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OZET
Yiiksek Lisans Tezi
B,c katkilandirilmis Mgb; siiperiletkeninin fiziksel 6zellikleri
Solmaz KHANKESHIZADEH

Ankara Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiist
Fizik Anabilim Dali

Danisman: Prof. Dr. AliGENCER

Bu tezin temel amaci bulk seklindeki MgB;’nin elektromanyetik davraniglari lizerine
B4C’nin etkisini aragtirmaktir. Bulk MgB, ornekleri, stokiyometrik, elemental toz
karistirma olarak hazirlanmistir ve bir saat siiresince 850 C’de 1sil isleme tabi
tutulmustur. Baglangi¢ tozu olarak, MgB;.sx(B4C)x (x=0,0.04,0.1,0.2,0.4) formiiliine
gore B4C, Mg ve B tozlar1 kullanilmigtir.

Faz yapisin1 ve mikro yapidaki degisimleri belirlemek i¢in x-151nin krinim deseninden
(XRD) yararlanilmistir. x=0.4 6rnegi disindaki tiim 6rnekler i¢in XRD sonuglarina gore,
MgB, baskin faz olarak gorilmiistiir. Ayrica, tiim numunelerde kiiciik MgO piki

bulunmustur.

Sicakliga kars1 manyetik moment grafigine gére MgB, numunesinde gecis sicakligi 38
K civarindadir ve bu gecis sicakligi x=0’dan x=0.04’¢ artan katkilarla sistematik olarak
azalmaktadir. Numuneler yiiksek sicakliklarda sentezlendiginde, B4C’deki artan karbon

katkisi ile 6rgii biiziilmeleri kritik sicakligin azalmasinda oldukga etkilidir.

x=0.04 katkili numunenin kritik akim yogunlugu (J;)saf MgB; ile kiyaslandiginda daha
yiiksek manyetik alan altinda biiylimektedir ve 3T manyetik alan altinda 15K’de
yaklasik 1.5x10°A/cm’® degerinde olmaktadir. Kramer ¢izimlerinden, B4C katkist MgB,

tablet numunelerde per¢inleme kuvvetinin biiyiimesine sebep oldugu goriilmektedir.

Agustos 2012, 68 sayfa

Anahtar Kelimeler: Siiperiletkenlik, MgB,, B4C katkilamasi.



ABSTRACT
Master Thesis
Physical properties of Bsc doped Mgb, superconductor
Solmaz KHANKESHIZADEH

Ankara University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Physics

Supervisor: Prof.Dr. Ali GENCER

The primary aim of this thesis was to investigate the effects of B4C doping material on
the electromagnetic behaviour of MgB, in bulk form. Bulk MgB, samples were
prepared by stoichiometric, elemental powder mixing and compaction followed by heat-
treatment at 850°C for one hour. In the precursor sample we have been taken Mg, B

along with B4C according to the formulae MgB;_sx(B4C)x (x=0,0.04,0.1,0.2,0.4).

XRD was employed to confirm phase formation and microstructural variations.
According to XRD results in all the samples except the sample with x=0.4, MgB,

appears as dominant phase. Also, in all samples there is a presence of small MgO peak.

The magnetic moment versus temperature indicated that the transition temperature of
MgB, sample was around 38 K and transition temperature is decreasing systematically
with the increase in doping from x=0 to x=0.04. We can also conclude that there is

drastic effect of lattice contraction on Tc suppressing by carbon doping through B,4C.

It has been noticed that the critical current density Jc of x=0.04 doped sample is
enhanched under higher magnetic fields in comparison to pure MgB, and it is about
1.5x10°A/cm® at 15K measurement temperature under 3T magnetic field. From
Kramer’s plot, it is concluded that B4C doping results in enhancement of the pinning

strenght in MgB, bulk samples.

Augost 2012, 68 pages

Key Words: Superconductivity, MgB,, B4C doping.
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1. GIRIS

Stiperiletkenligin etkisi, yaklasik 100 yil 6nce (1911°de) Hollandali fizik¢i H.
Kamerlingh Onnes tarafindan kesfedilmistir (Kamerlingh Onnes 1911). Onnes, diisiik
sicakliklardaki saf malzemelerin Ozdirenci iizerine c¢alismistir. Calismasmin temel
ozellikleri geregi, yiiksek ol¢iide saflik gdsteren bir malzemeye ihtiya¢ duymustur. Bu
malzemelerden bir tanesi, siiperiletkenlik 6zelliginin ilk kez gozlemlendigi metal olan
civa idi. Kamerlingh Onnes’in siiperiletkenligi kesfinden ii¢ y1l 6nce olusturdugu ve bu
kesfin olasiligin1 dogrulayan bir teknik olan "sivilastirilmis helyum" ile sicaklik 1K
civarina ulastirilmistir. Bu tarihten itibaren, fizik diinyasinda, siiperiletkenlik adi ile
birlikte, yeni bir ¢ag baglamistir ve glinlimiizde hala yogun madde fizigi alan1 i¢in en

ilging ve karmasik konulardan biri olan bu olgu iizerine sayisiz teorik ve deneysel

caligma yriitiilmektedir.

Siiperiletken malzemelerinin en ¢arpict Ozelliklerinden birisi, bu malzemelerin ¢ok
diistik sicakliklarda 6zdirenglerinin dlciilemeyecek kadar kiiciik degerler gostermesidir.

Sekil 1.1°de civanin 6zdirencinin sicaklik bagimliligi gosterilmektedir (Kamerlingh

Onnes 1911).
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Sekil 1.1 Onnes tarafindan olgiilen saf Hg’de direncin sicakliga baglh degisimi (Kamerlingh Onnes 1911)



Iclerinde siiperiletkenlik gdzlenen diger birgok metalde ve alasimda oldugu gibi, belli
bir sicakligin (4.15K) altina inildiginde civanin 6zdirenci de biiylik oranda azalmaktadir

(sekil 1.2). Her malzemenin kendine 6zgili olan bu sicaklik degeri kritik sicaklik (7)

olarak adlandirilir.
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Sekil 1.2 Farkli siiperiletken gruplarinin siiperiletkenlik gecis sicakliginin (T,.) bulunduklari yilin bir
fonksiyonu olarak ¢izimi (http://en.wikipedia.org/wiki/File:Sc_history.gif, 2011)

1933 yilinda, Walter Meissner ve Robert Ochsenfeld siiperiletkenligin ikinci temel
ozelligini kesfetmislerdir (Meissner ve Ochsenfeld 1933). Siiperiletken durumundaki
malzemenin hacminden manyetik alani aniden ve tamamiyla disarladigini
gozlemlemislerdir. Deneylerinde, eger bir siliperiletken malzeme normal durumda ise
(T¢'nin iizerindeyken ve Ozdirence sahip iken), uygulanan bir manyetik alanin
malzemeye niifuz edecegini (sekil 1.3.a) tespit etmiglerdir. Ancak, malzemenin sicakligi
T¢nin altina indirildiginde yani madde siiperiletken duruma gegcirildiginde ise

uygulanan manyetik alan malzemeden diglanmistir (sekil 1.3.b).



Bunun sebebi, siiperiletken yiizey lizerinde olusan akim dalgalaridir. Bu akimlar,
uygulanan ve siiperiletkene niifuz ettirilen manyetik alanlarin tamamen ortadan
kaldirilacagi bir sekilde stiperiletkenin iginde ve disinda bir alan olusturur. Bu,
giinlimiizde "Meissner etkisi" olarak bilinir. Meissner etkisi, okadar giicliidiir ki bu etki

sayesinde bir miknatis bir siiperiletken lizerinde tam olarak havaya kaldirilabilir.

T>T, T<T,

Sekil 1.3 Meissner etkisinin sematik gosterimi a. Normal durum b. siiperiletken durum

Deneysel sonuglar, siiperiletkene uygulanan bir kritik manyetik alan (B.) tarafindan

stiperiletkenliligin yok edilebilecegini gostermistir.

Deneysel olarak B.(T)=B.(0)(1—(T /T.)%) sonucu elde edilmistir (Tinkham 1996).

Meissner etkisinin teorik aciklamasi, 1935’te Fritz ve Heinz London kardesler
tarafindan One siirlilmiistir. Onlar Maxwell denklemlerini kullanarak bir dizi

elektrodinamik denklem (London denklemleri) gelistirmislerdir. London denklemlerine



gore, disardan uygulanan manyetik akinin, bir siiperiletkene sizabilecegi bir “sizma

derinligi” bulunmustur.

Stiperiletken 6zelliklerinin makroskobik agiklamasi 1950 yilinda Ginzburg ve Landau
tarafindan One siirilmiistiir. Onlar, Landau’nun daha once gelistirdigi ikinci derece faz
gecis teorisini baz alarak kritik sicaklik yakinlarinda bir siiperiletkenin serbest enerjisi

F’ nin “kompleks diizen parametresi” y cinsinden ele alinabilecegini diistinmiislerdir.

Y burada bir sistemin ne derece siiperiletken fazda oldugunu gosterir. Bu teorinin
onemli parametrelerinden biri, A’nin s1izma derinligine ve §’in Ginzburg-Landau esuyum

uzunluguna denk geldigi k = A/§ Ginzburg-Landau parametresi idi.

Ote yandan, siiperiletkenligin mikroskobik aciklamasi, yillarca sonra (1957°de) iig
Amerikan fizik¢i J. Bardeen, L. Cooper ve R. Schrieffer tarafindan onerilmistir. Bu
fizikcilerin (BCS teorisi olarak bilinen) teorilerine gore (Bardeen vd. 1957),
stiperiletkenlik, kristal orgiiniin ¢evre iyonlar (elastik dalgalar) ile elektronlar arasindaki
etkilesimden ortaya ¢ikmaktadir. Kristal 6rgii icinde hareket eden bir elektron, arkasinda
iyon merkezlerinin yerini etkileyen bir deformasyon bulutu birakir. Bu bozulma,
yaklasan diger elektronlarin "Cooper c¢ifti" olarak adlandirilan bir elektron gifti
olusturmasin1 saglayan etkili pozitif yiik yaratir. Cooper ciftleri kristal orgiide etrafa

dagilmaksizin hareket eder.

1957 yilinda A. A. Abrikosov tarafindan yiiriitiilen uygulanan manyetik alan altindaki
siiperiletken  6zelliklerinin  teorik analizi, krittk manyetik alan sayesinde,
stiperiletkenlerin iki tip olarak siniflandirilabilecegi sonucuna varmistir (Abrikosov
1957). Ltip siiperiletkenlerde, belli bir kritik alandan (B.) daha yiiksek bir dis manyetik
alan siiperiletken durumunu ortadan kaldirir (Sekil 1.4.a). Ote yandan, ILtip

stiperiletkenler iki kritik alana sahiptir: alt (B.;) ve iist(B,;) kritik alanlar.

Eger uygulamali alan B < B.jise, malzeme, temel olarak I. tip siiperiletkenlerle esdeger

olan, Meissner durumundadir. Dig alanin iki kritik deger arasinda, B,;< B < B,



bulundugu zaman, malzeme karisik durumdadir ve B, lizerinde ise, II.tip malzemelerin

stiperiletkenligi Sekil 1.4.b’de gosterildigi gibi tamamen yok olur.

Karigik Durum

Superiletken Superiletken

Sekil 1.4 a. L.Tip, b. ILTip siiperilletkenler icin kritik manyetik alanin sicakliga bagli degisiminin
sematik gosterimi

Karigik durumda, bir dis manyetik aki, ince filamanlar, manyetik girdaplar seklinde
siiperiletken malzemeye kismen niifuz eder. Girdabin merkezi normal durumdadir,
ancak malzemenin diger kismi hala siiperiletken durumdadir. Bir aki kuantumu
@) = 2.07 x 10™"° Tm?® olmak iizere, her girdap farkli miktarda manyetik aki tasir. Bir
girdap, yarigapt esuyum uzunlugu (§) olan normal bir merkeze sahiptir ve girdabin
manyetik alani, London sizma derinliginin (A ) karakteristik uzakliginda yok olur.
Stiperiletkenler, Ginzburg-Landau parametresi k = ME esitligini tanimlayacak sekilde
birinci ve ikinci tip malzemeler olarak siniflandirilabilir. birinci tip siiperiletkenlerin

hepsi igin, k V2’den kiigiik ve II. tip malzemeler i¢in, k V2’den biiyiik olmalidir.

Siiperiletkenligin bir diger onemli 6zelligi kritik akimdir, 1. Stiperiletken malzemelerin
tagiyabilecegi belli bir maksimum akim vardir bundan fazla bir akima maruz kalan
malzemelerde siiperiletkenlik durumu ortadan kalkar. Uygulanan akim I.’yi asarsa,
sicaklik stiperiletkenin gecis sicakliinin altinda bile olsa, siiperiletken normal
durumuna geri doner. Il.tip siiperiletkenlerde, I > 1. ise, girdaplar malzemenin i¢inde

hareket etmeye baglar.



Bu durum diren¢ olugsmasia ve bu ylizden de kayip yasanmasina sebep olur. I.'nin,

stiperiletkenin kritik akim yogunluguna denk geldigi yerlerde, ortalama sabitleme giicii

H?} =Jc *x Ba esitligi ile tanimlanabilir.

Teorik ¢aligmanin yani sira, siiperiletkenleri uygulamada kullanmak i¢in yogun sekilde
aragtirmalar da yapilmistir. 1986 yilinda yiiksek sicaklik siiperiletkenlik G. Bednorz ve
A. Miiller tarafindan (Bednorz ve Muller 1986) kesfedilene kadar siiperiletkenler
hakkinda yiiriitiilen arastirmalarda yeterli ilerleme saglanamamistir. S1v1 azot sicakligi
tizerindeki sicakliklarda siiperiletkenlige gecis gosteren malzeme simiflarinda
stiperiletkenligin kesfiyle birlikte, bu malzemelerin uygulamaya dair kullanimlarina
iliskin beklentiler 6nem kazanmistir. Yiiksek T, siiperiletkenlerin BCS teorisi ile
aciklanamadig1 ve bu durumun modern kati-hal fizigi i¢in ¢dziimii olmayan bir sorun

olarak kalmaya devam ettigi not edilmelidir.

2001 yilinda, J. Akimitsu tarafindan 39 K’de MgB,’de siiperiletkenlik kesfedilmistir
(Muller vd. 2001). Bu kesif siiperiletkenlik alanina gosterilen ilgileri yeniden arttiran
beklenmedik ve heyecan verici bir bulustur. MgB, siiperiletkeni, ge¢miste rapor edilen
stiperiletkenlerden daha yiiksek T.’ye sahiptir. Dahasi, genis esuyum uzunlugu, diisiik
anizotropi ve zayif baglarin olmayis1 gibi 6zelliklerin yani1 sira MgB; siiperiletkeninin

yiiksek T, I, ve B, degerleri bu malzemeyi uygulama alani i¢in ¢ekici kilmaktadir.

Stiperiletken malzemelerin yeni ¢esitleri olarak, 50K’den daha yiiksek T, degerine sahip
SmFeAsOF (Chen vd. 2008) ve 254 K T, degerine sahip (TlsBa)Ba,Ca,Cu;O;s34

stiperiletkenler kesfedilmistir.

Stiperiletkenler, 6nemli Sl¢iide agirliklarini azaltip verimliliklerini arttirmasindan otiirti
motorlarda ve jeneratorlerde (Bretz 2004); bir giic aktarim aginda kullanilmak {izere
kacak akim sinirlayicilarda (Lubkin 1996, Braccini 2007); tipta, Manyetik Rezonans
Goriintiilleme (MRI) (Braccini 2007) sistemleri); gilinliikk bilimsel arastirmalarda
(Manyetik Ozellikler Olgiim Sistemi (MPMS) ve Fiziksel Ozellikler Ol¢iim Sistemi
(PPMS)); Josephson etkisini ve olaganiistii giicsiiz (5x10™'® T) manyetik alanlar1 tespit
edebilen siiperiletken Kuantum girisim aygitlarinda (SQUID); niikleer fiizyon



reaktorlerde (Uluslararast Termoniikleer Deneysel Reaktor (ITER)) ve daha bircok

alanda kullanilmaktadir.



2. MgB, SUPERILETKENI

2.1 Giris

Bilesik olarak, magnezyum diboriir (MgB;) 1953’ten beri kullanilmaktadir (Jones ve
Marsh 1954). 2001 yilinda bu ikili bilesikte siiperiletkenligin tesadiifi kesfi diinya
capinda gergeklestirilen teorik ve deneysel arastirmalarda biiyiik bir ilgi artisina neden
olmustur. Bu kesfin devaminda s6z konusu siiperiletkenle ilgili yliriitiillen yogun

caligsmalar sirasinda bu malzemenin birgok sasirtici 6zelligi ortaya ¢ikarilmistir.

MgB’ nin kritik sicaklign (T.), geleneksel Berdeen-Cooper-Schrieffer (BCS) ikili
bilesikler arasinda en yiiksek degerdir. Uzun bir siire boyunca, (Sekil 1.2’de Nb;Ge’de
gozlemlenen) 23K, siiperiletkenler smifinda en iist deger idi. Yiksek T.’li
stiperiletkenlere benzer olarak, MgB,, anizotropik siiperiletken Ozelliklerin ortaya
cikmasini saglayan tabakali bir yaprya sahiptir (Lima vd. 2001). ilging bir sekilde,
MgB,, teoride 1959°da tahmin edilen (Suhl vd. 1959), ancak kesin olarak ilk kez bu

bilesikte gozlemlenen iki aralikli siiperiletkenlige sahiptir.

Malzeme ve tel/serit liretiminin nispeten ucuz maliyeti, umut vaat eden elektromanyetik
ozellikleri ve (modern sogutucular ile kolayca ulasilan) 20K’deki bir ¢alisma sicakligi

MgB,’yi uygulamalar i¢in cazip bir malzeme haline getirmektedir (Iwasa vd. 2006).

2.2 MgB;’nin Kristal Yapisi

MgB,’ nin kristal yapis1 sekil 2.1°de gosterilmektedir. Bu bilesik, diboriirler (p6/mmm)
arasinda bildik bir uzay grubu ile birlikte altigen bir kristal yapiya sahiptir (Buzea ve
Yamashita 2001). Magnezyum diboriir, magnezyum katmanlar tarafindan ayrilan ar1
kovani seklinde bor katmanlarindan olusmaktadir. Her Mg atomu B atomlar

altigenlerinin merkezinde yer alir.



> Mg

P B

Sekil 2.1 MgB, nin kristal yapis1

Altigen birim hiicre, diizlemde a = 3.086A ve diizlem disinda ise ¢ = 3.524A orgii
parametrelerine sahiptir (Xin 2008). Birim hiicrede, atom pozisyonlar1t Mg i¢in (0, 0, 0)
ve B atomlan i¢in (1/3, 2/3, 1/2) ile (2/3, 1/3, 1/2) seklindedir (Jones ve Marsh 1954,
Tzeli ve Mavridis 2005). Diizlem iizerindeki B-B uzakligi, yiizeyler aras1 B-B
uzakliginin neredeyse yarisi kadardir. Bu durum, MgB, bilesigi icin anizotropik

elektromanyetik 6zelliklerin ortaya ¢ikmasina sebep olur (Ivanovskii 2003).

2.3 MgB,’deki Siiperiletkenlik Mekanizmasi

2.3.1 izotop etkisi

Kritik sicaklik, genel olarak, siiperiletkenin artan izotop kiitlesiyle birlikte diisiis
gosterir (Tinkham 1996). Izotop etkisi iissii (o) M’nin atom kiitle oldugu yerde
o=dInTc/dInM, ¢ok elementli bir siiperiletken i¢in ise oo =Xai = ZoInTc/0lnMi esitligi
ile tamimlanir (Franck 1994, Kishore 1999). Bud'ko ve arkadaslar1 (Bud'ko vd. 2001)
MgB:’de ortaya ¢ikan siiperiletkenlik halinde B izotoplarinin etkisini 6lgmiis ve bu
bilesik icinde ''B yerine '°B getirildiginde 7.’nin 1 K kadar arttigini gdzlemlemistir. ag
= 0.26 esitliginin bor izotop Ussiinii hesaplamislardir. Hinks ve arkadaslar1 tarafindan
yiiriitiilen ¢alismada (Hinks vd. 2001), ag = 0.3 hesaplamislardir. Ussiiniin 7,’sinin ,
avg = 0.02 Mg izotop issiiniin ortaya ¢ikmasiyla sonuglanan Mgl *Mg ile

degistirmeden dolay1 0.1 K arttigini géstermislerdir.



Izotop etkisi iizerine yiiriitilen calismanin sonuglari, baskin B fononlarinin genel
eslesmeye katkilar1 ile birlikte fonon aracilikli bir BCS siiperiletkenlik mekanizmasi
ortaya koymustur. MgB,’deki BCS mekanizmasi, fotoemisyon spektroskopi (Takahashi
vd. 2001), tarama tiinelleme mikroskopisi (Karapetrov vd. 2001) ve notron dagilim

Olciimleri (Osborn vd. 2001) tarafindan deneysel olarak dogrulanmistir.

2.4 Siiperiletkenlik Ozellikleri

Herhangi bir siiperiletkenin 6zellikleri sahip oldugu kritik degerler ile anlatilir: (i) kritik
sicaklik, 7, (i1) kritik akim, L. (ya da kritik akim yogunlugu, J.) ve (iii) iist kritik alan,
B.>. Bu kritik parametrelerde MgB,’nin yapisal ve mikro-yapisal 6zelliklerini yani sira

coklu araliklarin etkileri asagida 6zetlenmistir.

2.4.1 Kritik sicakhik (T.)

Akimitsu ve arkadaglar1 tarafindan ilk kez rapor edilen MgB, gecis sicakligr 39 K’dir.
Daha sonraki calismalar, MgB, siiperiletkeninin T.’si ilizerinde bir basing etkisinin
oldugunu gostermistir. Elektron-fonon eslesmesinin azalmasindan dolay1 (diger BCS
stiperiletkenlerinde de oldugu gibi) basing altinda T, azalmistir (Skelton 1979). T., hem
tek hem cok kristalli MgB; i¢in -1.00 ile -2.00 K GPa™ arasinda degerlerde degismis ve
azalmistir (Deemyad vd. 2003).

T, basingla gozle goriiliir 6lcilide azalsa da, MgB; siiperiletken halde kalir ve 40 GPa’ lik
basinca kadar yapisinda bir degisiklik gézlenmez (Bordet vd. 2001). Basing altinda
T, de gozlemlenen diisiis fonon frekansindaki artigsa ve fonon ve yiik tasiyict arasindaki
eslesmede yasanan azalmaya baglanmistir (Loa ve Syassen 2001, , Singh 2006, Ma vd.
2007, Vinod vd. 2007). MgB, hakkinda elde edilen kapsamli bilgiler, T, nin, zayif
kristallesme (Kim vd. 2007, Kumakura vd. 2007) 6rgiideki sekil degistirme (Serquis vd.
2003, Kim vd. 2007), katkilama, homojensizlik ya da MgB, bilesiginin kristal 6rgii
parametreleri i¢indeki degisikliklere yol acan herhangi bir sebebin yani sira ndtron

1sinlamanin sonucunda da diistiigiinii gdstermistir.
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MgB; bilesiginin Tc’sini arttirmak i¢in denenen yollar (6rn.; katkilama iizerinden
denenen yollar) su ana kadar hayal kirici sonuglar vermistir. Ancak, diger boriir
malzemeler {izerine bir¢ok caligma, daha yiliksek Tc’ye sahip yeni malzemeler bulmak

amaciyla yiiriitiilmektedir (Buzea ve Yamashita 2001).

2.4.2 Kritik akim yogunlugu (J.)

Kritik akim (1), bir siiperiletkenin tagiyabilecegi maksimum akim miktarmin 6l¢iistidiir.
Uygulanan akim I, degerini gegerse, Abrikosov manyetik girdaplar1 Lorentz kuvveti
etkisinin altinda donmeye baglar, ki bu da uygulamali akim ile girdap ¢izgileri arasinda
etkilesim yasanmasina sebep olur. Girdaplarin hareketi, siiperiletken i¢inde elektrik

alan1 (6rn; enerji dagilmasi) olusturur. Bu, siiperiletkenligi olumsuz etkiler.

Kritik akim degeri siiperiletkenin blyiikliigline baghdir. Bu yiizden, farkh
siiperiletkenlere dair uygun kosul Ozelliklerinin belirtilmesi amaciyla, bagli bir
parametre olan kritik akim yogunlugu (J;) icin bir biiyliklik birimi kullanilir. J,

stiperiletkenin her bir kesit alan icin gdsterilen kritik akim olarak tanimlanir:

J.=IJ/A. (2.1)

Stiperiletkenlerde akim tagima kapasitesinin belli bir sinir1 vardir. Bu sinir, Cooper
ciftlerinin eslesme enerjisinin asildigi ve siiperiletkenliginin ortadan kalktigi akim
miktaridir. Bu simir, eslemeyi ortadan kaldiran akim yogunlugu (J4,) olarak adlandirilir
ve sliperiletken malzemenin elektronik yapisi tarafindan tanimlanir. Bu, Ginzburg-

Landau esitligine dayanir (Tinkham 1996):

Jap = Do/[3/3mpe AX(T HE(T )] (2.2)

MgB; i¢in Jg, nin hesaplanmasi 8.7x1012 A/m* teorik degerini vermektedir. Cok
kristalli tablet MgB, numuneleri i¢in en yiiksek J. (0 T, 4.2 K) 10" A/m?, MgB, seritleri
icin ise J(0T, 20K) = 5x10° A/m* olarak gosterilmistir (Matsumoto vd. 2002).

11



Ayn1 zamanda, saf MgB,’de, J., bu bilesikteki zayif baglar sebebiyle, uygulamali

manyetik alan tarafindan hizla ortadan kaldirilir.

2.4.2.1 MgB;’nin akim tasiyabilme 6zelligini etkileyen faktorler

MgB, siiperiletkeninin 6nemli bir 6zelligi, bu malzemenin siiperiletken taneciklerinin
biiyiik 6nem tasidigr (Mannhart vd. 1998) yiiksek T, siiperiletkeninin aksine zayif bag
davranig1 gostermedigini kanitlayan Larbalestier ve digerleri (Larbalestier vd. 2001)

tarafindan sunulmustur.

Ancak, daha sonra, MgB,’nin, bu siiperiletkenin akim tasiyabilme yeterliliginde
azalmaya sebep olan diger yapisal engellere sahip oldugu tespit edilmistir. Collings ve
digerlerinin konuyla ilgili degerlendirmesinde (Collings vd. 2008), bu engeller
MgB,’nin digsal Ozellikleri olarak gosterilmistir ve bu ozellikler, gbézenekliligi ve
tanecik(grain) baglantisini igerir. Ayrica, MgO, nano-Mg(B,0), ¢okeltileri, ya da amorf
haldeki BOx katmanlar1 (Klie vd. 2002, Liao vd. 2003, Jiang vd. 2006) iceren MgB,
tanecikleri arasinda dagilmis olan maddelerden dolay: tane sinirlarinin seffafligi (dis
kristal seffafligl) azalabilir. Katkili (doping islemi uygulanmis) numunelerdeki ek

maddeler tane sinirinin seffafligini daha da azaltabilir.

2.4.2.2 Akl percinleme

Uygulamali manyetik alanlardaki (B,), J.(B,), kritik akim yogunlugu davranisi, aki
percinleme fonksiyonu, F, ile tanimlanabilir. F, baslangi¢c per¢inleme kuvvetlerinin
toplanmas: ile verilir, f,: F, = Zf,; (Campbell ve Evetts 1972, Dew-Hughes 1974,
Collings 1986). Bu toplama islemi, h= B,/B¢; ise per¢inleme kuvvetlerinin su sekilde

ifade edilmesini saglar:

F, = Bof (h) (2.3)
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MgB,’de, F, ger¢ek tersinmezlik alaninda (B;;) yok oldugu i¢in, Denklem (2.3)’teki Bc,
nin yerini Bj; (Collings vd. 2008) alabilir. Kendi maksimum (Fymax) degeriyle
normallestirilmis hacim sabitleme kuvveti p ve q parametreler ile uyustugu durumda,
bir fonksiyon ile tanimlanabilir: f (h) ~ hP’(1 — h)%. Dew- Hughes tarafindan oOne
stiriildiigii gibi (Dew-Hughes 1974), farkli ¢esitlerdeki percinlemeler bu parametreler
ile agiklanabilir. =2 ise normal percinleme (yani siiperiletkenlik 6zellikleri olmayan
percinleme), p=0 olan ise hacim per¢inleme (volume pinning) ; p= "2 ise yiizey

percinleme ve p=1 ise noktasi per¢inleme olarak siniflandirilir (Dew-Hughes 1974).

Ince filmler halinde ve MgB, hacmindeki perginleme kuvvetinin niteligi {izerine yogun
arastirmalar, bu malzemedeki per¢inleme kuvvetinin genel olarak tane (grain) sinirlari
(Larbalestier vd. 2001, Jin vd. 2003, Kitaguchi vd. 2004, Kitaguchi ve Doi 2005,
Sosiati vd. 2005, Chen vd. 2006) ile ayn1 zamanda tanecik i¢i nano- safsizliklarda (yani
MgO, Mg(B,0),) (Serquis vd. 2002, Liao vd. 2003, Kovac vd. 2004) ve nanodl¢ek

kristal bozulmalari tizerinde (Dou vd. 2003) olustugunu dogrulamustir.

2.4.3 Kritik alanlar, anizotropi

Bir II. tip siiperiletken olan MgB,’nin iki kritik alan1 s6z konusudur: B.; ve Bq.
MgB>’nin kristal yapisi anizotropiktir (sekil 2.1) ki bu yapt da, siiperiletkenlik
Ozelliklerinin kristal Orgiiniin ab diizlemindeki ve c-yOniine paralel istikamette
anizotropisine neden olur. ab- yiizeyine paralel olan alt (list) kritik alan Bcjap (Be2.ab)
olarak tanimlanmistir ve c-yoniine paralel olan ise B¢ (Bcac) olarak tanimlanmistir.
Ardindan, anizotropi parametreleri, y alt kritik alan i¢in yg.1 = Bec1ab/Beic olarak ve {ist

kritik alan i¢in ypc2 = Be2.av/Berc 0larak tanimlanmustir.

0 K’deki ¢ok kristalli numuneler i¢in tahmin edilen B, degerleri, 25 mT’dan 48 mT ye
degisiklik gosterir (Buzea ve Yamashita 2001); B¢, c’nin 0K’deki tek kristalliler i¢in
saptanan deger = 27.2 mT ve B¢ icin de = 38.4 mT’dir (M vd. 2001). Diisiik
sicakliklarda belirtilen yg.; ise 1 ile 2 arasindadir (Caplin vd. 2003, Lyard vd. 2004).
Tek kristaller iizerinde uygulanan degisik tekniklerden edinilen Besap, Beze, Ve B2

degerlerinin sicaklik bagliliklart sekil 2.2°de gosterilmistir.

13
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Sekil 2.2 MgB, tek kristali igin farkli teknikler’ile belirnen iki yonde alan ig¢in {ist kritik alanin sicakliga
bagli degisimi (Welp vd. 2003)

Bu B, degerleri (Beoab = 18 T ve Booe = 3.5 T) Gurevich ve digerlerinin, safsizliklarla
kontamine olan MgB, ince filmlerinde elde ettikleri B s=50 T esitligine kiyasla
nispeten diisiiktiir. sekil 2.2 resim ekinde de goriildiigii gibi, yg, degeri 20 K’de (her bir
kristal i¢in) yaklasik 4.2°dir ve artan sicaklik ile beraber yaklasik 1.5°e¢ diiser. 5-6
degerindeki yp., degerleri ¢cok kristalli numuneler (Angst vd. 2002, Karpinski vd. 2003,
Lee vd. 2003) i¢in 0K’de saptanir.

MgB; numunesi i¢in Bg’nin sicaklik baghligi sekil 2.3’te (Gurevich 2007)
gosterilmistir. Sagsirtic1 olarak, kirli limitte (dirty limit) tek aralikli siiperiletken igin
gecerli olan 6lgek esitligi (Bc2(0) = 0.69T, (dB.»/dT) )T, (Werthamer vd. 1966) tatmin
edici dogrulukta sonuglar vermemistir. Incelenen B (T) davranisinin kaynagi, MgB,

stiperiletkenindeki ¢coklu araliklarin niteliginden dolayidir.
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Be2(T)/Be2(0)

Sekil 2.3 kirli iki aralikli MgB, siiperiletkeni i¢in B, nin sicaklik bagliligi (Gurevich 2007).

B(T) performansinin bir agiklamasi, kirli limit, zayif bag, ¢ok bantli BCS modelini
uygulayan ve manyetik olmayan safsizliklar tarafindan sagilan serit iglerini ve seritler
arasini hesaba katan Gurevich tarafindan verilmistir (Gurevich 2007). B¢»(T)’nin, hangi
seridin (o ya da m) daha kirli olduguna ve hangisinin degerinin daha yiiksek olduguna
bagli oldugunu gostermistir. Bu sebeple, eger m seridi daha kirliyse (dirty), diisiik
sicaklikta daha yiiksek B¢;’ye sahip olacaktir ve toplam Bg(T) sekil 2.3’te sematik
olarak gosterildigi gibi diisiik sicaklikta ters bir davranig gosterecektir. Diisiik alanlarda
artan B,(T) deneysel kaniti, (C- katkilama vasitasiyla) tanitilmis diizensizlik ile birlikte
ince MgB, filmleri iizerine ¢alisan Braccini ve digerleri (Braccini vd. 2005) tarafindan
gosterilmistir. Onemli olarak da, Gurevich (Gurevich 2007) modelinde, safsizlik

dagilimin ayarlayarak {ist kritik bolgenin daha da gelisebilmesi olanagini saglamistir.
2.4.4 Uyum uzunlugu ve sizma derinligi

MgB,’nin esuyum uzunlugu (&) ve sizma derinligi (A) asagidaki esitlikleri kullanan,
deneysel olarak incelenmis B, ve B degerlerini kullanarak belirlenmistir:

BCI = (24)
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Q= ﬁ (2.5)

Burada ®, = h/2e = 2.07x10"° Tm’ esitliginin manyetik aki kuantumu olarak

tanimlanir.

Literatiirde MgB:; i¢in belirtilen A degerleri, ortalama 140 nm degerinde olmakla birlikte
(Buzea ve Yamashita 2001, Canfield vd. 2003, Carrington ve Manzano 2003),
85 nm’den 203 nm’ye kadar degisiklik gosterir.

2.4.5 Ozet

Saf MgB; siiperiletkeninin kritik 6zelliklerini 6zetlerken, (i) kritik akim yogunlugunun,
uygulamali manyetik alan kapsaminda hizli bir sekilde azalmaya ugradigini belirtmek
onemlidir. Bu durum, malzemedeki zayif baglarin ve (i) iist kritik alanin saf (katkisiz)

numuneler i¢in yeterince yliksek olmadigina (~18 T) isaret eder.

Bu malzemenin pratik uygulamasi i¢in arayislar ile birlikte, saf MgB, iiriiniiniin kritik
sicakliginda 6nemli bir azalma olmaksizin s6z konusu kritik 6zelliklerin gelistirilmesi
gerekmektedir. MgB, iletkeninin Ozelliklerini pratik uygulamaya yonlendirmek igin,

kimyasal katkilama metodu kullanilabilir.
2.5 MgB,’ye Yapilan Katkilamalar

Kimyasal doping yapma islemi siiperiletkenlik 6zelliklerini gelistirmek i¢in kapsamli
sekilde yapilan bir ¢aligmadir. Bu sayede de MgB;’nin son 50 yildir miknatis
uygulamalar piyasasinda yer alan disiik sicaklik siiperiletkenlerinin (NbTi, Nb3Sn)
yerine ge¢me potansiyelini arttirmaktadir. Incelenen katki maddelerinin kisa bir analizi

asagida Ozetlenmistir. Aralarindan bazilari, sadece birkag element, yani Al, Mn, Li, ve
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C, MgB; kristal orgiisiinde Mg ya da B yerlerine gectigi gdzlenmistir. Son zamanlarda,

Dou ve digerleri (Dou vd. 2007) MgB,’deki siiperiletkenlik 6zelliklerinin gelistirilmesi

icin tim katki maddelerini siniflandirmaya yardim eden SiC katkilama islemi i¢in ikili

(dual) bir reaksiyon mekanizmasi ortaya atmaistir.

251

MgB; orgiisiindeki magnezyum ile yer degistiren katki maddeleri

Incelenmis pek cok katkolama maddesi arasindan yalmizca ii¢ tanesinin MgB, kristal

orglsii icindeki Mg’nin yerine gectigi goézlenmistir. Bunlarin MgB,’nin fiziksel

Ozellikleri lizerine etkileri asagida 6zetlenmistir.

Al-katkilamas1 Mg’ nin yerine gecer ve MgB,’deki bosluklarin sayisini azaltir.
Tc’deki diistis belirgindir: Mg, xAliB,’de x=0.4 olmas1 siiperiletkenligin kaybi
ile sonuglanmistir (Slusky vd. 2001). Al katki maddesi diizeyinin 0’dan 0.09’a
artmasi, n-bant degerinde az miktarda bir artisa neden olmustur, bu durum da
Mg, AlB;’de dagilmis zayif i¢ serit ile agiklanmistir (Gonnelli vd. 2007,
Kortus 2007, Samuely vd. 2007). Ancak, bu etki ¢ok zayiftir ve B.,’de artis
gozlenmemistir (Angst vd. 2005). Ayrica, Al katkisinin yaklagik x=0.3’e kadar

arttirllmasi, ¢ ve n-bantlarinda azalmaya neden olmustur (Kortus 2007).

Li-katkilamasi: Li’nin Mg’nin yerine ge¢mesi ile, MgB,’de bosluklar agmasi
ve T yi ylikseltmesi beklenmesine ragmen, ilging bir sekilde Li-katkili
numunelerde T, degerinde az miktarda bir diisme ve MgB,; kristal 6rgiisiinde
bozulma goézlenmistir (Karpiski vd. 2007). Mg;—x(AlLi1)xB; bilesiginin Al-katkili
MgB: ile karsilagtirdigimiz analiz sonucunda, siiperiletkenligin temel olarak Al
yer degistirmesiyle etkilendigi ortaya ¢ikmistir (Monni vd. 2006). AlLi co-
katkilt MgB, nin, teorik incelemesi, Al’nin hem ¢ hem de w seritleri iizerinde
katkida bulundugunu ancak Li’nin yalmizca w seridi iizerinde bosluklar
yarattigini gostermistir (Monni vd. 2006). T, o seridi ile belirlendiginden

dolay1, AlLi dopinginin tiim etkisi, T, azalmasina neden olmustur.
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e Mn-katkilamas1 Yukarida bahsettifim malzemer gibi Mn’de Mg’ile yer
degistirir. Bu malzeme Al’a kiyasla T.’yi ¢cok daha hizli bir sekilde azaltir:
Mn’nin yalnizca %2’si MgB,’deki siiperiletkenligi tamamen yok edebilir

(Rogacki vd. 2006).

2.5.2 Nano ve organik C- tabanh katkilama

C-tabanli katkilamanin, MgB, nin siiperiletkenlik 6zelliklerinde 6nemli gelisimlere yol

actig1 deneysel olarak kanitlanmigtir.

C-tabanl1 doping, C’nin MgB, kristal orgiisindeki B alanlarina ge¢mesi ile
sonuglanmistir. Ayrica, C elektron verir ve MgB,’deki bosluklarin sayisini azaltir. Artan
C-katkil1 icerikle birlikte MgB, tek kristali i¢in, ¢ seridinde bir diislis ve m seridinde
yassilagma gozlenmistir (Gonnelli vd. 2005, Tsuda vd. 2005, Szabo vd. 2007).

Genel olarak, C-tabanli katkilama @ Orgli parametresinde daralma (biiziilme) ile
sonuglanimis ve ¢ orgii parametresine etkide bulunmamstir. Orgii parametresindeki bu

degisim (Aa) C-katkili numunelerin T, sini kontrol altinda tutmustur.

MgB; orgiisiine C yer degisimi ve safsizlik fazlarinin olusumu (her katki maddesi igin
farkli) ile, nano-Olgekli kristal orgliniin yogun agi C-katkili numunelerin formlarim
bozmaktadir. Ayrica, bir dizi nano-Ol¢ekli safsizlik, 1s1 uygulamasi esnasinda
olusmaktadir baz1 TEM c¢alismalarinda gozlemlendigi gibi, SiC-katkis1 i¢in Mg,Si, BOx,
Si,ByO, (Dou vd. 2002, Dou vd. 2003, Hata 2006), ya da C- katkilamas1 i¢in Mg,Cs,
MgB,C (Ma vd. 2006, Yeoh vd. 2006).

IL.tip stiperiletkenlerde, girdap ¢izgilerin 2& boyutunda normal bir merkez capa sahip
oldugu 1yi bilinen bir gercektir. § MgB,’de 5 nm’dir ve bu sebeple, 10 nm civarindaki
safsizliklar ve bozulmalar per¢inleme merkezleri icin idealdir. Pek ¢ok calisma, C-

tabanli katkilama, percinlemeyi bdylelikle de MgB, Cy numunelerinin akim tagima
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kapasitesini gelistirdigini gostermistir (Pogrebnyakov vd. 2004, Ueda vd. 2004, Yeoh
vd. 2006, Dou vd. 2007, Flukiger vd. 2007).

C-tabanli katkilama Bc, degerlerinin ¢ok etkili bir sekilde artmasi ile sonuglanir. Bu

numunelerde seritler i¢i dagilim, elektron ortalama serbest yol kisaltilmasi ile artis

gosterir (Gurevich 2003). Sekil 2.3’te gosterildigi gibi, diisiik sicaklikta Bg,’de

gbzlemlenen artig, daha kirli olan & seridine dayandirilabilir.

Nano-C katkilama: % 5 C-katkili MgB, serit i¢in, J., 5 K’de 10T de 1.85x108
A/m*’ye ve 14T°de 2.8x107 A/m*’ye ulasmistir. 14 T’de 4.2 K degerinin rekor
seviyesinin, baglangi¢ tozlarinin bilye 6giitiilmesinin ardindan Fe-kapli MgB,

teli i¢in J, = 108 A/m” oldugu rapor edilmistir (Herrmann vd. 2007).

CNT-katkilama: Tek duvarli CNT-katkili MgB, teli i¢in, en yiiksek 4.2K ve
14T°de J. = 108 A/m* ve 12T°de 3x107 A/m” olarak (Kim vd. 2006) rapor
edilmistir. 0K’de yaklasik 40T lik B, degeri, ¢ift duvarlit CNT-katkili MgB, i¢in
rapor edilmistir (Serquis vd. 2007); 20K’de Bj; = 9T olarak (Dou vd. 2006)

rapor edilmistir.

Nano B;C-katkilama: 9T°da 4.2K’de, J. degeri (Lezza vd. 2006) 108 A/m?
rapor edilmistir. B4C katki maddesi i¢in, sinterleme sicakligi 900°C’den 800°C’
ye disiiriilebilir ki bu sicaklik da daha ¢ok tanecik sinirin1 sabitlemek igin ve

dolayistyla da J.(B,) nin arttirilmasi icin tercih edilebilir.

Nano-SiC-katkilama: T.de az miktarda bir azalma ile (yaklasik 2K) J.(B,),
B (T) ve Bi,’in 6nemli bir sekilde artmasina neden olan ilk nano boyutlu bir
katki malzemesidir (Dou vd. 2002). 4.2K B, degeri Si-katkili MgB, telleri i¢in
33 T olarak rapor edilmistir (Bhatia vd. 2005) ve 600 °C’de sinterlenmis tablet
numuneleri i¢in de 40K degeri rapor edilmistir (Matsumoto vd. 2006).

19



e Organik C-tabanh katkilama: Son yillarda ¢ok cesitli organik materyaller
katki maddesi olarak incelenmistir (Zhou vd. 2007, Shcherbakova vd. 2008),
malik asit (Kim vd. 1989), polycarbosilane (Xu vd. 2006, Shcherbakova vd.
2007, Shcherbakova vd. 2010), tartarik asit (Hossain vd. 2007), bunlarin tiimi
MgB, elektromanyetik 6zelliklerinin gelisimini gostermistir. SK’de 36T lik bir
Bo(T) degeri, seker katkili bulk 6rnegi icin yaklasik olarak degerlendirilmistir
(Shcherbakova vd. 2008). Nano-Sic katkilama i¢in daha iyi performans
sergileyen yiiksek bir akim tagima kabiliyeti (5K (manyetik) 8T de J. = 3x108
A/m?)  polycarbosilane-katkili  tablet MgB, numunesinde gdzlenmistir

(Shcherbakova vd. 2007, Shcherbakova vd. 2010).

Organik katkilama avantajlar1 s0yledir:

(1) disiik sicaklikta organik materyallerin dagilmasi ve MgB, olusumundan 6nce
yiiksek seviyede reaktif olan amorf C’nin salinimi.

(i1) s1v1 ortamda B pargaciklar ile organik katki maddelerinin 6n karigimi sonucu
olarak MgB, yapisi icerisindeki organik katkilamalarin homojen dagilimi (Kim vd.
1989, Zhou vd. 2007, Shcherbakova vd. 2010).

2.5.3 Ikili reaksiyon modeli

2007°de Dou ve digerleri (Dou vd. 2007) MgB, i¢in (diger C-tabanli katkilamalarla
kiyasla) SiC maddesinin essiz oldugunu agiklayan ikili reaksiyon modeli ortaya atmistir.
Ayrica, bu model MgB, siiperiletkenlik 6zelliklerinin gelisimine iligkin katkilamalarin
siniflandirilmasina olanak tanimistir. Dou ve digerlerine gore (Dou vd. 2007), yiiksek
seviyede reaktif olan C, Mg,Si’yi olusturan ve diisiik sicaklikta (~ 600 "C) C salinimi
gerceklestiren Si ve Mg nin reaksiyonu nedeniyle SiC ile katkilanan Mg+2B sisteminde
goriinmektedir. Bu olusan C aymi sicaklikta olusan (> 600 'C) ve girdap
sabitlenmesine (vortex pinning) ve safsizligin dagiliminin artmasina neden olan MgB,
orglst ile kolayca biitiinlesir. Buna ek olarak, ¢ok 1yi dagilmis ince pargaciklar (Mg,Si,
BOy, SikB,0,, BC) ve asir1 nano boyuttaki C bunlari iyi per¢inleme merkezler haline

getiren MgB;’ nin uyum uzunlugu ile esleserek MgB, yapisina biitiinlesebilir.
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Bu modelin 6nemli bir sonucu, tiim katki maddelerinin MgB, siiperiletkenlik
Ozelliklerine olan yararl: etkileri agisindan dort grupta siniflandirilabilecegidir (Dou vd.

2007).

[lk grup yeni olusan reaktifin C’nin MgB, olusum sicakliginda B alanmi ile
biitiinlesebildigi SiC ve karbohidratlardir; ikinci grup nano-C, CNT ler ve B4C gibi
materyallerdir, bunlar MgB; olusumu i¢in gerekli olandan daha yiiksek bir sicaklikta C
saglar; liclincli grup Si ve bir dizi silsitdir, bunlar ise C yer degistirmesi olusturmaksizin
MgB;’nin olusum sicakliginda Mg ile reaksiyona girebilirler; dordiincii grup, BN ve
MgO gibi bilesikleri igerir ve bunlarda ¢ok yiiksek sinterleme sicakligina kadar
herhangi bir reaksiyon ya da yer degistirme olusmamasindan dolayr MgB,
stiperiletkenlik 6zelliklerinin gelisimi iizerine ¢ok az pozitif bir etkisi vardir hatta bu

etki negatif bile sayilabilir.

2.5.4 Uzerlerinde cahsilan diger katki maddeleri

MgB>’nin mikro yapisinda, dolayisiyla elektromanyetik 6zelliklerde, bircok katki
maddesinin (pratik bakis agisindan) onemli bir etkisi vardir. Bu maddler asagida

Ozetlenmistir.

MgB:; kristal orgiiye girmeyen, ZrSi, ve WSi yan sira (Zhao vd. 2001), Ti (Finnemore
vd. 2003, Prikhna vd. 2003, Haigh vd. 2005), Zr (Horhager vd. 2006) ve Ta (Prikhna
vd. 2002, Prikhna vd. 2003) tanecik sinirlarindaki oksijen emilimine sebep olur (Ti, Ta,
Zr), tanecik bagliligini arttirir, bosluklar1 azaltir ve baglanmay1 ve Jc’yi arttirir. Dy,03
(Chen vd. 2006) ve Zr katkilama (Feng vd. 2002) tanecik boyutunun kiigiilmesine sebep
olmaktadir; Fe,O; katkilama malzemelerinin (Snezhko vd. 2005) kendileri etkili
per¢inleme merkezleri olarak hareket eder. Biitlin bu maddeler MgB,’deki baglarin
giiclenmesine katki saglar. Ancak, C-tabanli katkilama ile kiyaslandiklarinda MgB,

stiperiletkenlik 6zelliklerinin artmasinda daha az etkilidirler.
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1 Orneklerin Hazirlanmasi

Bu ¢alismada 6rnekler iiniversitemizin katihal fizigi laboratuarinda katihal reaksiyon
yontemi kullanilarak hazirlandi. Baslangic maddesi olarak %99.8 saflikta Mg ve %95-
%97 saflikta amorf B ve %99 B4C tozlar1 kullanildi. MgB;.sx(B4C)x formunda x=0,
0.04, 0.1, 0.2, 0.4 olacak sekilde, gerekli molar hesaplar yapildiktan sonra her bir x
degeri i¢in 3g kompozisyon hazirlandi. Uygun stokiyometrik oranlarda karistirilarak
homojen bir karisim elde etmek i¢in 5 saat 150rpm hizla ball milling cihazinda
ogiitiildii. Ogiitiilen tozlardan her birinden 0.2g alinarak 10 Mpa basing altinda 13mm
capinda peletler haline getirildi. Preslenen tablet, 6nce glove box ortaminda paslanmaz
0zel numune tiipii i¢ine yerlestirildi ve tiip firina yerlestirildi. Sinterleme siiresince firin
igerisine konulan malzemelerimiz, Ar atmosferinde 5°C/dakika hizla 850°C’ye kadar
sitilip, bu sicaklikta 60 dakika bekletildikten sonra firin i¢inde sogutulup, numuneler
firndan ¢ikarildi. Orneklere ait tavlama sicaklik profili Sekil 3.1°de verilmistir.

Numunelerin hazirlama kosulu 6zet olarak ¢izelge 3.1°de gosterilmistir.

Cizelge 3.1 Numunelerin hazirlama kosulu

Numunelerin
kisaltilmis Numunelerin hazirlama kosulu
isimleri

MgB,;.s:«(B4C)4

’deki x degeri

0 Co
10 Mp basingta preslendikten sonra
0.04 Co04
850°C’ye kadar 1sitilan firinda 1 saat
0.1 Cl bekletilip daha sonra firin ortaminda
0.2 C2 sogutuldu.
0.4 C4
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Sicaklik (°C)
'S

60 Dakika

T max=850 "C

Zaman

Sekil 3.1 850 °C’de 1 saat sinterleme islemine tabi tutulan 6rneklerin sematik grafigi

Deney esnasinda kullanilan cihazlarin goriintiisii sekil 3.2- 3.4°te sunulmustur.

Sekil 3.2 Numunelerin 6gilitme sirasinda kullanilan Ball-Milling cihazi
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st Piston

—

Paslanmaz
Celik Die
—_—

Alt Piston
_—

J

Sekil 3.4 Numunelerin 1s1] iglem sirasinda kullanilan paslanmaz ¢elik tiip ve firin

3.2 X Isinlar1 Toz Kirinim (XRD) Analizi

Kristal malzemelerdeki degisik kristal yapilar1 (fazlar) veya kristal yapiparametrelerini
tespit etmek igin X-1s1n1 kirmnimi yontemi kullanilir. Bu ydntemin temeli Bragg
yansimasina 2d sin@ = nA dayanir. Gonderilen X-Isin1 6rnek iizerinden kirilir ve bir
dedektor yardimiyla algilanan 1s1n bilgisayara aktarilarak yansima siddetine karsilik 20

degerinde grafige gegilir.

Katihal reaksiyon yontemi ile hazirlanmis olan numunelerin yapisal karakterizasyonu

Inénii  Universitesi Bilimsel ve Teknolojik Arastrma Merkezi (IBTAM)
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Laboratuari’nda bulunan Rigaku RadB-DMAX-II (toz ornekler igin) ile CuKa (A
=1.5414 A) radyasyonu kullanilarak 20 = 5-80° araliginda gerceklestirilmistir.

Sekil 3.5 Rigaku RadB-DMAX-II,X-1s1m1 cihazi

3.3 Diisiik Sicaklik Manyetizasyon Ol¢iimii (M-T, M-H)

Manyetizasyon Olglimlerinde “’Quntum Design PPMS’’ sistemi kullanilmistir.
Laboratuarda mevcut olan modiiller diren¢ Sl¢iim modiilii ile titresim orneklemeli
manyetometre (VSM) modiilii olup, deney sisteminin genel goriintiisii ise sekil 3.6’da
verilmektedir. Fiziksel 6l¢iim sistemi (PPMS); manyetik alan akim kaynagi, sivi azot
ceketli helyum tanki ve tiim bu bilesenleri hassas bir sekilde kontrol edebilen Quantum
Design Model 6000 ana kontrolciisiinden meydana gelmektedir. Ana kontrolcti, sicaklik
kontrolciisii ile manyetik alan kontrolciisii i¢cermekte olup, bilgisayar tarafindan CAN
(acik network protokolii) data iletisim kartt yardimiyla tamamen kontrol
edilebilmektedir. PPMS ve VSM sistemleri, Quantum Design’in tak-¢ikar 6zellige sahip
gelecek nesil elektronik CAN mimariyi kullanarak tasarladig: ilk 6l¢iim sistemidir.
Sekil 3.6 Quntum Design PPMS sistemiPPMS sistemine monte edilebilen Model P525
VSM o6l¢iim sistemi manyetizasyon Olgmekte olup; hizli, hassas ve tamamen DC
manyetometre kontroliiyle ¢aligmaktadir. Ornegin lineer titresimi, VSM lineer motor

hareketi tarafindan saglanmaktadir.
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Titresim 42 frekans1 40 Hz olup, titresim hareketi yapilmadan 6nce 6rnegin baslangi¢
konumu (touchcentering) sistem tarafindan otomatik olarak veya kullanici tarafindan
belirlenir. VSM algilama bobininin hassasiyeti manyetik alanin blyiikliglyle

etkilenmemektedir.

Titresim Orneklemeli manyetometre sistemindeki (VSM) manyetizasyon Ol¢iimiinde
temel prensip, Ornegin algilama bobini yakininda bobinin eksenel ydniinde
titrestirilmesi sirasinda es zamanli olarak algilama bobininde etki ile voltaj
olusturulmasi ve bu voltajin sistem tarafindan O6lgiilmesidir. VSM algilama bobini,

standart PPMS 6rnek yerlestirme ¢ubugu kullanilarak PPMS 6rnek odasina yerlestirilir.

Algilama bobiniyle birlesik, bagilosilasyon genligi 1-3 mm ve frekans1 40 Hz olan
gradiyometre kullamldiginda, sistem 1 Hz veri hizinda 10° emu’dan daha az
degisimleri algilayabilmektedir. Manyetizasyon Ol¢iimii i¢in Ornek, siniissel titresim
yapan Ornek ¢ubugunun ucuna takilir. Titresim merkezi tayini, gradiyometre algilama
bobinin dikey ortasinda istege bagli olarak otomatik veya elle olusturulabilir.Dogru
merkezleme ve titresim genligi, optic lineer kod ¢oziicii kullanan VSM motor modiilii
(parcasi) ile kontrol edilir.Algilama bobininde indiiktif voltaj yiikseltildikten sonra,
frekans ve faz kilitlemeli yiikselte¢ tarafindan VSM algilama modiiliinde oSlgiiliir. Es
zamanli algilama i¢in VSM algilama bobini, referansa gdére konum c¢oziicii sinyali
kullanir. Bu ¢dziicii sinyal ise VSM liner motor hareketini saglayan modiilden gelen
ham sinyali doniistiiren VSM motor modiiliinden elde edilir. VSM algilama modiilii,
cOziiciiden ve algilama bobininden gelen yiikseltilmis voltajdan faz i¢i veya belirli
fazlardaki sinyali algilar. Bu sinyallerin ortalamasi alinir ve CAN arayiizeyi araciligiyla

bilgisayardaki programa komut karsilig1 olarak gonderilir.

Manyetizasyon l¢iimleriinonii Universitesi Bilimsel ve Teknolojik Arastirma Merkezi
(IBTAM) Laboratuari’nda bulunan quantum design PPMS model 6000 with magnetic
controller sisteminde alinmugtir. Olgiim igin tablet halindeki Ornekler diizenli bir

geometride kesilip, hassas terazi ile tartilmis, daha sonra 6l¢lim asamasina gecilmistir.
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M-H olgtimleri -9 ile 9T alan degerleri arasinda 5, 10, 15K degerlerinde ii¢ farkli sabit
sicaklik igin yapilmistir. Olgiimler 9T dan baslayarak esit araliklarla, -9T degerine ve

daha sonra yine baslangi¢ degerine doniilerek alinmistir.

Boylece, manyetizasyonun degisimi alanin bir fonksiyonu olarak elde edilmistir. M-T
Ol¢timleri ise, 0.001T degerindemanyetik alan altinda alinmis ve manyetizasyonun

degisimi sicakligin bir fonksiyonuolarak elde edilmistir.

Sekil 3.6 Quantum design PPMS cihazi

Numunelerin kritik akim yogunluklari, J., Olgiilen manyetik histeresiz egrisini
kullanarak ve J-~AM varsayarak hesaplandi. Burada AM histeresiz egrisinin
genigligidir. Dc miknatislanma egrisinden manyetik J.’yi hesaplanmasi kritik durum

modeline dayanmaktadir (Bean 1964).

Manyetik J. asagidaki iliskileri kullanilarak hesaplanmistir (Chen,Goldfarb 1986):

i) Cubuk seklinde o6rnekler i¢in:

AM
J=20 —————— (3.1)
a(1-a/3b)

Burada a ve b numunenin manyetik alana dik olan kisminin boyutlaridir (a<b).
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ii) Silindirik bir numune i¢in (uygulanan manyetik alana paralel):

AM
J=30 ——— (3.2)

Burada d silindirin ¢ap1 olarak alinir.

iii) Silindirik bir numune i¢in (uygulanan manyetik alana dik):

AM
4d

J=30mn (3.3)
Denklemlerde (3.1)-(3.3) Jc i¢in (A/m?), AM i¢in (emu/m’) ve a, b, d igin ise (m)
birimleri kullanilmistir. Magnezyum diboriliriin ~ J¢’si malzemenin boyutuna baglh

oldugundan,manyetik ol¢iimler i¢in numuneler yaklasik olarak 1x2x4 mm boyutlarinda

kesildi.
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1 XRD Analizleri

Baslangic tozunda MgB;.s«(B4sC)x formiiliine gore B4C ile Mg ve B’yi kullandik.
Burada x degerini arttirdigimizda ham boron miktariin Mg’ye kiyasla azaldigi
gozlemlenir, ayn1 zamanda B4C’nin ayrisimndan sonra ortaya ¢ikan bor, x’in artis1 ile
birlikte artmaktadir. Borun ortalama miktari, x’in artig1 ile birlikte Mg’ye kiyasla
azalmaktadir. Bu da daha yiiksek x degerleri ile hazirlanmis 6rneklerindeki etkin Mg
fazlar1 ile birlikte reaksiyona girmemis Mg’yi gozlemlememizin sebebidir. C1,C2
orneklerinde hi¢ reaksiyona girmemis Mg gozlemlemiyoruz ama Mg eksikliginden

dolay1 olusan MgB, gibi pikler goriiniiyor.

C4 hari¢ diger numunelerde MgB, baskin faz olarak goriilmektedir. Tiim o6rneklerde
MgO az da olsa vardir ve C4 numunesinde MgO baskin fazlardan biri olarak

goriilmektedir.

C04 numunesinde B4C’ye ait herhangi bir pike rastlamadik ve B4C’den gelen karbon
fazlarina ait bir pik de goriinmemistir. Ayn1 zamanda B4C’den gelen Bor, Mg ile MgB,
seklinde reaksiyone girdigi gozlemlenmistir. Beklendigi gibi x degerinin az daha
arttirtlmasi, yani C1 numunesinde, Mg etkin fazlarinin ortaya ¢ikmasina yol agmaktadir.
x degeri daha da arttirildiginda, yani C2 ve C4 numunelerinde, ¢izelge 4.1’e gore borun

eksikliginden dolayi reaksiyona girmemis Mg pikleri ortaya ¢ikmustir.

Diger yandan baslangi¢ tozundaki B4C miktar arttikca, C4 numunesinde B4C fazina ait
piklerin siddeti de yiikselmektedir. Bu numunede ¢ok kiigiik MgB, pikleri ortaya
cikmistir. Buna ek olarak MgB,C, piki Mg pikleri ile beraber goriilmiistiir. Bu da bu
numunede hem T.’nin hemde J.'nin azalmis oldugunu gostermektedir. Boylece yliksek
B4C katkis1 bu sentezleme kosullar1 altinda MgB,’nin siiperiletkenlik 6zelliklerinin

diisiiriilmesine yol agmistir.
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Cizelge 4.1 MgB,.s5«(B4C), formiiline gore hazirlanan numunelerdeki kullanilan B , Mg ve C’nin
stokiometrik oranlari

X Mg B B C Btoplam
0 1 2 0 0 2
0.04 1 1.8 0.16 0.01 1.96
0.1 1 L5 0.4 0.1 1.9
0.2 1 1 0.8 0.2 1.8
0.4 1 0 1.6 0.4 1.6

MgB2-5x(B4C)x (x = 0, 0.04, 0.1, 0.2 ve 0.4) kompozisyonuna sahip drnekler i¢in elde

edilen toz kirmim sonuglari sekil 4.1°de gosterilmektedir.

*-MgB,, ®-Mg, 0-MgO, A-MgB

A-MgB,, ¢-B,C, #-MgB,C,

12°
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20 (derece)

Sekil 4.1 MgB;.5x(B4C)x (x =0, 0.04, 0.1, 0.2 ve 0.4) kompozisyonuna sahip drnekler icin elde edilen
toz kirinim sonuglari
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Cizelge 4.2-4.6 da MgB(2.5¢(B4C)x (x = 0, 0.04, 0.1, 0.2 ve 0.4) seklinde hazirlanan
numuneler i¢in belirledigimiz piklerin olustugu 260 dereceleri, siddetleri ve

hesapladigimiz d degerleri verilmektedir.

Cizelge 4.2 CO numunesine ait belirledigimiz piklerin olustugu 20 dereceleri, siddetleri ve
hesapladigimiz d degerleri

C0
20 (derece) d (Angstrom) Siddet (keyfi birim) faz
25.169 3.538 4.950 MgB,
33.443 2.680 30.406 MgB»
42.397 2.132 99.314 MgB,
51.738 1.766 13.279 MgB,
59.883 1.544 20.504 MgB,
62.199 1.492 6.422 MgO
63.100 1.473 7.827 MgB,
66.060 1.414 3.177 MgB,
70.436 1.336 3.344 MgB,
76.210 1.249 9.031 MgB,

Cizelge 4.3 C04 numunesine ait belirledigimiz piklerin olustugu 20 dereceleri, siddetleri ve
hesapladigimiz d degerleri

C04

20 (derece) d (Angstrom) Siddet (keyfi birim) faz
25.169 3.538 4.521 MgB,
33.480 2.676 30918 MgB,
42.397 2.132 99.603 MgB,
51.793 1.765 13.430 MgB,
60.067 1.540 18.616 MgB;
62.089 1.495 9.142 MgO
63.155 1.472 7.446 MgB,
66.373 1.408 2.658 B4C
70.584 1.334 3.557 MgB;
76.265 1.248 8.909 MgB,
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Cizelge 4.4 Cl numunesine ait belirledigimiz piklerin olustugu 26 dereceleri, siddetleri ve
hesapladigimiz d degerleri

C1

26 (derece) d (Angstrom) Siddet (keyfi birim) faz
23.533 3.780 8.013 MgB4
25.335 3.515 4.949 MgB,
33.701 2.659 23.366 MgB,
34.951 2.567 8.887 MgB.4
37.837 2.377 12.693 B.C
42.655 2.119 99.796 MgB,
51.855 1.763 16.800 MgB,
60.324 1.534 12.087 MgB4
62.273 1.491 15.790 MgO
63.468 1.465 8.652 MgB,
76.559 1.244 9.561 MgB,

Cizelge 4.5 C2 numunesine ait belirledigimiz piklerin olustugu 26 dereceleri, siddetleri ve
hesapladigimiz d degerleri

C2

20 (derece) d (Angstrom) Siddet (keyfi birim) faz
25.220 3.530 4.380 MgB,
33.480 2.676 27.559 MgB,
34.271 2.616 11.920 Mg
36.477 2.463 33.840 Mg
37.746 2.383 8.491 B.C
40,056 2.251 4,818 MgBi,
42.416 2.131 99.820 MgB,
47.693 1.906 6.664 Mg
51.738 1.766 15.093 MgB,
57.272 1.608 6.953 Mg
60.030 1.541 16.534 MgB,
62.126 1.494 13.234 MgO
62.990 1.475 11.727 MgB,
66.240 1,411 3.504 MgB,
68.600 1,367 4.161 Mg
76.330 1.247 9.548 MgB,
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Cizelge 4.6 C4 numunesine ait belirledigimiz piklerin olustugu 26 dereceleri, siddetleri ve
hesapladigimiz d degerleri

C4

20 (derece) d (Angstrom) Siddet (keyfi birim) faz
19.709 4.504 5.117 B4C
22.062 4.028 5.941 MgB,C,
23.478 3.788 11.062 MgBy4
25,185 1.811 4.541 MgB,
32.193 2.780 29.203 Mg
34.473 2.601 43.427 Mg
36.661 2.450 99.875 Mg
37.893 2.373 25.536 B4C
40.173 2.244 7.678 MgB,,
42.747 2.114 74.810 MgO
47.895 1.898 19.563 Mg
51.977 1.759 11.661 MgB,
57.382 1.605 15.707 Mg
60.453 1.531 11.724 MgB,4
62.383 1.488 17.760 MgO
63.100 1.473 21.490 Mg
68.760 1.365 13.682 Mg
70.032 1.343 11.977 MgB,

Elde edilen pikler arasinda CO, C04 ve C1 ornekleri i¢in en siddetli iki pik (100) ve
(101) diizlemlerine ait MgB; pikleridir. CO numunesi i¢in bir MgO piki disinda XRD
sonucu literatiir ile tam olarak uyum igerisinde ve tek fazli bir yapilanmada oldugunu
gostermektedir. Ozellikle MgB, sisteminin karakteristik pikleri olarak kabul edilen 20 =
33.4,42.4, 51.8, 63.1 ve 76,13 deki pikler tam olarak elde edildigi i¢in kullanilan ¢ikis
maddesinin safligina tam olarak emin olunmustur. Tiim katkili numunelerde siddetleri
zayif olsa da reaksiyona girmemis B4C pikler gézlenmektedir. Sadece C04 6rneginde
MgO ve B4C fazlarinin olusumu etkili percinleme merkezleri olarak davrandigin1 ve
kritik akim yogunlugunu arttirdiini sdyleyebiliriz. Mg’deki her tiirlii kayip hatta MgO
olusumuna bagli olarak da MgB4 olusumuna neden olur. MgB4 fazinin olusumu
genellikle MgB,’ nin tane sinirlarinda meydana gelir, kristal yapisi ve orgii sabitleri
MgB, ile biiyiik 6l¢iide farkli oldugundan MgB, taneleri arasinda zayif bir baglantiya
neden olur (Zhao 2002). Goriildiigii gibi doping miktar1 arttik¢a siiperiletken olmayan
fazlarin sayis1 artmaktadir (Vajpayee vd. 2011) ve yiliksek katkili numunelerde
reaksiyona girmeyen Mg pikleri de vardir. Grafiklerde goriildiigii gibi (110) diizlemine
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ait MgB, piklerinde B4C katkist arttik¢a yiiksek derecelere kayma vardir buradan da a

Orgii parametresinde biizlilme oldugunu sdyleyebiliriz (Yeoh vd. 2007).

4.2 Orgii Parametrelerinin Hesaplanmasi

MgB2-5x(B4C)x (x = 0, 0.04, 0.1, 0.2) kompozisyonuna sahip orneklerin katki miktari
ile @ Orgli parametresi ve c¢ Orgii parametreleri arasindaki degisim sekil 4.2°de
gosterilmistir. Tiim numunelere ait 6rgii parametrelleri 5-80" araligindaki MgB,’ye ait
XRD toz kirinim desenlerinden yola ¢ikarak ve daha sonra powderX (Wu 1989)

programini kullanilarak hesaplanmistir.

Karbonun, Bor yerine ge¢mesi a ekseninin kisalmasina yol actig1 ¢ok iyi bilinmektedir
ve bunun sonucunda T, ’de bir azlma oldugu rapor edilmistir. Katki miktarindaki artis ile
Tc’de sistematik sekilde azalma oldugu gozlemlenmistir. x’in artisi ile birlikte a daki
degisim c’ye gore daha belirgindir. 0’dan0.1’e kadar katki miktar1 arttikca a ekseninde
sistematik olarak bir azalma meydana geliyor ve bu da literatiirde bulunan sonuclarla

uyum gostermektedir (Yamamoto vd. 2004).

C2 numunesinde sekil 4.2.a’da goriildiigli gibi a ve ¢ eksenleri yeniden uzamaktadir.
Sekil 4.2.a’dan ve sekil 4.2.b’den aciktir ki x=0.1"¢ kadar a eksenindeki azalma c
eksenindeki azalmaya goére daha dik ya da daha hizhdur.

C4 numunesi i¢in sadece iki diisiik siddete sahip pik (c ekseni yonelmis) gorebiliyoruz,
buna bagli olarak numunede c ekseni dogrultusunda yonelmis MgB,’nin kristalin
forrmunun olustugunu sdyleyebiliriz. Bu da numunede gézlemlenen diistik J. ile uyum
icerisindedir. Yikselmis kristallesme derecesi yliksek alanler altinda olan H,, Hjy ve
Tc’nin  azalmasina katkida bulunduguna inanilmaktadir. Bu numuneye igin

hesapladigimiz 6rgii parametreleri ¢izelge 4.7’ de gosterilmektedir.

Ayni zamanda numuneler yiiksek sicaklikta sentezlenince B4C’den elde edilen C’nin

doping ile birlikte orgilideki kiigiilmenin T.nin azalmasina neden oldugu sonucuna
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varitlmigtir. Bu sonu¢ Yamamoto ve digerlerinin elde ettigi sonugla uyumludur

(Yamamoto vd. 2004).
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Sekil 4.2 MgB, fazina ait a ve ¢ 6rgii parametrelerininMgB, s,(B4C),’deki x degerine gore degisimi

Cizelge 4.7 MgB,_5x(B4C), kompozisyonu i¢in hesaplanan a ve ¢ érgii parametreleri

Numune Ad1 ‘a’> (A) ‘e’ (A) c/a Hacim T,
Co 3.086 3.532 1.1444 29.13 38.4
Co4 3.081 3.530 1.1457 29.03 38.1
C1 3.070 3.519 1.1448 28.70 373
C2 3.080 3.535 1.1478 29.05 37.0
C4 3.095 3.521 1.1375 29.21 25.5

4.3 M-T Ol¢iimleri

MgB, 5x(B4sC)x (x=0,0.04,0.1,0.2 ve 0.4) katkili numunelerin normalize edilmis
manyetizasyon-sicaklik (M/H-T) grafikleri 10 Oe degerindeki manyetik alan altinda
sekil 4.3’te gosterilmektedir. M/H-T egrilerinde manyetik momentin hizli degismeye
basladig1 andaki sicaklik degeri 6rnegin siiperiletkenlige gecis sicakligina 7, karsilik
gelir. Tim numuneler i¢in bu deger cizelge 4.7°de gosterilmistir. C04, C1 ve C2
numunelerinin T, degerlerleri hazirlanan saf numune ile karsilastirildiginda ¢ok az bir

diisiis oldugunu gérmekteyiz. Kritik sicakligin artan B4C katki seviyesi ile sistematik
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olarak azalmakta oldugu agiktir. Bor ve karbon seviyelerinin iyon sayilar1 farkli oldugu
icin, T¢’nin azalmasmin elektron katkist ile ¢ bandmin doldurulmasi etkisinden
meydana geldigi diisiiniilmektedir (Yetter vd. 1982). Bilindigi gibi siiperiletken
durumda malzemeler diamanyetik bir etkiye sahiptirler. Dolayisiyla kritik sicaklik
degerinin altindaki sicakliklarda manyetizasyon degerinin diismesi olusan diamanyetik
etkinin bir sonucudur. Burada 38.4K’in iizerindeki sicakliklarda manyetizasyon
degerinin sabit ve sifir oldugu goriilmektedir, yani diamanyetik etki yoktur. Ancak
sistemin siiperiletken faza gectigi andan itibaren manyetizasyon degeri diismeye

baslamuistir.

Normalize M/H

0 10 20 30 40 50
T (K)

Sekil 4.3 Numunelerin 10 Oe degerindeki manyetik alan altinda normalize edilmis manyetizasyon-
sicaklik (M/H-T) grafikleri

4.4 M-H Ol¢iimleri

Sekil 4.4-4.7°de MgB;.5x(B4C)x (x=0,0.04,0.1,0.2 ve 0.4) katkili numunelerin M-H
grafikleri gosterilmistir. Olgiimler -9 ile 9T alan araliginda SK, 10K ve 15K’de ii¢ farkls
sicaklik degerinde yapilmistir. Hazirladigimiz CO numunesi i¢in 5K’de M-H ilmeklerini
kapandig1 yer yaklasik 7T, C04 numunesi i¢in bu deger yaklasik 8T, C1 igin ise bu
deger 6T ve C2 i¢in M-H egrisinin sifir oldugu deger 5T dir. Buna gore C04

numunesine ait tersinmezlik alaninda bir iyilesme oldugunu sdyleyebiliriz. Tersinmezlik
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alanlar1 (Hj,) manyetik histeresiz egrisinin neredeyse kapali duruma geldikleri alandan

tiiretilir (Dou vd. 2004).

Saf MgB,’nin M-H egrisi incelendiginde alan degeri arttirildiginda manyetizasyon
degerinde {stel sekilde bir azalma olusmaktadir. Alan degeri azaltilirken de
manyetizasyon degerinin aym1 sekilde artis sergiledigi  goriilebilmektedir.
Manyetizasyonun u¢ degerlerinde olusan azalma sistemin kritik akim yogunlugunun
azaldiginin da bir gostergesidir. Bu etki katkilama oranina bagli olarak M-H egrileri
igcerisinde kalan alanin kii¢iilmesine bagli olarak da tahmin edilebilir. Ciinkii histerisis
egrisi icerisinde kalan alanin biiyiik olmasi o sistem i¢in kritik akim yogunlugunu
belirleyen bir parametre olan tuzaklama 6zelliklerinin iyi oldugu anlamina gelmektedir.
Orneklerin  M-H ilmekleri incelendiginde 10K’de olgiilen manyetizasyon egri
genisliginin 15K’e gore daha biiyiik oldugu goriilmektedir. Olgiim sicakhig1 azaldikga
manyetizasyon egrisinin genisliginin artmasi, ornek igerisinde siiperiletken taneler
arasindaki temasin iyilestigini gosterir. Manyetizasyon egrilerinin genisgligi ile 6rnek
icerisindeki aki percinleme merkezi sayisinin orantili oldugu bir¢ok caligmada rapor

edilmistir (Feng 1998).

Orneklere ait M-H egrilerinin belirli bir manyetik alan degerine kadar AM degeri
artmakta ve belli bir tepe degerinden sonra uygulanan manyetik alan arttikca AM degeri
azalmaktadir. Bunun nedeni, taneli yapiya sahip Ornegin igindeki taneler arasi
etkilesimin zayif olmasi ve diisiilk manyetik alanin ise bu etkilesimi bir dereceye kadar
arttirdigidir. Manyetik alan degeri belli bir degerden daha yiiksek oldugunda ise taneler
aras1 etkilesim ortadan kalkmakta ve artan manyetik alanla manyetizasyon tekrar
azalmaktadir. Sekil 4.4’te C4 numunesine ait M-H grafikleri gosterilmektedir. Bu
grafikte goriildiigi gibi M-H egrilerinin genisligi daha kiiciiktiir ve buda Hj; ve J. nin
kiicik oldugunu soOyleyebiliriz. Aki percinlemesi olaymin siiperiletkenlerin
uygulamalari i¢in bilylik bir problem oldugu iyi bilinmektedir (Kimishima vd. 2007).
Termal atmalar Ol¢limler sirasinda meydana gelmektedir ve kritik akim yogunlugunun
azalmasina sebep olmaktadir ve ¢i1§ siireci olarak akisin igeri girmesine izin
vermektedir. Bizim orneklerimizde, aki si¢ramalar1 sekil 4.4°te goriildiigii gibi 5K

degerindeki sicakliklarda gozlemlenmektedir.
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B (T)

Sekil 4.4 Tiim numunelere ait 5K’de manyetizasyonun alana bagli degisimi

| €0 (10K)

= —— CO4(10K)

400 - —— C1 (10K)

- —— C2 (10K)

i —— C4 (10K)
200 <
= 100 -
E 04
3 -
s -100 —
-200 —
-300-
-400
-500 —

B (T)

Sekil 4.5 Tiim numunelere ait 10K’de manyetizasyonun alana bagli degisimi
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—— CO0 (15K)
A — C04 (15K)
[\ —— C1 (15K)

— C2 (15K)
—— C4 (15K)

T
-10

B (T)

Sekil 4.6 Tiim numunelere ait 15K’de manyetizasyonun alana bagl degisimi

M (emu/g)

—— C4 (15K)
— C4 (5K)

B (T)

Sekil 4.7 10K’de ve 15K’de C4 numunesine ait manyetizasyonun alana bagli degisimi
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4.5 Kritik Akim Yogunlugunun Belirlenmesi

MgB,_s5x(B4C)x (x=0,0.04,0.1,0.2 ve 0.4) katkili numunelerin kritik akim yogunluklari
Jc, manyetizasyon Ol¢iimlerinden hesaplandi. Bunun i¢in M-H egrisinde manyetik alan
artirtlirken ve azaltilirken 6rnegin sahip oldugu pozitif ve negatif manyetizasyon

degerleri alindu.

Manyetizasyon ol¢iim sekillerinden, orneklerin kritik akim yogunlugu (3.1) ifadesiyle
verilen genisletilmis “Bean modelinden” yararlanilarak hesaplandi (Campbell ve Evetts

1972).

Sekil 4.8-4.10 sirasiyla orneklerin 5K, 10K ve 15K sicakliklarinda kritik akim

yogunlugunun manyetik alana gore degisimini gostermektedirler.

Sadece C04 oOrnegi disinda diger Orneklerde artan katki miktar1 ile kritik akim
yogunlugunun azaldigi belirlendi. Yiksek katkilama miktar1 ile olusan MgB4 fazinin
tane i¢i ve genellikle tane sinirlarinda dagilimi transport akimlarda azalmaya neden olur.
Bu durum MgB, tanelerinin arasindaki etkilesimi azaltarak J. nin azalmasina neden

olabilir (Chen 2005).

Ak1 per¢inleme merkezi sayisinin azalmasi kritik akim yogunlugunun azalmasina neden
olabilir. Katkiladigimiz numuneleri inceledigimizde en iyi kritik akim yogunlugunun
C04 numunesine ait oldugunu gérmekteyiz. Yani sadece bu numune hazirladigimiz saf

numuneye gore daha yiiksek J. sergilemektedir.

C4 numunesine ait kritik akim yogunlugu degerleri M-H grafiklerinden de goriildiigii
gibi ¢ok diisiik degerler oldugundan bu numuneye ait Jc grafikleri tezde

kullanilmamaktadir.
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Sekil 4.8 Numunelerin 5K’de hesaplanan kritik akim yogunlugunun alana bagl degisimi
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Sekil 4.9 Numunelerin 10K’de hesaplanan kritik akim yogunlugunun alana bagli degisimi
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1.6x10° - CO0 (15K)
—eo— C04 (15 K)

+—C1 (15K)
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Sekil 4.10 Numunelerin 15K’de hesaplanan kritik akim yogunlugunun alana bagl degisimi

4.6 Percinleme Kuvveti

Kuskusuz MgB, nin yliksek kritik akim yogunlugu ve biiyiik uyum uzunlugu gibi cazip
ozellikleri vardir, ama diger bir yandan bu malzeme diisiik {ist kritik alanlara (H,) ve
zay1f aki per¢inleme kuvvetine sahiptir ki buda yiiksek alanlar altinda J.’yi dnlemesine
sebebiyet vermektedir. Boylece B4C katkilamasindan sonra bunun aki perginleme

kuvveti lizerindeki etkiierini aragtirmak gerekiyor.

Percinlemenin dogast ve farkli B4C katkisinin parginlemeye etkileri hakkinda bilgi
edinmek i¢in per¢inleme kuvveti hacmi , kritik akim yogunlugunun manyetik alana gore
cizdigimiz grafiklerden yola ¢ikarak her numune i¢in hesaplanip analiz edilmistir.
Percinleme kuvveti genel ﬁ=j_c)><§ denklemi kullanarak elde edilmistir. Daha sonra
farkli numunelere ait percinleme kuvvetlerini karsilastira bilmek icin F, grafikleri

maksimum F, degerine gore normalize edilmistir.

Farkli numunelere ait percinlenme kuvveti hacminin alan bagimliligi 5K, 10K ve 15K

sabit sicakliklarda sirayla Sekil 4.11-4.13’te verilmistir. Tiim numuneler i¢in perginleme
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grafiklerinin formu yaklagik aynidir ve grafiklerde her numuneye ait bir zirve vardir ki
bu da muhtemelen tiim numunelerde ayni pinning mekanizmasinin etkin olduguna isaret
etmektedir. Grafiklerde per¢inleme pikinin B/Bi;=0.2 de oldugu goriinmektedir.
Grafikleri fit ettigimizde bunlarnFy/Fymax da B/Bix~0.2 oldugunu gorebiliyoruz yani
tane sinirlarinin etkili per¢inleme merkezleri olarak davrandigini sdyleyebiliriz (Shi vd.

2011).

J-B egrilerinde yiliksek katkili numunelerin daha diistik J. gosterdigini gordiik buda
muhtemelen katki miktar1 arttiritlinca numunelerde olusan diger fazlardan dolay1
olabilir. Ayrica kullandigimiz B4C tozunun tanecik boyutlarinin yaklagik 10 mikron
olmasindan dolay1 percinleme merkezi olarak davranig sergilememektedirler. Ve bu

yiizden B4C katkisinin MgB,’deki per¢inleme kuvvetini arttirdigini sdyleyebiliriz.

Fp/Fpmax
o
N
|

B/Birr

Sekil 4.11 5K’deki perginlenme kuvvetinin alan bagimlilig
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; —a—C0 (10K)
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Sekil 4.12 10K’deki perginlenme kuvvetinin alan bagimliligi
. —=—C0 (15K)
1.0 - —e—C04 (15 K)
—A—C1 (15K)
y —v—C2 (15K)
0.8 —
X 0.6 -
©
£ ;
Q.
[T
S 0.4 -
L
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1 L] 1 * 1 " ] . 1 . 1
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Sekil 4.13 15K’deki perginlenme kuvvetinin alan bagimlhiligi
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Ayrica Kramer ¢izimi 15K’de numuneler i¢in ¢izilen grafik sekil 4.14°te verilmektedir.
Diger sicakliklar i¢in de ayni sekilde bir ¢izim yapildi. Ayn1 zamanda Kramer ¢izimine
(fc = J°H*® — H’ye gore ¢izimi ) ait egimlerden MgB, nin percinleme kuvvetinin

katki miktari arttikg¢a arttigini soyleyebiliriz.

Kramer ¢izimi kullanarak garfiklerin egimine ait degerleri Cizelge 4.8-4.10°da

verilmektedir.
109 —=—C0 (15K)
5 - ;L —e— C04 (15 K)

——C2 (15K)

3
B (T)

Sekil 4.14 CO0, C04, CO1 ve C2 numuneleri i¢in 15K’de Kramer ¢izimininden elde edilen grafik

Cizelge 4.8 5K’de numunelere ait hesaplanan Kramer ¢izimi egim degerleri

Numune Adi Egim
Co -1.691

C04 -1.347

Cl -0.894

C2 -0.683

C4 -0.332
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Cizelge 4.9 10K’de numunelere ait hesaplanan Kramer ¢izimi egim degerleri

Numune Adi Egim

Co4 -1.553

C2 -0.607

Cizelge 4.10 15K’de numunelere ait hesaplanan Kramer ¢izimi egim degerleri

Numune Ad1 Egim

Co4 -1.498

C2 -0.510




5. SONUCLAR VE TARTISMA

Bu tez calismasinda MgB;.sx(B4C)x (x=0,0.04,0.1,0.2,0.4) formiiliine gére numuneler
katihal reaksiyon yontemi ve in-situ teknigi ile iiretilmistir. Baglangi¢c malzemesi olarak
B4C, Mg ve B tozlar kullanilmistir. Bu ¢alismada karbon kaynagi olarak kullanilan B4,C

baslangi¢ malzemesinin MgB; siiperiletkeninin 6zelliklerine etkisi arastirilmistir.

Uretilen numunelerin yapisal 6zellikleri XRD analizi ile manyetik dzellikleri ise PPMS
sistemi kullanilarak M-H, M-T o6l¢iimleri ile belirlenmistir. M-H o6l¢iimlerinden
yararlanilarak iiretilen numunelerin kritik akim yogunluklar1 hesaplanmistir. Yapilan

calismada ortaya ¢ikan sonuglar su sekilde siralayabiliriz:

XRD sonuglarina gore MgB, ana fazinin pikleri olugsmustur. C4 numunesi disinda diger
numunelerde MgB, fazlar1 baskin faz olarak gozlenmistir ve bu numunelere ait XRD
desenlerinde sadace bir MgO pikine rastlanmistir. Son numunede yani en fazla B4C
katkis1 yapilan numunede ise MgO fazi baskin faz olarak gdzlemlenmistir. Ayrica bu

ornekte farkli fazlara da rastlanmistir.

XRD sonuglarindan yola ¢ikarak numunelerin 6rgii parametreleri hesaplanmistir. x’ in
artis1 ile birlikte a daki degisim c’ye gore daha belirgindir. 0’dan 0.1’e¢ kadar katki
miktar1 arttikca a ekseninde sistematik olarak bir azalma meydana geliyor ve buradan
orgiide bozulma oldugunu sdyleyebiliriz. C4 numunesi i¢in sadece iki diisiik siddete
sahip pik (c ekseni yonelmis) goriilmektedir, buna bagl olarak da numunede ¢ ekseni

dogrultusunda yonelmis MgB;’nin kristalin forrmunu elde ettigimizi sdyleyebiliriz.

B4C katkili numuneler i¢in M-T o6l¢iimleri elde edilmistir. M-T grafikleri incelendiginde
katkilama miktarinin artmasiyla siiperiletkenlige gecis sicakliklarinda bir azalma oldugu
gbzlenmistir. Bu gozlem, sonuglarin literatiir ile uyum igerisinde oldugunu

gostermektedir.
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B4C katkili numunelerin M-H egrileri Ol¢lilmiistiir. Numunelerin M-H egrilerinin
stiperiletkenlerin genel karakteristigi olan diyamanyetik 06zelligi sergiledikleri
gozlenmistir. Ayrica x=0.04 numunesine ait tersinmezlik alaninda bir iyilesme
oldugunu soyleyebiliriz. Tersinmezlik alanlar1 (Hj,) manyetik histeresiz egrisinin

neredeyse kapali duruma geldikleri alandan tiiretilir.

M-H egrilerinden Bean formiilii (denklem 3.1) kullanilarak hesaplanan numunelere ait
kritik akim yogunluk degerlerine bakildiginda, hazirlanan katkisiz numunenin kritik
akim yogunlugu 15 K ve 0 T alan altinda 1.3x10° A/em” ve x=0.04 katkili numune i¢in
ise aym kosullarda 1.5%10° olarak bulunmustur. Buna gore x=0.04 katkili MgB,
numunesinin J, degeri saf numuneye gore daha yiiksektir. x=0.04 degerindeki katkilama
ile MgB,’nin kritik akim yogunlunun arttigi gézlemlenmistir. Bunun iki sebebi

oldugunu soyleyebiliriz:

. Birincisi parcacik biiylkligiiniin azalmasit ile artan tanecik sinirlar

percinleme merkezi olarak davranmastir.

. Ikincisi ise B ile yer degistiren C etkili perginleme merkezi olarak

davranmustir.

Kritik akim yogunluk degerleri ve denklem ﬁ)z ]_C)XE kullanilarak per¢inleme kuvveti
ornekler icin hesaplanmistir ve daha sonra normalize edilmistir. Buna gore B4C
katkisinin MgB,’deki percinleme kuvvetinin arttirdigini sdyleyebiliriz. Aslinda bu
calismada kullanilan B4C tozunun tane boyutlart biiyiik oldugundan B4C pargaciklarin

arayiizleri, giiclii per¢inleme merkezleri gibi hareket edemez.

Elde ettigimiz sonuclar1 g6z Oniine alarak sentezleme kosullarini degistirirsek ya da
daha kiicilik parcacik boyutlarina sahip B4C kullanirsak katkilama siirecini artirabiliriz
ve sliperiletken ozelliklerini iyilestirebiliriz. Ayrica sonuglara baktigimizda diisiik B,C

katkilamalarinda kritik akim yogunlugunun iyilestigini gorebiliyoruz ve buna gore
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gelecekte yapilan caligmalarda diisiik katki miktarlar1 yapilarak iyi sonuglar elde

edebilecegimizi sdyleyebiliriz.
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EK1 MgB, Siiperiletkenin Karakteristik Ozellikleri

Parametre Deger
Kritik Sicaklik T. =39 -40K
Hekzagonal Orgii Parametreleri a=0.3086nm
Teorik Yogunluk ¢ =0.3524nm
Basinc Katsayisi d=2.55 g/em’
Tasiyici Yogunlugu ng= 1.7-2.8 x10* holes/cm’
Izotop Etkisi .oT=af +aMg=0.3-0.02
Ozdireng (40K) _pm(40K) = 0.1 — 300puQcm
. . Eab(0K) = 3.7 - 12nm
Uyum Uzunlugu

Si1zma Derinligi

Enerji Araligi

Tersinmezlik manyetik Alan
Ust Kritik Alan

_E(0K) = 1.6 - 3.6nm
A (0K) = 80 — 180vp

Egl]=7.2mV
Egn=23mV

. UoHirr (Polikristalin) = 11 — 16T

Bc, (Polikristalin) = 14 — 19T
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