

vii. Die ¢ekme sistemi kullanilarak 7 mm’ lik die ¢apindan baslanilarak her 2 mm’lik

incelmede Ar akis1 altinda 500 °C” de 1° er saatlik 1s1l islemler uygulanarak olmasi

muhtemel kopmalarin 6niine gecilmistir.
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viii. ~1x1 mm boyutunda Fe/Ag/ Feix(MWCNT)xTeosSeos kare kor’lu siiperiletken
ve 30 m uzunlugunda tel liretmeyi basardik. Karsilastirma yapabilmek amaciyla
~2x2 mm ve ~1x1 mm boyutlarinda kesitler alarak yapisal, mikroyapisal ve
elektriksel incelemeler gerceklestirilmistir.

iX. Elde ettigimiz Fe/Ag/ Feix(MWCNT)xTeosSeos kare kor’lu siiperiletken teli
grove Rolling sisteminde bulunan silindir ekipmani1 yardimiyla serit formuna
getirdik.

Uciincii Asama: Racetract Bobin Prototip Hazirlanmasi

Yiiksek lisans tez ¢alismamiz kapsaminda c¢aligmalarimizin birinci asamasinda en iyi
stiperiletkenlik parametrelerine sahip stokiyometrinin Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03)
oldugunu tespit edilmis ve biiyiik dlcekte iiretimini gerceklestirilmistir. Ikinci asamada die

cekme sistemi ile ~1x1 ve ~2x2 mm boyutlarinda tel ve serit liretimlerini gergeklestirilmistir.

[k deneysel ¢alismalarimiz sonucunda Fe ve Ag kiliflarinin mekanik agidan oldukca farkli
ozellikler sergilemeleri sebebiyle serit formuna gegcildiginde kor seklini koruyamamasi ve
Ag kilifin Fe’ e gore ¢ok incelmesi hatta yer yer kopmalarin yasanmasi gibi olumsuzluklar
tespit edilmistir. Bu sebeple racetract bobin {iretilmesi durumunda seritte meydana gelen
stireksizligin racetract bobininin elektriksel performansini etkileyecegi diisiincesi ile 1 mm
duvar kalinligina sahip Ag kiliflar yerine 3,2 mm duvar kalinligimma sahip Ag kiliflar
kullanilarak racetract bobin sariminda kullanilmak iizere yeni bir serit {iiretimi

gerceklestirilmistir.

Once, die gekme sistemi ile toplamda ~27,4 m uzunlugunda ve ~1x1 mm boyutunda Fe:-
x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’lu tel iiretilerek ~1,5 mm genisliginde, ~500 pum
eninde ve ~28,3 m uzunlugunda serit formuna getirilmistir. Elde edilen serit’in farkli
bolgelerinden (ug ve orta kisimlarindan olmak tizere) kesilen ti¢ farkli ve 1 cm uzunlugunda
parcalarin mikro yapisal ve elektriksel tasinim 6zellikleri incelenmistir. Racetract bobin

sarim agsamalar1 Resim 3.1 a-d’ de goriilmektedir.
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Resim 3.1. Racetract bobin sarim asamalari: Feix(MWCNT)xTeosSeos  (X=0.03)
siiperiletken seritin elektriksel ve 1sisal yalitim amagli a) copton bant ile sarima,
b) teflon bant ile sarim1 ve c¢) Racetract bobin, d) elektriksel performans testleri
icin hazirlanan sekli

3. asamada, racetract bobin prototipi iiretimi basaril1 bir sekilde gerceklestirilmistir. Uretilen

stiperiletken serit’in hem elektriksel yalitim1 i¢in ~100 um kalinliginda “campton-tape” ile
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iist iiste iki kez sarilmistir. Son olarak “campton-tape” iizerine de yalitimi giiclendirmek i¢in
teflon bant sarilmistir. izolasyon islemi tamamlanan seritler Resim 3.1 ¢ ve d’ de goriildiigii
gibi racetrack formunda sarilarak bobin formuna doniistiiriilmiistiir. Fe-bazli sistem igin
racetrack formundaki bobinin sarim asamasi malzemenin sert olmasi baglaminda diger
bobin tiirlerine gore daha fazla dikkat ve 6zen isteyen bir igslem gerektirmektedir. Bunun i¢in
u¢ kisimlart (kivrimin ¢api) 10 ecm genisliginde ve toplam boyu ise 30 cm olacak sekilde,
olabildigince yavas ve siki bir sekilde 6nceden hazirlanmis teflon kalip lizerine sarilmuistir.

Sarim islemi 20 doniim (sarim-20,56 m) olmak {izere hazirlanmstir.

Analizler

Yiiksek lisans tez ¢alismamiz kapsaminda iiretilen Fe1.x(MWCNT)xTeosSeo s (x= 0,00, 0,01,
0,02 ve 0,03) &rneklerimizin XRD analizleri Iskenderun Teknik Universitesi, Bilim ve
Teknoloji Uygulama ve aragtirma Merkezinde bulunan Malvern Panalytical Empyrean X-
Ray difraktometresi ile gergeklestirilmistir. Tek kristal formda elde ettigimiz ornekler
tabakal1 birer yapiya sahip olup ince ve diizgiin yiizeyli bir tabaka alinarak 6rnek tutucuya
yerlestirilmistir. Ol¢timler, 26=10-80° arahiginda 2%dak tarama hiz1 ile 1,5405 A dalga

boyuna sahip CuKq radyasyonu kullanilmistir.

Tek kristal formda iretilen Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
orneklerimizin ve daha sonraki agamalarda gelistirdigimiz Fe/Ag/ Fe1x(MWCNT)xTeosSeo,5
(x=0,03) stiperiletken tel ve serit formundaki 6rneklerimizin mikroyapisal analizleri ve
sitokiyometrik incelemeleri icin Iskenderun Teknik Universitesi, Bilim ve Teknoloji
Uygulama ve arastirma Merkezinde bulunan EDS analizleri UltraDry EDS Detektor ve
Quasor II EBSD ile donatilmis Thermo Scientific-FEI Apreo S SEM cihaz1 ile
gergeklestirilmistir. Tek kristal formdaki 6rneklerin yiizey morfolojileri Everhart-Thornley
dedektorii (ETD) ve T1 lens igi dedektorii (Trinity Detection System) ile 5000x-20000x
araliginda degisen farkli biiyilitme oranlarinda 5-10 kV hizlanma voltaj1 ve yliksek vakum
altinda incelenmigstir. EDS o6l¢iimleri, 10 mm calisma mesafesi ile 20000x biiyiitmeye sahip

10 kV ivmelendirme gerilimi ile alinmistir.

Uretimi gergeklestirilen hem tek kristal drneklerimizin hem de tel ve serit formundaki
orneklerimizin elektriksel dlgiimleri Inénii Universitesi Bilimsel ve Teknolojik Arastirma
Merkezinde bulunan + 9 T’ ya kadar manyetik alan uygulayabilen ve 1,9-300 K sicaklik

araliginda Ol¢lim yapabilen Quantum Design Physical Property Measurement System
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(PPMS) ile gergeklestirilmistir. Olgiimler, tek kristal formdaki drneklerin parlak, diizgiin ve
tek katman tizerinden dort nokta kontak yontemi ile ve tel/serit formundaki 6rnekler i¢in ise
kilif malzemesinin bir nester yardimiyla kesilerek kor malzemesi ilizerinden dort nokta
kontak yontemi ile ince bakir tel ve giimiis boya kullanilarak gergeklestirilmistir, Ozdireng-

sicaklik (p-T) Olglimleri 4,2-300 K ile sifir manyetik alan altinda ve 4,2-25 K sicaklik

araliginda ve 8T’ ya kadar manyetik alan altinda Mp-T 6l¢timleri alinmistir.

Calismalarimiz kapsaminda iiretilen tiim 6rneklerimizin manyetik 6zellikleri uygulanan
alana karst manyetik momentlerinin sicakliga karsi degisimi (M-T) ve manyetik
momentlerin uygulanan alana kars1 degisimi (M-H) ile belirlenmistir. M-T dl¢timleri 5-50 K
sicaklik araliginda ve 10 Oe alan altinda ve alan sogutmali (FC) ile sifir alan sogutmali (ZFC)
olmak tizere iki modda yapilmistir. M-H 6lctimleri ise £5 T araliginda 5-7-10 K olmak tizere

ti¢ farkli sicaklikta gerceklestirilmistir.

Uretilen tiim drneklerimizin mekanik 6zellikleri Gaziosmanpasa {iniversitesi, Fen Edebiyat
Fakiiltesi, Fizik Boliimii laboratuvarlarinda bulunan Bruker-UMT Microindenter cihazi ile
yapilmustir. Girinti deneyleri, Vickers ucu ve 1 mN yiikleme ile 5 nm yer degistirme
¢oziiniirliigh kullanilarak gergeklestirilmistir. Yiik-deplasman (P-h) egrileri, maksimum
5000 mN yiik ve 100 mN/s yiikleme hiz1 altinda elde edilmistir.

Yiiksek lisans tez ¢alismalarimizin son asamasinda hazirlanan racetract bobini olusturan
seridin test caligmalar1 iki farkli basamakta ve sistemde gerceklestirilmistir. Birinci
basamakta yapilan analizler i¢in; seridin farkli boliimlerinden (bas ve son kisimlarindan 3’er
adet) kesilen 5 mm uzunlugundaki standart parg¢alarin PPMS sisteminde 300 - 4,2 K arasinda
hem o-T hem de I-V karakteristigi lgiimii yapilmistir. Olgiimler igin “4 nokta kontak”
kontak metodu ve 80 mA’e kadar dogru akim, dc, uygulanarak elektriksel taginim 6zellikleri
test edilmistir. Testler sonucunda elektriksel iletim ile ilgili olarak her hangi bir problem
olmadig: tespit edildikten sonra ikinci basamaga ge¢ilmis ve bu kez bobinin tamamu biitiin

olarak teste tabi tutulmustur.

Ikinci basamak test igin; 1 cm et kalinliginda ve 40 cm capinda ve 50 cm boyunda konteyner
(dewar kab1) kullanilmistir. Olgiimler sirasinda da bu konteyner ayrica ~55 cm ¢apinda ve
50 cm boyunda ikinci bir plastik konteyner icerisine oturtulmus ve iki konteyner arasina da

stvi azot, LN2, doldurularak esasen Ol¢iimiin yapilacagr konteynerin 6n sogumasi
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saglanmistir. icteki ve dl¢iimiin yapilacagi konteynere bobin yerlestirildikten sonra ise yavas
bir sekilde sivi helyum doldurulmus ve dlglimler gerceklestirilmistir. Bobin testi sirasinda
0,1-200 A arasinda ayarlanabilen “Jet-Pro 200” dc akim kaynagi kullanilmistir. Bobin
tizerinden gegirilen akim degeri de “Blue Sea System 8237” dc dijital ampermetre ile ve +
0,1 A hata ile gozlenmistir. Ayrica, bobinin tasiyabilecegi maksimum akim degeri daha
hassas bir sekilde sisteme paralel bir formda baglanan “Keithley 182 dijital voltmetre ile
uluslararasi standart olan 1 uV/cm kriteri kullanilarak da gézlenmistir. Bobin ile gii¢c kaynagi
ve Ol¢lim sistemi arasindaki baglanti kablosu olarak diisiik direngli kalinligi 1,5 mm ve eni

10 mm olan 6rgii tip kablolar kullanilmigtir.

S1vi helyumun tedarigi ile ilgili problemlerden dolayr miimkiin olan kisa siire icerisinde
olciimler gerceklestirilmeye calisilmustir. Olciimlerin baslamasindan 6nce, konteynere yavas
bir sekilde sivi Helyumun doldurulmus, yaklasik 12 It, sonrasinda da 10 dakika sistemin
dengeye gelmesi beklenmis ve akim degeri yavas bir sekilde 1 A basamakla artirilmis ve 1
A den itibaren 160 A kadar akim artirilarak dl¢timler baslatilmis ve sonucunda I-V grafigi
cizilmistir. Her 10 A artista 3 dakika beklenerek sistemin termal olarak yorulmamasi
saglanmigtir. Ozellikle akim degeri artirildikga helyum buharlasmast ve bobinin

bloklanmasini 6nlemek i¢in belirli araliklar ile konteynere sivi helyum takviyesi yapilmistir.
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ARASTIRMA BULGULARI
Tek Kristal Formdaki Feix(MWCNT)xteosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
Siiperiletken Sistemine Ait Deneysel Bulgular

Yapisal incelemeler (XRD analizleri)

(001) Fe, (MWCNT) Te Se .

x=0.00
x=0.01
x=0.02
x=0.03

a) (003)

(004)
(002)

Siddet (K.B)

10 20 30 40 50 60 70 80
20 (derece)

(002) Fe_(MWCNT) Te, Se

0.5 0.5
x=0.00
x=0.01
x=0.02
x=0.03

b)

Siddet (K.B.)

27 28 29 30 31 32
20 (derece)

Sekil 4.1. a) Tek kristal formdaki Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
stiperiletken orneklere ait XRD desenleri, b) (002) piklerindeki kayma
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Sekil 4.1° de Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) tek kristal 6rneklerine
ait XRD desenleri verilmistir. Tiim ornekler igin (00¢) piklerinin baskin oldugu
gorilmektedir ki bu malzemelerin tek kristal dogasi ile iligkilidir. Elde edilen tiim 6rneklerde
tek kristal formasyon ve faz olusumu tamamen gergeklesmis olup ozellikle x=0,03
sitokiyometrisinde en siddetli ve keskin pikler elde edilmistir. Bununla birlikte herhangi bir
safsizlik pikine ya da farkli diizlem tabakalarina ait piklere rastlanilmamistir. Bu da 1100 °C
reaksiyon sicakliginin bu malzemelerde yapisal olusum i¢in uygun bir sicaklik degeri

oldugunun kanitidir.

Rietveld analizine gore elde edilen tek kristal drneklerin P4/nmm uzay grubunda ve
tetragonal kristal simetrisinde oldugu bulunmustur, hesaplanan a ve ¢ 6rgii parametreleri
Cizelge 4.1° de verilmistir. MWCNT’ iin yap1 icerisindeki konsantrasyonu arttikca a orgii

parametresinde bir artis meydana gelirken ¢ 6rgii parametresi azaldig1 bulunmustur.

Kristal yap1 icerisinde atom ya da iyonlarin dagilimi/konumlari diigiiniildigiinde sisteme
yapilan bir ilave/katkilama/yer degistirme sonucu ve olasi kimyasal buharlasmadan dolay1
kristalografik parametrelerde bir degisim olabilmektedir. Bu durum kristal yapi igerisinde
ilave edilen/katkilanan/yer degistiren atomlarin ¢aplari ile de iligkilidir. Bu durumda, farkl
iyonik caplarin yap1 igerisine girmesi pik pozisyonlarinda da bir kayma seklinde ortaya
cikmaktadir. Sekil 4.1’ in igerisinde 6rnek olarak (002) piklerindeki kayma verilmistir.

Literatiirde mevcut metalik katkilamalarde da benzer sonuglar ortaya ¢ikmustir [60,71-74].

Cizelge 4.1. Tek kristal formdaki Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
stiperiletken orneklere ait kristalografik parametreler.

Reaksiyon . a-orgi Cc-Orgii Kristal Uzay
o Ornek . .
sicaklig1 parametresi | parametresi yapi1 grubu
: x=0.00 | 3.8103 A 6.2394 A | Tetragonal | P4/nmm
9 E x=0.01| 3.8139 A 6.2356 A | Tetragonal | P4/nmm
o z
o
< S |x=002| 38152A | 62339A |Tetragonal | P4/nmm
& x=0.03 | 3.8181 A 6.2305 A | Tetragonal | P4/nmm
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Tek kristal form icin mikroyapisal incelemeler (SEM/EDX)

Resim 4.1. a b) Fei- x(MWCNT)xTeo 5Segs Xx=0,00, ¢ d) Fei- x(l\/IWCNT)xTeo sSeos X=0,01,
e,f) Ferx(MWCNT)xTeosSeos x=0,02, g,h) Ferx(MWCNT)xTeosSeos x=0,03
tek kristal formdaki 6rneklere ait 5000x ve 20000x biiyiitme oranlarindaki SEM
gortintiileri
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Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) siiperiletken sistemine ait 5000x ve
20000x biiyiitme oranlarindaki SEM goriintiileri Resim 4.1 a-h’ta verilmistir. Parlak siyah
ylizeylere sahip olan 6rnekler tabakali birer yap1 sergilemektedirler. Tabakalarin kalinliklar
~30nm ile 1 um arasinda degismektedir. Fe konumlarina x=0,03" e kadar yapilan MWCNT
yer degistirme oranina bagli olarak morfolojik bir farklilik ortaya ¢ikmadigi bulunmustur.
Ancak, EDX sonugclari1 incelendiginde, sistemde yer degistirme miktarina bagli olarak
diizenli bir konsantrasyon farki ortaya ¢ikmaktadir. EDX sonuglarindan elde edilen Fe:-
x(MWCNT)xTeosSeo s sistemine x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03 oranlarinda eklenen MWCNT’
lerin oransal olarak atomik agirliktaki degisimi sirasiyla %0,88 +0,1, %1,96+£0,1 ve
%2,89+0,1 olarak elde edilmistir.

Herhangi bir safsizlik belirtisi ya da farkli fazlarda kiimelesmelere rastlanilmamistir.
Ozellikle x=0,03 oranindaki yer degistirmede kristal biiyiimesi oldukca diizgiin hegzagonal
tabakalar seklindeki goriiniimii ile oldukea ilging bulunmustur ve Resim 4.1 g ve h’de net
bir sekilde goriilmektedir. Bu tek kristal 6rnekte kristal tabakalarin kalinliginin ~48-150 nm
arasinda oldugu bulunmustur. Sonug olarak diizgiin ve istenilen saflikta, olabildigince ince
ve tek fazli, belirli bir yonde yonelmis (XRD sonuglarinda verildigi gibi) tek kristaller elde

edilmistir.

Elektriksel incelemeler

Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) sistemine ait 4,2-300 K araligindaki
po-T egrileri ve p-T egrilerinin diferansiyel formu (dp/dT-T) Sekil 4.2 a ve b’ de verilmistir.
Tiim orneklere ait p-T egrilerinde 100 K-200 K araliginda bir tiimsek gozlenmektedir. Bu
durum genel olarak Fe-tabanli siiperiletkenlerin tiim fazlarinda ortaya g¢ikmaktadir ve
sistemde bulunan manyetik elementten (Fe) kaynaklandigi ve FeCh-tabanli sistemin spin
diizenlenmelerinin sicaklikla diisiik tepkili degisimlerinden dolay1r manyetik kokenli Fe
elementinden sagilmalarin malzemenin direnci {lizerinde bir kismi diren¢ artimi meydana

getirmesi olarak degerlendirilmektedir. Bu duruma literatiirde de sikca rastlanmaktadir [75].

Elde edilen tiim O&rneklerin siiperiletkenlik gegis sicakliklarmin birbirine ¢ok yakin
olmasindan dolay1 en keskin siiperiletkenlik gegisine sahip Ornegi tespit edebilmek icin

AT=Tbaslangie T sifir deseri belirlenmis ve ayni1 zamanda do/dT-T egrileri yardimiyla pik yar1
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genislikleri (FWHM) hesaplanmistir. Elde edilen tiim siiperiletkenlik parametreleri Cizelge

4.2’ de verilmistir.

0.009
) {Fe, (MWCNT) Te, Se,, o,
0.008 + x=0.00
4 ‘=0 0] § 0.0021
G ] x=0.02 S g
0.006 —*=0.03 R
) 10 § 12

0.005

£
]
S 0.004-

= ]
0.003 -
0.002 -
0.0014 |
O
50 100 150 200 250 300
T (K)
0.004
b) Fe, (MWCNT) Te, Se, .
] x=0.00
0.003 x=0.01
x=0.02
—x=0.03
B 0.002-
=
=~
0.001 -|
0.000 4——— . e \ .
10 12 14 16 18 20

T (K)

Sekil 4.2. a) Tek kristal formdaki Fei1x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
stiperiletken orneklere ait 4-300 K sicaklik araligindaki p-T egrileri, b) do/dT-T
egrileri

FeTeosSeo0s baz sistemi ile kiyaslandiginda Fe konumlarina MWCNT yer degistirmesinin

stiperiletkenlik gegis sicakliginda 1,2 K kadarlik bir iyilesmenin Fe1x(MWCNT)xTeos5S€0,5

x=0,03 drneginde oldugu tespit edilmistir. AT ve FWHM degerleri de iiretilen siiperiletken

malzemenin kalitesini ortaya koymaktadir. Fe1x(MWCNT)xTeo5Seos x=0,03 6rneginde 75-

175 K araliginda elektriksel diren¢ degerinde belirgin bir artis (genis bir tepe olusturacak

sekilde) olmakta ve sonrasinda da metalik orneklerde oldugu gibi belirgin bir diisiise
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gecmektedir. Katki oram1 x=0,03" {in iizerine c¢iktifinda siiperiletken faz tamamen
baskilanmaktadir. Bu durum bu malzemede MWCNT katkisina karsilik bir ¢oziiniirliik limiti
oldugunu ve FeSeTe matrisi igerisinde bu ¢6ziiniirliik limitinin de siiperiletkenlik fazini
dogrudan etkiledigini gostermektedir. Buna gére maksimum ¢ozliniirliik limitinin de x=0,03

ile sinirl oldugu tespit edilmistir.

Sekil 4.3 a, b, c ve d’ de Fei.x(MWCNT)xTeos5Seos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) sistemine
ait 8T’ ya kadar manyetik alan altinda alinan Mp-T ve Inp/ po-1000/T egrileri goriilmektedir.
Mp-T dl¢limlerinde, artan manyetik alanla birlikte siiperiletkenlik gegis aralig1 genislemekte
ve siiperiletkenlik gecis sicakliklar1 daha diisiik sicakliklara dogru kayma egilimindedir. Bu

durum TAFF (Thermally activated flux flow) mekanizmas ile iliskilidir [76-78].

Soyle ki, termal olarak aktive edilen aki akisi, yine termal dalgalanmalardan dolay1
girdaplarin en yakin pinning merkezlerine sigramasina neden olur. Boylece manyetik alan
artigiyla birlikte siiperiletkenlik gegis sicakligi daha diisiik sicakliklara kaymaktadir. Bu hem

Fe-tabanli siiperiletkenler hem de cuprate sistemlerde karsilasilan bir durumdur.

Mp-T datalarn kullanilarak Arhenius esitligi yardimiyla aktivasyon enerjisi hesaplamalari
(Uo) ve Werthamer-Helfand-Hohenberg (WHH) esitligi ile tst kritik alan (Hc)
hesaplamalar1 gerceklestirilmistir. Arhenius esitligi [79];

_UO/
p =poe 'ke (4.1)

ile verilmektedir. Burada po, normal durum direnci, kg, Boltzmann sabiti ve Uo, aktivasyon
enerjisidir. Uo, sekil 4 a, b, ¢ ve d’ de verilen In 'D/po — 1OOO/T grafiginin lineer kisminin
egimi alinarak belirlenir. Sekil 4.4° te Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve
0,03) tek kristal orneklerine ait Uo/kg degerlerinin manyetik alanla degisimi goériilmektedir.
Aktivasyon enerjisinin manyetik alanla Uo(H)~H™* ile verilen zayif gili¢ yasasina uygun
olarak 6lceklendirilebilmesi miimkiin olup, burada {istel terim olan o, Ug’ daki diisiisii ifade

eder.
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Sekil 4.3. a) Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,00), b) Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,01),
c) Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,02) ve d) Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03)
stiperiletken drneklerine ait tek kristal formunda Mp-T ve Inp/po-1000/T egrileri

10" 5
Fel_\(MWCNT)\Te".SSeo_
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Sekil 4.4. Tek kristal formdaki Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
ornekleri i¢in Arrhenius denklemi ile hesaplanan Uo/ks-H(T) egrileri
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0-4T araliginda Feix(MWCNT)xTeosSeos sisteminde x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03
sitokiyometrileri igin ortalama a~0,22 degerinde iken 5-8T aralifinda ortalama o~0,50
degerine ulagmaktadir. 4T ya kadarki diisiik alan degerlerinde birbirinden bagimsiz tek
vorteks sabitlenmesi baskin olup uygulanan manyetik alana giiclii bir direng gosterirler.
Ancak yiiksek alan degerlerinde (5-8T) vorteksler arasindaki etkilesimin artarak toplu
vorteks hareketinin ortaya ¢ikmasi ve bunun aktivasyon enerjisini baskilamasi sonucu Ug

degerlerinde bir miktar diisiis ortaya ¢ikmaktadir.

Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) tek kristal ornekleri igin 0-8T
uygulanan alan altinda manyetodireng dl¢limleri gergeklestirilmis ve p-T egrisinin % 10, %

50 ve % 90 kriterleri baz alinarak,
H¢,(0) = —0.693T.(dH/dT)1—t, (4.2)

ile verilen Werthamer-Helfand-Hohenberg (WHH) esitligi yardimiyla Hc2(0) degerleri
hesaplanmistir ve elde edilen degerler Cizelge 4.2° de verilmektedir [80]. Sistemde MWCNT
icerigi arttikca Hc2(0) degerlerinin arttigi goriilmektedir. Bu durum, MWCNT’ nin iletken
katmanlarda giicli bir diizensizlige sebep olmadignin bir sonucu olabilecegi

diistiniilmektedir.

Elde edilen degerler literatiirde Fe- tabanli malzemeler i¢in bulunan degerler ile
kiyaslandiginda daha iyi sonuglar oldugu goriilmiistiir. Bununla birlikte, hesaplanan Hc2(0)

degerleri kullanarak,

£(0) = (¢o/2mH,,(0))1/? (4.3)

ile verilen Ginzburg-Landau (GL) esitligine gore &(0), koherens uzunluk degeri
hesaplanmistir ve elde edilen degerler Cizelge 4.2° de verilmektedir. Tiim 6rnekler i¢in elde
edilen degerler kristal érgii parametresi, a=3,8181 A ile karsilastirildiginda a/2” den daha
biiyiik oldugu ve bu sonuca gore de drneklerin II. tip siiperiletken sinifinda oldugunu ortaya

koymaktadir.

Ayrica yeterince yiiksek manyetik alanlarda bozulan siiperiletkenlik durumu i¢in H¢’ nin

sicaklikla degisimi;
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Hey(T) = Hc2<0){ o) 2] (4.4)

ile verilmektedir. Burada, Hc(0); mutlak sifirdaki kritik alan degeridir. Heo(T)-T egrileri Sekil
4.5’ da verilmektedir. Elde edilen veriler sadece T¢’ ye yakin bir sicaklik araligindadir. II.
Tip bir siiperiletken i¢in “Hco-termodinamik kritik alan * olarak ifade edilir. Siiperiletken

durum I. ve IL. Tip stiperiletkenler i¢in iki farkli sekilde ortadan kalkmaktadir.

Bu durum iki farkli etkinin sonucunda ger¢eklesmektedir. Bunlar “diamanyetik etki” ve
“pauli paramanyetik etki” olarak ifade edilmektedir. Orbital akimlarinin manyetik alani
disarlamasindan dolay1 artan kinetik enerji ile siiperiletken durumun ortadan kalkmasi
diamanyetik etkiyi, spin-tekli etkilesmesi i¢in siiperiletken durumun Zeeman boliinmesiyle,
bozulmasiyla, Pauli paramanyetik etkisini tanimlar [81]. Dolayisiyla, zayif bir BCS

stiperiletkeni icin Pauli paramanyetik limiti,
HE = 1.84T, (4.5)

ifadesi ile verilmektedir. Bizim 6rneklerimiz i¢in hesaplanan HE¢S degerleri Cizelge 4.2° de
verilmistir ve elde edilen degerlerin tiim Ornekler icin hesaplanan Hco degerlerinden daha
kiigiik oldugu goriilmektedir. Bu da malzemelerdeki siiperiletkenligin alisiilmadik dogasini

dogrular niteliktedir.

Cizelge 4.2. Tek kristal formdaki Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
orneklerine ait siiperiletkenlik parametreleri.

FWH | He(0)(T) | Hp® gc(nm)

Sam |e T onset T Zero AT
P c c M | 10%-50%-90% | (T) | 10%-50%-90%

0.00 | 1531 | 1394 | 137 | 1.2 64-49-43 | 28.17 | 2.3-2.6-2.8

0.01 | 1579 | 1453 | 1.26 | 091 68-46-42 | 29.05 | 2.2-2.7-2.8

0.02 | 16.04 | 1508 | 096 | 0.71 72-54-35 | 29.51 | 2.1-25-3.1

0.03 | 16.50 | 15.62 | 0.88 | 0.43 78-53-44 | 30.36 2-2.5-2.7

Fel.x(MWCNT)xTeo,sseo,s




Fe, (MWCNT), Te,sSe, 5 (x=0.00) Fe, (MWCNT), Te, Se < (x=0.01)
8 -8
a
) 900\ \50% \10% D) g0\ \50%\10%
6 -6
4 - -4
60! " 100 "
s 0% 5 \ 10%
1 ‘-\ \c_ 500/0 \
40- .\_\-,\‘\ ‘.\ :: ot ! |
29E oo\ g *":’:\.\ ?
I'-J “\:Q: \' = [90% Xa \q
- 20 \ § '}\ 20 A {,:\
%
T4 R N— ] o -0
0246 810121416 02 46 810121416
T (K) T (K)
I Y | v I ¥ I I v | . | L I X | X I
10 11 12 13 14 15 10 11 12 13 14 15
T (K) T (K)
Fe, (MWCNT), Te, 5S¢, s (x=0.02) Fe, (MWCNT), Te, sS¢, s (x=0.03)
8 8
¢) 0 ° d) 90%\ \50% 10°
90%\ 50% \10% ° 509%\ 10%
6
80 4
60-
S n 2
~ ¥
= 90% N\
' 0
l L]
15 11 15

T (K)

T (K)

40

Sekil 4.5. Tek kristal formdaki Fei1x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
ornekleri i¢in Werthamer Halfand Hohenberg (WHH) esitligi ile hesaplanan

Hca(T)-T egrileri
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Manyetik incelemeler

Sekil 4.6” de tek kristal formdaki Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
orneklerine ait M-T egrileri verilmektedir. Manyetizasyon Olgiimleri sifir alan altinda
sogutulma-zero field cooled (ZFC) ve alan altinda sogutulma-field cooled (FC) olmak {izere
iki farkli modda gerceklestirilmistir. ZFC ol¢limlerinde manyetik alan uygulanmaksizin tek
kristal 6rnekler 30 K’ den 4,2 K’ e kadar sogutulup tekrar 30 K’ e kadar 1sitilarak dl¢timler
elde edilirken, FC 6l¢iimlerinde 10 Oe siddetinde bir manyetik alan uygulanarak tek kristal
ornekler 4,2 K’ e kadar sogutulmus ve bu islem esnasinda diyamanyetik sinyal elde
edilmistir. Diyamanyetik sinyalin elde edildigi sicaklik degeri aslinda manyetik momentlerin
hizla degismeye basladig1 sicaklik degeri olup p-T egrilerinden elde edilen stiperiletkenlik
biiylik bir yaklasiklik ile gecis sicakligina karsilik gelmektedir.

Yaklasik olarak denmesinin sebebi p-T Olgiimii alinirken dort nokta kontak ydntemini
kullantyoruz ve akim her zaman kendisine sifir direngli bir yol bularak ilerler. Ancak M-T
Olciimii alinirken O6rneklerin tiim hacmi {lizerinden alinan bilgi veri olarak aktarilir ve
uygulanan kiiciikte olsa bir manyetik alana (10 Oe) maruz kalmasindan dolayr p-T
egrilerindeki stiperiletkenlik gecis sicakligi ile M-T egrilerindeki diyamanyetik sinyalin
gozlendigi sicaklikta kiiclikte olsa bir miktar fark (gecikme) ortaya ¢ikabilmektedir.
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Sekil 4.6. Tek kristal formdaki Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
orneklerine ait M-T egrileri



42

Bununla birlikte, Sekil 4.6’ de ZFC egrilerindeki diyamanyetik sinyalin FC egrilerine gore
daha giiclii oldugunu goriiyoruz. Bu, yapida bulunan manyetik Fe elementinin dig manyetik
alan altinda sogutuldugunda bir miktar manyetize olmasindan kaynaklanmaktadir. Sonugta,
tam olarak siiperiletken faza ge¢ildiginde diyamanyetik sinyal ferromanyetik sinyale gore
daha baskin olmaktadir. Bu durum Fe-tabanli siiperiletkenler ailesinin tiim {iyelerinde ortaya

cikmaktadir ve genel bir karakteristiktir.

Sekil 4.7 a, b ve ¢’ de tek kristal formdaki Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve
0,03) orneklerine ait sirasiyla 5 K, 7 K ve 10 K’ de ve 5 T’ daki M-H egrileri verilmektedir.
Tim Ornekler tipik olarak II. Tip siiperiletkenlerin histerisis dongiisiine benzer davranis

sergilemektedirler.

Bununla birlikte, Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) tek kristal
orneklerimizin genis bir histerisiz dongiistine sahip oldugunu ve her {i¢ sicaklik degerinde
de yapilan Ol¢liimlerde +5T° da uygulanan manyetik alanin etkisiyle normal duruma
gecmedigi net bir sekilde goriilmektedir. Ozellikle de Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03)
tek kristal 6rnegine ait sonuglarin oldukea iyi oldugu agikca goriilmekte ve elektriksel direng

Ol¢iimii sonuglarini da dogrulamaktadir.
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Sekil 4.7. Tek kristal formdaki Fei1x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
orneklerine ait a) 5 K, b) 7 K ve ¢) 10 K’deki M-H egrileri
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Ayrica stokiyometrik ac¢idan kiyasladigimizda Fe konumlarinda MWCNT ikamesinin
artmasityla M-H egrilerinde bir genisleme meydana gelmektedir. Sonu¢ olarak,
manyetizasyon Ol¢iimlerinde de en Kkaliteli ornegin Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03)
oldugu tespit edilmistir. Bunlara ilave olarak, katki oran1 x=0,03" {in iizerine ¢iktiginda ise
(stiperiletken faz igerisinde kimyasal ¢oziinmede limit deger) artik yapida ferromanyetik
fazin baskin oldugu tespit edilmistir.

mag _ 20AM
a

M-H egrilerinden ve J, (1—a/3b) ile verilen Bean formilid ile

hesapladigimiz Jc degerleri kullanilarak elde edilen Jc-H egrileri Sekil 4.8 a, b, ¢ ve d’ de
verilmektedir [83]. Fe1x(MWCNT)xTeo5Seo s sisteminde sitokiyometrik degisimin etkisi M-
H egrilerinde bir iyilesme olarak ortaya ¢ikmis ve bu sonug Jc degerlerindeki iyilesmeyi de

beraberinde getirmistir.

Bilindigi gibi siiperiletkenlerin ti¢ temel parametresi kritik sicaklik (Tc), kritik manyetik alan
(He2) ve kritik akim yogunlugu (Jc)’ dur. Kritik akim yogunlugu baglaminda
diisiiniildiigiinde ise, manyetizasyon ol¢limleri daha fazla 6nem tasimaktadir. Yapi igerisinde
olmas1 muhtemel safsizliklar ya da kristal yap1 kusurlar1 aki hareketini engelleyen birer
faktor olarak davranirlar ve bunlar da ayni zamanda ¢ivileme (pinning) merkezlerinin
olusmasina neden olurlar. Bu durumda, kritik akim yogunlugu, Je, siiperiletkenin ¢ivileme
ozelligi ile yakindan iliskili olup yiiksek manyetik alanlar altinda yiiksek akimlar
taginabilmesi i¢in miimkiin oldugunca ¢ok sayida uygun ¢ivileme merkezlerinin bulunmasi
istenir. Yiksek lisans tez caligmalarimiz kapsaminda tek kristal formda elde ettigimiz
ornekler yapisal olarak miikemmele yakin ideal kristallerdir. Dolayisiyla boyle bir yapi
igerisinde kritik akim 6zelliklerinin gelismesine neden olabilecek iki durum s6z konusudur.
Birincisi, FeCh-tabanli sistemlerde atomik diizeyde Fe bosluklarinin mevcut olmasi ve 0,03’
lik MWCNT ikamesinin bu bosluklara yerlesmesi sonucu yapisal diizensizliklerinin
olugsmasi ¢ivileme merkezi olarak davranabilmesi, ikincisi ise yine atomik boyutta agirlikli
olarak MWCNT igeren atomik boyutta olabilecek safsizlik fazlarinin (bunlar elimizdeki
mevcut analiz sistemleri ile tespit edilememektedir) tek kristal yapida kusurlarmis gibi
davranmasi ve birer ¢ivileme merkezi olusturarak kritik akim 6zelliklerini iyilestirmesi

olarak diistiniilmektedir.
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Sekil 4.8. Tek kristal forunda, 5 K, 7 K ve 10 K’deki a) Fe1.x(MWCNT)xTeo5Seo s x= 0,00,
b) Feix(MWCNT)xTeosSeos x=0,01, ¢) Feix(MWCNT)xTeosSeos x=0,02 ve
d) Feix(MWCNT)xTeo5Seos x= 0,03 drneklerine ait Je-H egrileri

Bu baglamda, elde edilen M-H egrileri literatiirdeki katkisiz FeSeTe malzemesi ile
kiyaslandiginda daha yiiksek doyum manyetizasyonuna ulagsmakta ve genis bir histerisiz
egrisi elde edilmektedir. Bu da ¢ivileme siddetinin biiyiik ve kritik akim yogunlugunun
yliksek olmasi anlamina gelmektedir. Bu dogrultuda, kritik akim yogunluguna paralel olarak
civileme kuvvetinin de yiiksek oldugu Sekil 4.9 a, b, ¢ ve d’ de verilen Fp-H grafiginde
goriilmektedir ve Onceki boliimlerde yaptigimiz agiklamalar: desteklemektedir. Ak ¢ivileme

kuvveti (Pinning Force-Fp),
Fp = JexpuoH (4.6)

esitligi ile ifade edilmektedir [83-85] ve Feix(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve
0,03) tek kristal orneklerimiz i¢in 5 K’ de oldukga yiiksek bir degere ulagsmaktadir, Bu
durumda elde edilen sonuglar, iirettilen malzemelerin teknolojik uygulanabilirligi agisindan

uygun oldugunu ortaya koymaktadir.
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Sekil 4.9. Tek kristal forunda, 5 K, 7 K ve 10 K’deki a) Fe1-x(MWCNT)xTeo,5Seo,s Xx= 0,00,
b) Feix(MWCNT)xTeosSeos x=0,01, ¢) Feix(MWCNT)xTeosSeos x=0,02 ve
d) Fe1x(MWCNT)xTeo5Seos x= 0,03 orneklerine ait Fp-H egrileri

Mekanik incelemeler

Genel olarak, Fe-bazli siiperiletken malzemelerin sertlik ve elastik modiilii gibi mekanik
ozelliklerinin arastiriimasi teknolojik uygulamalar agisindan oldukga onemlidir. Ozellikle
Fe-kalkojenit sistemler, ferromanyetik 6zellikleri ve uyumlu kafes yapilarindan dolay1 spin
elektronik cihazlar i¢in en uygun adaylardir [86]. Ayn1 zamanda Fe-kalkojenit sistemlerin
basit kristal yapiya sahip olmalar1 ve toksik olmayan elementler icermeleri gibi avantajlar
olmasina ragmen bu malzemelerin mekanik olarak sert ve kirilgan bir yapiya sahip olmalar1
sebebiyle teknolojik uygulamalar1 kolay degildir [87]. Bu bilgilerin yani1 sira karbon
nanotiiplerin elastik modiilii ~1 TPa olup 100 GPa’ lik bir gerilme kuvvetine ulasabilirler.
Bu da karbon nano tiipleri ayn1 kiitledeki ¢elikten de daha kuvvetli bir malzeme haline
getirmektedir. Dolayisiyla, bu karakterde bir malzemenin Fe-kalkojenit tabanli bir ana

malzeme icerisindeki ikamesi 6nemlidir.
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Literatiirdeki mevcut calismalarda elastik modiiliin FeSeo5Teo 5 sliperiletken malzemesi i¢in
20-25 GPa ve polikristal formdaki FeSex sistemi igin 4346 Gpa arasinda oldugu bulunmustur
[86,88]. Bu bilgiler 1s1ginda yiiksek lisans tez ¢alismalarimiz kapsaminda iirettigimiz tek
kristal formdaki Fe;x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) sisteminin Elastik
modiilii ve ortalama Sertligi hesaplanmistir. Elastik modiil profilleri Oliver Pharr yontemi
ve Bruker-UMT mikro indenter ile Vickers Tip ve 1 mN yiikleme ve 5 nm yer degistirme
¢ozlinlirligi ile elde edilmistir. Oliver-Pharr yontemi, P-h egrisinin bosaltma kismina gii¢

kanunu denkleminin fit edilmesine dayanir:
P=a(h—hs)" 4.7)

burada a ve m fit parametreleri ve ht son derinliktir. Fit parametreleri € elde edildikten sonra,

S temas sertligi;

ap
S=— (4.8)
dhlp= Rm
ile verilen esitligin tiirevi alinarak hesaplanir. Temas derinligi hc ise,
Fmax
he = hpgy — € (4.9)

S

esitligi yardimiyla hesaplanir. Burada Pmax Ve hmax sirasiyla maksimum yiik ve maksimum
derinlik olup ¢ ise tip geometrisine bagh bir parametredir ve konik bir girinti i¢in 0,72' dir.

Boylece hc elde edildikten sonra sertlik (H) ve indirgenmis elastik modiil;

Pmax
H= e (4.10)

NEAS
Erzﬁf\/A—c

(4.11)

denklemleriyle kolayca hesaplanmaktadir. Burada Ac=24,5hc2, Vickers girintisi i¢in temas
alan1 ve B Vickers girintisi i¢in hesaplanan 1,034 degerine sahip diizeltme faktoriidiir.
Deneyler sirasinda c- eksenine dik maksimum 5000 mN yiik altinda ve 100 mN/s yiikleme
hizinda yiik-deplasman (P-h) egrileri elde edilmistir. Sekil 4.10” de indentasyon i¢in Fes.
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x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) tek kristal 6rnekleri i¢in c- eksenine dik

yiikleme-bosalma (P-h) egrileri verilmistir.

5000 5
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Sekil 4.10. Tek kristal formdaki Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03)
orneklerine ait yiikleme-bosalma egrileri (P-h)

x=0,0 ve 0,01 numuneleri i¢in, yiikleme boliimiinde baz1 girisimlerin oldugu bulunmustur.
Bunun muhtemelen ucun numuneye girisi sirasinda olusan ytiizeysel ¢atlaklardan veya ucun
numuneye girdigi bolgede ¢ok katmanli bir yapilanmanin olmasindan kaynaklandigi
diisiiniilmektedir. x=0,02 ve x=0,03 MWCNT katkili numuneler i¢in daha yumusak bir gegis

elde edilmis ve yer degistirme kademeli olarak ~22 pm'ye kadar ¢ikarilmigtir.

Urettigimiz tek kristal numunelerin hesaplanan ortalama sertlik, H, ve ortalama Indirgenmis
Elastik modiili, Er, degerleri Cizelge 4.3' de verilmistir. Elde edilen sonuglara gore; Sertlik
profilleri degeri 0,99 — 0,68 GPa araliginda, elastik modiilii ise MWCNT katki seviyesine
bagli olarak 24,6 — 11,27 GPa arasinda oldugu bulunmustur. Bu sonuglarin literatiirdeki Fe-
kalkojenit malzemelerden elde edilen degerlere gore ¢ok az da olsa diisiik oldugu
bulunmustur, ancak bunun da hata sinirlari icerisinde kaldig1 ve ayrica tiretim prosediirlerine

bagl olarak kiiciik degisimler gosterebilecegi diisliniilmektedir [87,89].

Ayrica, hem H hem de E; degerlerindeki degisimin katki miktar1 ile dogrusal bir formda

degismedigi goriilmektedir. Bu da 6rneklerimiz i¢in “indentation size effect (ISE)” etkisinin
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ortaya ¢iktigini gdstermektedir. Bu durum aslinda siiperiletken malzemelerde sik karsilasilan

bir durum olarak kabul edilmektedir [90].

Fakat MWCNT katki seviyesinin artirilmasina bagli olarak yapimin esnekliginin pozitif
yonde degismesi, yani Sertlik ve elastik modiiliin azalmasi teknolojik uygulamalar agisindan
ornegin; bu tez kapsaminda oldugu gibi serit/kablo tiretimlerinde, kirilganligin azalmasi

olarak degerlendirilmis ve uygulamalar i¢in 6nemli bulunmustur.

Cizelge 4.3. Ferx(MWCNT)xTeosSeos (x= 0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) drneklerine ait H ve Ey

degerleri ile bu degerlere ait standart sapma ve hata ylizdeleri

Elastik Standart
Sertlik Standart Modulii sapma,
Ormek (H, GPa) | sapma, % | Hata, % | (Er, GPa) % Hata, %
(;)-Lag x=0.00 0.998 0.131 0.057 24.602 4.112 0.782
i x=0.01 0.811 0.116 0.075 19.393 4.163 1.101
'_
=z
L;) x=0.02 0.773 0.138 0.068 17.284 3.124 0.776
S
& | x=0.03 | 0681 0.155 0.072 11.272 2452 | 0.641

Fe/Ag/ Feix(MWCNT)xTeosSeos Tel/Seritlere Ait Bulgular

Yiiksek lisans tez ¢alismamiz kapsaminda hazirladigimiz Feix(MWCNT)xTeosSeos (X=
0,00, 0,01, 0,02 ve 0,03) tek kristal Orneklerimiz icin gergeklestirdigimiz analizler
neticesinde en 1y1 siiperiletkenlik parametrelerine sahip sitokiyometrinin x=0,03 oldugu

tespit edilmistir.

Calismalarimizin bu agsamasinda, Fe1x(MWCNT)xTeosSeo s x= 0,03 drnegini bityiik 6l¢ekte
(200 g) hazirlayip ball mill yontemi ile ~10 um boyutuna indirgeyerek Fe/Ag/ Fei-
x(MWCNT)xTeosSeos x= 0,03 kare kor’ lu tel ve serit formunu PIT yontemi ile kazandirdik.
~2x2 mm ve ~1x1 mm boyutlarinda ve sirastyla 10 m ve 30 m uzunluklarinda tel tiretimi
gerceklestirerek serit formuna doniistiirdiik. Gergeklestirdigimiz yapisal, mikro yapisal

incelemeler ile elektriksel performans testleri asagida siralanmaktadir.

Yapisal incelemeler
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Sekil 4.11 a, b ve ¢’ de karsilastirma yapabilmek amaciyla Feix(MWCNT)xTeosSeos

(x=0,03) kor malzemesinin ~10 um boyutuna inildikten sonra ve ~2x2 mm ve ~1x1 mm

boyutlarinda kare kor’ lu tel formuna getirildikten sonraki xrd desenleri verilmistir. Sekil

4.11 a’ da tek kristal olusum geregi beklenildigi tizere sadec (00l) diizlemlerine ait pikler

elde edilmistir.
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Sekil 4.11. a) ~10 um boyutundaki Fe;x(MWCNT)xTeosSeos x= 0,03 kor malzemesine ait
b) ~1x1 mm ve c) ~2x2 mm boyutlarindaki siiperiletken tellere ait XRD deseni
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Herhangi bir safsizlik pikine ya da farkli diizlem tabakalarina ait piklere rastlanilmamuistir.
Rietveld analizine gore elde edilen tek kristal 6rnegin P4/nmm uzay grubunda ve tetragonal
kristal simetrisinde oldugu bulunmustur, hesaplanan a ve ¢ orgii parametreleri sirasiyla
3,8181 A ve 6,2305 A’ dur. Sekil 4.11 b ve ¢’ de sirasiyla ~1x] mm ve ~2x2 mm
boyutlarinda iiretilen tellerde ise uygulanan basinca ve ¢ekme gerilmesine (mekanik
deformasyon) ragmen kristal yoneliminde her hangi bir degisim meydana gelmemektedir.
Bununla birlikte ikincil bir safsizlik fazina da rastlanmamistir. Ancak, kesit kalinligi
azaltildikca pik siddetlerinde yaklasik olarak % 3 kadarlik bir azalmanin oldugu
goriilmiistiir. Bunun hata sinirlar igerisinde kaldig1 ve malzemenin geneli disiiniildiigiinde

her hangi bir olumsuz durumun ortaya ¢ikmayacagi seklinde yorumlanmastir.
Tel/Serit formu icin mikroyapisal incelemeler

Resim 4.2 a, b, ¢ ve d’ de ~2x2 mm boyutlarinda x=0,03 MWCNT katkili kare kor’lu tele

ait farkl1 biiylitme oranlarinda ve farkli bolgelerden alinan SEM goriintiileri verilmistir.

K®) 7o 10001y 00 144 mm 1000% 95251 2 KO 1o 1000w 100 14 mm So0x oscis i -
Resim 4.2. ~2x2 mm boyutlarinda Fe/Ag/ Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’ lu
tele ait farkli biiyiitme oranlarindaki (a) 120x, b) 200x, ¢) 1000x biiyiitme (gri
cizgi gimis kilifi gostermektedir) ve d) 5000x (Feix(MWCNT)xTeosSeos
(x=0,03) kor malzemeyi gostermektedir)) SEM goriintiileri
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SEM goriintiileri degerlendirildiginde herhangi bir bosluk, c¢atlak ya da deformasyon
bulunmamaktadir (Yiizeydeki ¢izikler SEM incelemeleri esnasinda ylizeyden goriintii
alabilmek i¢in bakalit ve zimpara islemlerinden kaynaklanmaktadir). Ayrica, Resim 4.2 d’de
siiperiletken kor dolgu malzemesi goriilmekte olup her hangi bir bosluk veya ¢atlak gibi
deformasyonlarin olmadig1 goriilmiistiir. Aynt zamanda doluluk oraninin degeri %52,74
olarak hesaplanmis olup bu oldukea iyi bir sonug¢ oldugu degerlendirilmistir. Farkli parcalar

iizerinde yapilan incelemelerde de benzer sonuglar elde edilmistir.

o p— 100

7 | 255

0 ] 98

Resim 4.3. a-f) ~2x2mm boyutlarinda Fe/Ag/Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’
lu tele ait EDX mapping goriintiileri, g) Tiim fazlarin bir arada oldugu EDX-
Mapping goriintiisii

Resim 4.3 a-g’ de die ¢ekme sistemi ile iiretilen ~2x2 mm boyutlarinda Fe/Ag/Fe:-
x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’ lu tele ait EDX-mapping (nokta haritalandirma)
fotograflar1 verilmistir. Elde edilen goriintiilerde yapiy1 olusturan elementlerin homojen bir
dagilim sergiledigi ve bolgesel kiimelesmelerin ya da safsizlik fazlarinin yapi igerisinde
bulunmadig: tespit edilmistir. Fe kilifta her hangi bir patlama, dagilma veya yirtilma
olmamis ancak Ag kilifin olduk¢a inceldigi hatta telin farkli bdlgelerinden yapilan
incelemelerde Ag kilifta kopmalar oldugu goriilmiistiir. Fe kilif boyuna kesildiginde bu
durum daha net olarak tespit edilmistir. Bu ¢alismada Fe/Ag olmak {tizere iki kilif

kullanilmas1 kor malzemesi ile Fe kilif arasindaki diflizyonun 6niine gegmektir. Bununla
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birlikte literatiirdeki calismalar incelendiginde FeTeo sSeo s siiperiletken sistemine Ag katkisi
siiperiletkenlik parametrelerini olumlu yonde etkilemektedir [91-93]. Dolayistyla, kor
malzemesi ile Ag kilif arasindaki difiizyon olumsuz bir etki ortaya ¢ikarmayip Fe kilif ile
arada bir bariyer olusturmaktadir. Ancak, Fe ve Ag kiliflarin mekanik 6zellikleri dikkate

alindiginda kullanilan Ag kilifin duvar kalinliginin yetersiz kaldigi hatta yer yer kopmalarin

meydana geldigi goriilmiistiir.

W » 1 t s - 7~ o P m
@, 105 mm 2500 i ] . KO o tooow 55 s 10000

Resim 4.4. ~1x1mm boyutlarinda Fe/Ag/Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’ lu
tele ait farkli bliylitme oranlarinda (a) 200x, b) 200x boyutlar, c) 2500x ve
d) 10000x ve farkli bolgelerdeki SEM goriintiileri

Resim 4.4 a, b, ¢ ve d” de ~1x1 mm boyutunda Fe/Ag/Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03)
kare kor’ lu tele ait farkli biiyiitme oranlarindaki SEM goriintiileri verilmistir. Uretilen tel
ylizeyinde ortaya ¢ikan koyu renk noktalar, tellerin SEM incelemelerine hazirlik asamasinda
uygulanan bakalit islemi ve sonrasindaki zimpara/parlatma islemlerinden kullanilan
soliisyondan kaynaklanmaktadir. Die ¢ekme sistemi kullanarak iirettigimiz bu tellerde de
yine Ag kilifin kare seklini koruyamamasi problemi ile karsilagilmistir. Bununla birlikte
irettigimiz teli boyuna kestigimizde Ag kilifta siireksizlikler oldugunu goriilmiistiir. Bu

durum ~2x2 mm’ lik telde de gézlenen temel olumsuzluk olarak karsimiza ¢ikmaktadir.

Resim 4.5 a-g’ de die ¢ekme sistemi ile iiretilen ~Ix1 mm boyutlarinda Fe/Ag/Fe1-
x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’ lu tele ait EDX-mapping (nokta haritalandirma)

fotograflari verilmistir.
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Resim 4.5. a-f) ~2x2mm boyutlarinda Fe/Ag/Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’
lu tele ait EDX mapping goriintiileri, g) Tiim fazlarin bir arada oldugu EDX-
Mapping goriintiisii

Tiim fazlarin bir arada oldugu Resim 4.5 g’ deki EDX- Mapping goriintiilerine gore kor

malzemesinin homojen bir sekilde dagildigir ve herhangi bir safsizligin mevcut olmadig:

anlasilmaktadir. Bu iiretimdeki tek sorun Fe ve Ag kiliflar arasindaki sertlik 6zelliklerinin

oldukca farkli olmasinin yani sira Ag kilifin duvar kalinliginin da Fe kilifa gore daha az

olmasindan kaynaklanmaktadir.

Resim 4.6’ de ~2x2mm boyutlarindaki Fe/Ag/Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’
lu siiperiletken telden elde edilen serite ait farkli biiylitme oranlarindaki SEM resimleri
verilmigstir. Resim 4.6 a, b ve ¢’ de elde edilen seritin toplam kalinlig1 ~850 pum, i¢erdeki
stiperiletken korun kalinlig1 ~500 um ve Ag kilifin kalinligt ise ~16 pm olarak dl¢tilmiistiir.
Serit formuna getirme islemi sirasinda Fe kilifta herhangi bir ¢atlak s6z konusu degildir.
Stiperiletken kor malzemesinin uygulanan deformasyon islemi ve bununla birlikte 1s1l

islemlerle siki bir goriiniim sergilemektedir.
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Resim 4.6. a, b, ¢, d) ~2x2 mm boyutlarindaki Fe/Ag/Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos (X=0,03)
kare kor’ lu telden elde edilen serite ait farkli biiylitme oranlarinda ve farkli
bolgelerdeki SEM goriintiileri, e) gri ¢izgi giimis kilifi belirtmektedir ve
f) kordan alinan goriintii

Resim 4.7’ de ~2x2mm boyutlarindaki Fe/Ag/ Fe1xCNTxTeosSeos (x=0,03) kare kor’ lu
stiperiletken telden elde edilen serite ait EDX Mapping goriintiileri verilmistir. Resim 4.7 a-
> de elementel olarak yapida her hangi bir bozulmanin olmadig1 goriilmiistiir. Ozellikle
Resim 4.7 g’ de tiim fazlarmn bir arada verildigi Mapping incelemesinde homojen ve siki bir
elementel dagilim oldugu ve herhangi bir safsizlik fazin olmadig1 goriilmektedir. Ayrica,

catlama veya kirilmaya ait her hangi bir belirtide goriilmemistir.
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Resim 4.7. a-f) ~2x2 mm boyutlarindaki Fe/Ag/Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (X=0,03) kare
kor’ lu telden elde edilen serite ait elementel olarak EDX Mapping goriintiileri,
g) genel faz dagilimi

Resim 4.8’ de ~1x1 mm boyutlarindaki Fe/Ag/Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’
lu telden elde edilen serite ait farkli biiyiitme oranlarinda ve farkli bolgelerdeki SEM
resimleri verilmistir. Elde edilen telden iiretilen serit ~850 um kalinliginda, kor malzemesi
ise ~400 um kalinligindadir. Bununla birlikte ~1x 1mm boyutlarindaki telden iiretilen serit’in
de diizgiin bir morfolojiye sahip olmadig1 goriilmektedir. Benzer sekilde Resim 4.9” da aymi
ornege ait (~1x1 mm boyutlarindaki Fe/Ag/Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare kor’ lu
telden) EDX-Mapping goriintiileri verilmistir ve kilif malzemelerinin seklini koruyamadigi
net bir sekilde goriilmektedir. Bunula birlikte Resim 4.9 a-d’ den de goriilecegi gibi yapida
herhangi bir safsizhik fazi ya da kirik/gatlak seklinde deformasyonun olmadig:
goriilmektedir. Resim 4.9 ¢’ de ise Siiperiletken kor malzemesinin homojen bir elementel

dagilima sahip oldugu goriilmektedir.
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Resim 4.8. a-d) ~IxImm boyutlarindaki Fe/Ag/Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare
kor’ Iu telden elde edilen serite ait farkli biiylitme oranlarinda ve farkli
bolgelerdeki SEM goriintiileri, e) stiperiletken kordan alinan bir kesit

ojmmm—]2s5 [C K| 0 J— 100 m 0 | 100
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Resim 4.9. a-f) ~1x1 mm boyutlarindaki Fe/Ag/Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kare
kor’ lu telden elde edilen serite ait EDX-Mapping goriintiileri, g) genel faz
dagilimi.
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Elektriksel performans testi (1-V)

Biiytiik 6lgekte hazirlanan Fe1 x(MWCNT)xTeo.sSeo s (x=0,03) siiperiletken kor malzemesine
ait p-T ve Fe/Ag kiliflar igerisine doldurularak ~2x2 mm ve ~I1x1 mm kesitli tel formuna
getirildikten sonra odlglilen p-T egrileri kiyaslamali olarak Sekil 4.12°de verilmistir. Kor
malzeme, ~1x1 mm ve ~2x2 mm’lik tellerin p-T egrilerinde Onemli bir degisim
gdzlenmemis ancak tel formuna getirildikten sonra Tc>#/n¢'¢ ve T degerlerinde <%]1 bir
bozulma oldugu goriilmistiir ki, bu da hata siirlari i¢erisinde kalmaktadir. Bu durumun tek
kristal formda iiretilen kor malzemesinin maruz kaldig1 6giitme ve kilif igerisinde sikistirma

islemleri nedeniyle bir bozulmaya ugramadigini ortaya koymaktadir.

0.0018

—— Siiperiletken kor malzemesi
—— 2 mm kalinliginda tel
—— | mm kalinliginda tel

0.0016

0.0014
0.0012
0.0010

0.0008

p (Q2.cm)

0.0006
0.0004

0.0002

0.0000 -
6 8 10 12 14 16 18 20
T (K)

Sekil 4.12. Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken kor malzemesine ait dolum
oncesi ve dolum sonras1 p-T egrileri

Sekil 4.13° de ~Ixl mm ve~2x2 mm Kkesitli tellere ait 1-V egrileri verilmistir. I-V
karakteristigi ¢ikarilirken uluslararasi standart olarak kabul edilen 1 pV kriteri géz oniine

alimmuastir ve 6l¢iim yapilirken akim olabildigince kiiciik araliklar ile yavas yavas artirilmaya

caligilmistir. ]Ctmmport =1./A ifadesine gore hesaplanan transport akim yogunlugu

degerleri Cizelge 4.4° te verilmistir. Elektriksel Slgiimlere benzer sekilde Olciilen tastyict
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akim yogunlugu (transport current density) kritik akim degerlerinde de bir bozulmanin
olmadigi hatta 1 mm’lik telde % 5’den biraz fazla bir artigin oldugu goriilmiistiir. Bu durum
da zaten beklenen bir durum olup telin inceltilmesi sirasinda daha da sikistirilarak daha

yogun bir kor elde edilmesinden kaynaklandig: diisiiniilmektedir.

1204 | ——2x2 mm 1

—+—~1x1 mm
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Sekil 4.13. ~2x2 mm ve ~1x1 mm boyutlarindaki Fei.x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03)
stiperiletken tellere ait 1-V egrileri

Sonug olarak, kesit alan1 daraldik¢a (~1x1 mm telinde) tel daha iyi siki paketlenmis bir yap1
haline gelmektedir ve ayrica kristalografik yonelmesinde de bir bozulmanin olmadig:
goriilmektedir, yani tretigimiz c- ekseni yoniinde yonelmis olan siiperiletken kristallerin
basing altinda yonelimini degistirmedigi anlasilmistir. Bunun sonucu olarak da daha yiiksek
transport akim yogunlugu degerine ulagilmistir. Ayrica bu durum serit liretim asamasinda

secilen yontemin de uygun oldugunu ortaya koymaktadir.

Cizelge 4.4. ~2x2 mm ve ~1x1 mm boyutlarindaki Fel-x(MWCNT)xTe0,5Se0,5 (x=0,03)
stiperiletken teller i¢in hesaplanan transport akim yogunlugu degerleri.

Uretilen tel | Transport Akim Yogunlugu (J-"*™P°™ = [./4) (Alcm?)
~2X2 mm 848.69

~1x1 mm 1153.08
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Racetract Coil

Tel tiretim agamasinda 1 mm duvar kalinliginda kullanilan Ag kiliflarin yetersiz kaldigi
diisiiniilerek bu kez 3,2 mm duvar kalinligina sahip giimiis borular kullanilarak serit iiretimi
tekrarlanmis ve Racetract bobin sarimi gerceklestirilmistir. Bu serite ait mikroyapisal

incelemeler ile elektriksel performans testleri tekrarlanmistir.

Racetract coil uygulamasi icin mikroyapisal incelemeler

Resim 4.10 a, b ve ¢’ de racetract bobin sarimi i¢in {iretilen Fe/Ag/Fe1x(MWCNT)xTeo5Seos
(x=0,03) siiperiletken seritin baslangi¢ kismindan alinan kesite ait SEM resimleri
goriilmektedir. Elde edilen seritin ~1,5 mm genisliginde, ~500 pm kalinliginda oldugu
goriilmektedir. Ilk serit {iretimi denemelerimizde Ag kilifin Fe kilifa gore ¢ok inceldigi ve
hatta yer yer kopmalarin meydana gelerek bir siireksizligin olustugu problemini daha genis
duvar kalinligina sahip Ag kilif kullanimi ile asmisilmistir. Bununla birlikte, Fe ve Ag
kiliflarda herhangi bir deformasyon da (gatlak, yarilma gibi) gézlenmemistir. Resim 4.10 b’

de goriildiigii gibi kor malzemesi ile kiliflar arasindaki baglanti son derece diizgiin olup, kor

malzemesi oldukea siki bir goriiniim sergilemektedir.

@

Resim 4.10. Ferx(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken seritin baslangig kismindan
alian a) genel goriiniimii ve boyutlarina, b) Fe ve Ag kiliflar ile kor malzemesi
arasindaki baglantiya ve c) seritin kenar kismina ait SEM goriintiisii
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Resim 4.11 a-g’ de racetract bobin sarimi igin iretilen Fe/Ag/Feix(MWCNT)xTeosSeos
(x=0,03) siiperiletken seritin baslangi¢c kismindan alinan kesite ait EDX nokta haritalandirma
(Mapping) goriintiileri verilmistir. Resim 4.11 a-f* de ayr1 ayr1 elementel dagilim verilirken
Resim 4.11 g’ de tiim fazlarin bir arada verildigi noktasal haritalandirma incelemesinde
homojen ve siki bir elementel dagilim oldugu, herhangi bir safsizlik fazinin ya da yer yer
kiimelesmelerin olmadig1 goriilmektedir. Bununla birlikte, ¢catlama veya kirilmaya ait her

hangi bir belirtide goriilmemistir.

o255 O |I— 100 O ] 100

Resim 4.11. Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken seritin baslangi¢ kismindan
alinan a) genel SEM, b) C, c) Fe, d) Se, e) Ag, f) Te elementleri ile g) Tiim
fazlara ait noktasal haritalandirma (mapping) goriintiileri

Resim 4.12 a, b ve ¢’ de racetract bobin sarimi igin tiretilen Fe/Ag/Feix(MWCNT)xTeosSeo s
(x=0,03) siiperiletken seritin orta kismindan alinan kesite ait SEM resimleri goriilmektedir.
Resim 4.12 a’ da verilen degerler seritin baslangi¢c kismindan 6lgiilen genislik, kalinlik
degerleri ile hatta Fe ve Ag kiliflar ile kor malzemesinin genisligi de dahil olmak tizere uyum
icinde oldugu goriilmektedir. Bu durum, iiretilen Fe/Ag/Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03)
stiperiletken seritin timii dikkate alindiginda homojen bir serit elde edildigine

inanilmaktadir. Bu kesitte de herhangi bir deformasyona rastlanilmamastir.
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Resim 4.12. Fe1 x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken seritin orta kismindan alinan
a) genel goriinimii ve boyutlarina, b) Fe ve Ag kiliflar ile kor malzemesi
arasindaki baglantiya ve c) seritin kenar kismina ait SEM goriintiisii

43 W 222 0 100

Resim 4.13. Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken seritin orta kismindan alinan
a) genel SEM, b) C, c) Fe, d) Se, e) Ag, f) Te elementleri ile g) Tiim fazlara ait
noktasal haritalandirma (mapping) goriintiileri
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Resim 4.13 a-g’ de racetract bobin sarimi igin lretilen Fe/Ag/Feix(MWCNT)xTeosSeos
(x=0,03) stiperiletken seritin orta kismindan alinan kesite ait EDX noktasal haritalandirma
(Mapping) goriintiileri verilmistir. Ozellikle Resim 4.13 g’ de tiim fazlarin bir arada verildigi
nokta haritalandirma incelemesi dikkate alindiginda homojen ve siki bir elementel dagilim

oldugu, herhangi bir safsizlik fazinin ya da yer yer kiimelesmelerin olmadig goriilmektedir.

Resim 4.14 a, b ve ¢’ de racetract bobin sarimi i¢in tiretilen Fe/Ag/Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos
(x=0,03) stiperiletken seritin son kismindan alinan kesite ait SEM resimleri goriilmektedir.
Yine bu kesitte de hem boyutlarda bir uyum oldugu hem de herhangi deformasyonun
olmadigi agikg¢a goriilmektedir. Bu da iiretilen seritin hem homojen oldugunu hem de kilif
boyutlarinda biiyiik bir degisim olmamasi sebebiyle kopmalarin yasanarak bir siireksizligin
olmadigin1 gostermektedir. Dolayisiyla iiretilen seritin bu yapisinin elektriksel performans
testlerine olumlu yansiyacagi diisiiniilmektedir. Seritin baslangi¢ ve orta kesimlerinden
alinan EDX nokta haritalandirma goriintiilerinde oldugu gibi Resim 4.15° de verilen seritin

son kismindan alinan EDX nokta haritalandirma goriintiilerinde de homojen bir elementel

dagilim s6z konusudur.

Resim 4.14. Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken seritin son kismindan alinan
a) genel goriinimii ve boyutlarina, b) Fe ve Ag kiliflar ile kor malzemesi
arasindaki baglantiya ve c) seritin kenar kismina ait SEM goriintiisii
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Resim 4.15. Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken seritin son kismindan alinan
a) genel SEM, b) C, c) Fe, d) Se, e) Ag, f) Te elementleri ile g) Tiim fazlara ait
nokta haritalandirma (mapping) goriintiileri

Racetract bobine ait elektriksel performans testleri

Deneysel calismamiz  boyunca en 1yi siiperiletkenlik 06zelligi gosteren Fes-
x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) malzemesi kullanilarak iiretilen seridin elektriksel iletim
performansi, yani tasityict akim yogunlugu degeri akim-gerilim, -V, testleri ile

gergeklestirilmistir.

Testlerin ilk asamasi PPMS sisteminde gerceklestirilmistir. Buna gore elde edilen test
sonuclar1 Sekil 4.14 a ve b’ de verilmistir ve gorsel olarak da klasik siiperiletken sistemlerin
grafigi ile uyumlu oldugu goriilmiistiir. Sekil 4.14 a’da sistemin limitleri olan = 80 mA
degerine kadar c¢ikilmis ve £ 53 mA’ den itibaren voltaj degerinde de§isim baslamistir.
Ancak bu degisim uluslararas1 standart olan 1 uV mertebesinde akim degeri 57 mA olarak
tespit edilmistir, Sekil 4.14 b. Ol¢iimii yapilan 6rnegin birim kesit alaninin ise 0,00015 cm?
oldugu diisiiniilecek olursa birim kesitten gecebilecek maksimum akim yogunlugu degerinin
380+5 A/cm? oldugu hesaplanmistir. Bulunan bu degerin benzer ydntemle hazirlanan
katkisiz FeSeTe:1,0/0,5/0,5 sisteminden ~%10 oraninda daha i1yi bir deger oldugu
goriilmiistiir [76].
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Sekil 4.14. a) Fe/Ag/ Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken serite ait -V grafigi
ve b) y-ekseninin (2, -2 uV) seklinde 6lgeklendirilmis hali

Testlerin ikinci kismi ise kendi diizenledigimiz 6l¢iim sisteminde ve racetract bobinin tiimii

iizerinden gergeklestirilen testi kapsamaktadir. Bu test sonuclar1 ise Sekil 4.15 a ve b’de

verilmistir.
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Sekil 4.15. a) Fe/Ag/ Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken seritten hazirlanan

racetract bobine ait I-V grafigi ve b) y-ekseninin (0-5 uV) seklinde
Ol¢eklendirilmis hali

Voltaj regiilasyonunda ilk hareketlenme 117£5 A degerinde baglamis olup, Sekil 4.15 a,
123+5 A degerinde de uluslararasi standart olan 1 pV degerine ulagsmistir ve 6l¢iim sonucu
mertebe olarak da 123+5 A degeri goz oniline alinmistir, Sekil 4.15 b. Buldugumuz bu degeri

literatiirde karsilagtiracagimiz, ayni oOlgiilerde ve ayni malzeme cinsinden bir deger
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bulunmamaktadir. Ancak bunu MgB: veya diger HTS (multicore) siiperiletkenler ile
karsilastirdigimizda basa bas giden bir degeri yakaladigimizi goriiyoruz. Sonug olarak,
degerlendirdigimizde Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) malzemesinden elde edilen
degerlere gore bu malzemenin rahatlikla basta magnet uygulamalar1 olmak iizere diger
teknolojik cihaz tiretimlerinde de kullanilabilecegi ve hem eski nesil LTS (diisiik sicaklik
stiperiletkenler) malzemelere hem de yeni nesil HTS malzemeler i¢in 6nemli ve maliyeti

diisiik bir alternatif malzeme oldugu ortaya konmustur.
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SONUC VE ONERILER

Yiiksek lisans tezimiz kapsamindaki ¢alismalarimiz ii¢ ayr1 asamada gerceklestirilmistir.
Calismalarimizin birinci ve ikinci asamasi liretim son asamasi ise miihendislik uygulamasina
yoneliktir. Bu baglamda ilk asamada Fe-bazli siiperiletkenler ailesinin en basit kristal yapiya
sahip olup toksik element igermemesi bakimindan tercih sebebi olan 11-fazina ait
FeTeosSeos baz sisteminde Fe konumlarina x=0,03" e kadar ¢ok duvarli karbon nanotiip
(MWCNT) ikamesi yapilarak self-flux yontemi ile tek kristal formda iiretilmistir. Buna
gore, Uretilen tiin Orneklerin yapisal, mikroyapisal, elektriksel, manyetik ve mekanik
incelemeleri yapilmis ve kristalografik parametreleri incelenerek iist kritik alan (Hc2), kritik
akim yogunlugu (Jc.™%) ve ¢ivileme (pinning) kuvveti (Fp) gibi parametreleri hesaplanarak

x=0,03" liik MWCNT ikamesinin en iyi 6zellikleri gosterdigi tespit edilmistir.

Calismalarimizin  ikinci asamasinda, %3’ lik MWCNT ikamesi yapilan Fei.
x(MWCNT)xTeosSeos (x=%3) sitokiyometrisinden biliylik o6lgekte (200 g) iiretimini
gergeklestirilmistir. Tek kristal kiilce halinde elde ettigimiz Feix(MWCNT)xTeosSeos
(x=0,03) 6rnegini ball mill yontemi ile tanecik boyutu ~10 um olacak sekilde toz haline
getirilmistir. Elde ettigimiz bu iirlin Powder In Tube (PIT) yontemi ile tiretimini
gerceklestirecegimiz kare kor’ lu siiperiletken tel formunun kor malzemesidir. Bu asamada,
Fe ve Ag olmak iizere iki kilif kullanmay1 tercih ederek Ag kilifi Fe kilif ile siiperiletken
Fe1x(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) kor arasinda bariyer olarak kullanilmigtir. Bu durumda
hem Fe’ in kor malzemesi ile difiizyonunun 6niine gegmis olduk hem de kor malzemesine
olusmas1 muhtemel Ag diflizyonu ile olusacak ara fazin siiperiletkenlik parametrelerindeki

olumlu katkisini bir avantaj olarak kullandik.

Sonugta, PIT yontemi ile die ¢cekme sistemini kullanarak kare kor’ lu ~30 m uzunlugunda
Fe/Ag/ Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken tel iiretimini basarilmigtir. Daha
sonra Grove Rolling sistemi ile elde ettigimiz kare kor’ lu Fe/Ag/ Fe1x(MWCNT)xTeosSeo s
(x=0,03) siiperiletken teli serit formuna getirdik. Bu noktada yapmis oldugumuz
mikroyapisal incelemeler neticesinde baslangigta kare kor’ lu tel iiretimi yapmis olmanin
avantaji ile herhangi bir yarilma/catlak ya da farkli bir deformasyon ile karsilagilmamistir.
Bununla birlikte, elektriksel performans testleri tel boyutunun azalmasiyla 6zellikle ~1x1
mm boyutlarindaki tel igin 1153,08 A/cm? degeri ile daha iyi transport akim yogunlugu

degerlerine ulagacagimizi gostermistir. Sadece Fe ve Ag kiliflarin mekanik 6zelliklerini goz
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Online alarak uygulama asamasi i¢in hazirlayacagimiz serit i¢in daha fazla duvar kalinligina

sahip Ag kilif kullanmasi gerektigi bulunmustur.

Calismalarimizin son asamasinda ise, daha kaliteli bir Fe/Ag/Fe1.x(MWCNT)xTeosSeos
(x=0,03) siiperiletken serit iiretimini yaparak racetract bobin prototipini hazirlamay1
basardik ve bobin testlerini gerceklestirdik. Ulastigimiz kritik akim degerleri hazirladigimiz
racetract bbobinin performansimin HT: ve MgB: siiperiletken sistemleri ile kiyaslanabilir

boyutta oldugunu gostermistir.

Elde ettigimiz tiim veriler Fe-bazl siiperiletken sistemlerin teknolojik uygulanabilirliginin
miimkiin oldugu sonucunu ortaya koymaktadir. Fe-bazli siiperiletken sistemler HT¢ ya da
MgB: siiperiletken sistemleri ile kiyaslandiginda daha diisiik T¢” ye sahip olmalarina ragmen
Hc2 ve Jc degerlerinin yiiksek olmasi ve yapilan giincel arastirmalar ile gelistirilebilir olmasi
teknolojik uygulamalar i¢in potansiyeli olan malzemeler oldugunu desteklemektedir. Fe-
bazli siiperiletken sistemlerin teknolojik olarak kullanim yogunlugunun artmasinin 6niindeki
problem ciddi sogutma teknolojilerini de beraberinde gerektirmesi ve bunun da maliyeti
artirmasidir. Bu problem Fe-bazli sistemlerde oldugu kadar HT. ve MgB: siiperiletken
sistemler icin de ana problem olarak karsimiza ¢ikmaktadir. Bu problemin gelisen teknoloji
ile birlikte ¢oziilecegi ve siiperiletken sistemlerin kullanim alaninin ve kullanim sikliginin

artacag diisiiniilmektedir.

Sonug olarak, yiiksek lisans tezimiz kapsaminda gerceklestirmeyi planladigimiz ¢aligsmalari
tamamlamis ve istenen diizeyde basarili sonuglar elde etmis bulunmaktayiz. Ozellikle Fe-
bazli sistemlere ¢cok duvarli karbon nanotiip katkisi yiisek lisans tez ¢alismamiz kapsaminda
ilk kez denenmis olup 6zellikle kritik akim 6zelliklerinde bir iyilesme oldugu sonucunu
ortaya ¢ikarmistir. Bununla birlikte Fe-bazl siiperiletken malzeme kullanilarak tiretimini
gerceklestirdigimiz kare kor’ lu tel ve serit uygulamasi literatiirde ilk kez denenmis olup
elektriksel performans testlerine gore ~1x1 mm’ lik telde >%5’ lik bir iyilegsme gdzlenmistir.
Son olarak, racetract bobin prototipi iilkemizde ilk kez yiiksek lisans tez calismamiz
kapsaminda hazirlanan Fe/Ag/Feix(MWCNT)xTeosSeos (x=0,03) siiperiletken malzemesi
ile gerceklestirilmis olup yapilan testler neticesinde magnet uygulamalari i¢in uygun bir iiriin

oldugu diistliniilmektedir.
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