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Bu calismada, Atimli Lazer Yigilma Teknigi (PLD) ile MgO (100) altliklar
Uzerine blyutulen BiySroCeCuy0s:s  Stperiletken ince filmlerin yapisal ve
superiletken oOzellikleri arastirildi. Ilk olarak katihal tepkime yontemi ile uygun
Bi>Sr.CayCuy0s:5 hedef malzeme Uretebilmek igin, Uretim teknikleri arastirmasi
yapildi. En uygun hedef Uretim teknigi secilerek farkli PLD parametreleri ile
Bi,SroCa; Cu,0g:p kompozisyonuna uygun stokiyometri arastirmasi yapildi. En
basarili PLD parametreleri kullamlarak Uretilen ince filmler, kaplama sonrasinda
argon ve oksijen (Ar:93, O,:7) atmosferinde farkl sicakliklarda (800-880 °C) 10
dakika tavlanarak, Bi,Sr,CaCu,0s:, ince filmlerini Gretmek igin optimum 1sil islem
sicaklig1 arastirmasi yapildi. Sonra Polimer yontemi ile Uretilen Bi,Sr,CayCu,0g+s
hedef malzeme kullanilarak tretilen Bi,SroCayCuyOs. ince filmler 860 °C'de farkl:
sirelerde tavlanarak Bi,Sr,CaCu,Os.; ince filmleri Uretmek igin optimum 1sil islem
siresi arastirmast yapildi. Uretilen filmlerin yapisal ve siiperiletkenlik ozellikleri
XRD, SEM, AFM, EDX, M-T, R-T ve M-H Oolcimleri ile analiz edilerek
yorumlanmstir.  Bi,Sr,CaCu,Os.s ince filmleri Uretmek icin optimum tavlama
sicakligi 860 °C ve optimum tavlama siiresi 30 dakika olarak tespit edilmistir.
Katihal tepkime yontemi ile Uretilen hedef malzeme ile Uretilen BiySr,CaCuyOgyo
film 82 K’ de diyamanyetik, 89 K’ de sifir direng 6zelligi gbstermektedir.

Anahtar K elimeler: Bi-2212, Slperiletken Ince Film, Atiml: Lazer Yigilma Teknigi
(PLD).
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In this study, we have investigated the structural and superconductivity
properties of the Bi,Sr,Ca; Cu,Og.; thin films deposited on MgO (100) substrates by
pulsed laser deposition (PLD). In first part, the different production conditions of
solid state reaction method were investigated to synthesize the Bi,Sr,CayCu,Os:s
target with optimum conditions. Secondly, we have tried the various parameters of
PLD technique to obtain the best stoichiometry in accordance with Bi;Sr,Ca; Cu,Og: s
phase. The films which were deposited with optimum conditions were post-annealed
in an atmosphere of a gas mixture of Ar (%93) and O, (%7), a temperatures ranging
in 800°C-880°C for 10 minutes to investigate the optimal post-annealing temperature.
Later on, another target was produced via polymer method in order to use in an
investigation of optimal post-annealing time for producing Bi>SroCayCu,Os:s thin
films. The structural and superconductivity properties of the films were investigated
by XRD, SEM, AFM, EDX, M-T, R-T, and M-H measurements, than the results
have been commuted. According to our results, the temperature of 860°C was found
as the optimal temperature value for the post-annealing and 30 minutes was the
optimal time. The critical temperature, T, of the film was measured as 82 K from
M-T measurement and 89 K from R-T one for the film produced by target prepared
via solid state reaction technique and annealed at 860 °C.

Keywords. Bi-2212, Superconductor Thin Films, Pulsed Laser Deposition (PLD).
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1. GIRIS

Slperiletkenlik yasantimiza bir stirpriz olarak girdi. Her sey tam yuz yil dnce
Leiden de K. Onnes un civa elementinin 4.2 K civarinda sifir direng 6zelligini
kesfetmesiyle basladi. Beklenmeyen bu durum mevcut teori ve modellerle
aciklanamamusti. Daha hentiz oturmus bir distince sistemi dahi yokken 1933 yilinda
Meissner ve Ochsenfeld ikinci stperiletken 6zellik olan diyamanyetik davranisi
kesfetti. 1950 li yillar siperiletkenligin dogasini kuramsal olarak agiklayacak fizik
teorilerinin giin 1s1g1na ¢iktig: yillar olmustur. 1957 de Bardeen, Cooper ve Schrieffer
olusturduklart kuantum teorisi ile stperiletkeligin olus mekanizmasin agikladilar.
Ayni yi1l sonuglar: daha sonra anlasilacak ve siiperiletkenlerin manyetik 6zelliklerini
aciklayacak bir calisma Abrikosov tarafindan ileri strdlmistdr. 1961 yilinda
Josephson daha sonralart deneysel olarak ispatlanacak ve adi ile amlacak ¢cok dnemli
bir etkiyi agiklayan teoriyi ileri sirerek, siperiletkenligin kayda deger tGglncu bir
Ozelligi Josephson etkisini kesfetmistir. Bu kesif sonrasinda stperiletkenligin,
zamanina gore blyilk ve yiksek donammli laboratuarlardan, diinya ¢apinda buyukl i
ve kugukli gruplarin ¢alisma konusu konumuna gelmesi tam 25 yil aldi. Cunki 1986
yilinda Zirih de Bednorz ve Miller yuksek sicakliklarda stiperiletkenligin mimkin
olabilecegini kanitlachlar. Bu kesfin hemen sonrasinda diinya ¢apindaki yizlerce
grup kendini bir yarisin icerisinde bulmustu. Bakir-oksit tabanli yiksek sicaklik
stperiletkenleri bir yemek ve periyodik tablo ise baharat ¢esidine donmustd. TUm bu
karmasanin ortasinda guizel haber gecikmedi ve 1987 yilinda YBCO siiperiletken
ailes kesfedildi. O zamana kadar yizlerce stiperiletken malzeme kesfedilmisti, fakat
esas guzel haber, bu malzemenin 90 K de siperiletken duruma gegmesiydi.
Seramiklerden beklenmeyen bu durum cok ©nemliydi, zira 77 K sivi azot
sicakhiginin Gzerindeki, bu sicaklik, mimkin ve yaygin teknolojik gelismelerin
sOzini vermekteydi. Daha sonraki calismalarda kesfedilmis BSCCO ailesi 110 K de
bir tyeye sahip oldu. Yine devam eden calismalarda 125 K de TIBCCO ve 133 K de
HgBCCO siiperiletkenleri kesfedildi. Ozellikle civa tabanli HgBCCO ilging bir
davranigla 6ne c¢ikarak, yiksek basing altinda 200 K lere yakin gegis sicakliklart
gostermektedir. Fakat bu tirler hem uygulama bakimindan yetersizlikleri hem de
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gevre dostu olmayan bilesenleri yizunden, sadece bir arastirma konusu olarak
kalmaktadir. 2001 yilinda MgB; slperiletkenin kesfi kritik sicakligi epey asagilara
dusiirse de, Gstiin stiperiletken ozellikleri ve elementel yapisi bu malzemeye dnemli
kilmaktaydi. Zira diinya bor rezervlerinin %72 si tlkemizde bulunmaktadir. Tarkiye’
deki bu buyuk bor rezervleri diusunuldiginde, bor esasli malzemelerin Ulkemiz
ekonomisi ve teknolojik alt yapisimi gelistirme potansiyeli, tlkemiz bilim ¢evresinde
ayri bir heyecan yaratmaekta ve bu aandaki calismalar gun gegtikce
yogunlasmaktadir.

Tdm bu anlatilanlar gergevesinde mutlaka yeni bir paragraf baslatmak
gerekmektedir. Bunun sebebi 2008 yilinda pnictide (demir tabanli) olarak bilinen 50
K civarlarinda siiperiletken duruma gecen Fe demir tabanli slperiletkenlerdir. Bu
zamana kadar birbirinin dismam olarak bilinen iki olgu, superiletkenlik ve
manyetizma baris ilan ederek bir araya gelmistir. Bu durum mevcut bazi teorileri
maalesef gegersiz kilmaktadir. Fakat son yillarin yeni teorik yaklasimi haline gelen
d-wave kavraminin, ileriki yillarda bazi cevaplar bulmas: gerekmektedir.

Slperiletkenlerin teknolojik anlamda kullamlabilmesi igin uygun yapida ve
istenen Ozelliklerde Uretilmesi gerekmektedir. Bu Uretim sekilleri, kablo, serit, tek
kristal ve ince film bigiminde olmaktadir.

Kuglk boyut uygulamas: olarak bilinen slperiletken ince filmler, cry-
elektronik devre elemanlarinda, THz mertebesinde sinyal kaynag: yapiminda, farkl
gorintileme sistemlerinde, sicaklik sensorii bolometre ve manyetik sensor SQUID
yapiminda temel eleman olarak kullamlmaktadir.

Bu tez calismasinda Atimli Lazer Yigilimi PLD teknigi ile BioSr,CaCu20s:
Siperiletken ince filmler Uretilmesi amaglanmistir. PLD teknigi kullanilarak BSCCO
siperiletken ince film dretimi Glkemizde calisiimamis bir konudur. Literatir
incelendiginde ise, yurtdis1 calismalarin etkin bir boyuta ulasamadigi gorulmastar.
Bunun sebebinin genel olarak, BSCCO bhilesiginde Bi elementinin yiksek mobilite
ve dustik erime noktasina sahip olmasi ve bu nedenlerle ana yapiy1 kaliteli bir sekilde
sentezlemede sikintilar gekilmesidir. Onceki arastirmalar  incelendiginde birgok
calismada ¢ok zayif slperiletken 6zellikler gosteren BSCCO ince filmler Uretildigi
tespit edilmistir. Bu amagla, calismalarimizda PLD ile Uretilen Bi,Sro,CaCu,Og+s
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Siperiletken ince filmlerin faz olusumlar: ile optimum PLD parametreleri, tavlama
sicakligr ve stresi arastirilmistir. Bu bolimde stperiletkenligin temel kavramlar: ve

Uretim asamalar1 hakkinda bilgiler verilmektedir.

1.1. Sifir Direng ve Diyamanyetik Gegis
Slperiletkenligin iki belirleyici 6zelligi vardir.

e Sifir dirence gegis; normal durumda, yani kritik stiperiletken gegis sicakligi
T. Uzerindeki Ozdirencin pn, T. atinda sifira dismesi p=0. Bu durum,

mukemmel DC iletkenlik olarak daanilir. (o =o0)

Normal iletken
E
QU
On
o
ho] Slperiletken
O —
p=0
0 4 .
0 Te
Sicakhik T

Sekil 1.1. Normal iletken ile karsilastirildiginda, stperiletkenin T krtik sicaklik
altinda sifir direng gostermesi.

eManyetik gegis; T. Uzerindeki manyetik alinganlik x degerinin, kiguk
pozitif paramanyetik bir degerden, T. altinda negatif degere dismesi (y=-1).
Bu durum mikkemmel diyamanyetizma olarak anilir.
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Duygunluk »(T)

-1 1
0 Te
Sicakhik T

Sekil 1.2. Sicaklik duserken, manyetik alinganligin pozitif degerden T. altinda ideal
diyamanyetik degere diismesi.

Geleneksel olarak bir direnci 6lgmenin yolu, direnci Olgllecek Ornegi

Wheatstone koprusine, 4. ve bilinmeyen direng olarak baglamak ve denge

durumunda galvanometre kullanarak diren¢ degerini hassas bir sekilde

hesaplamaktir. Fakat sifir direnci, direk olarak 6lgmek pratikte olanaksizdir. O halde
sifir direng baska bir yolla dlgilmelidir.

1 (0)

R L
Sekil 1.3. Kararli akim halkasi deneyi.

Bir iletkende direng, bir uctan diger uca ilerlemeye calisan elektronlarin, yani
akimin, iletken icerisindeki coulomb etkilesimleri, fonon titresimleri ve o6rgu

kusurlar1 gibi etkilerle zorlanmasindan kaynaklanir. Bir iletken halka dustinelim, eger

bu halka Uzerindeki direng sifir olsaydi, iletken igerisindeki akim bir kez
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kuruldugunda sonsuza kadar akmaya devam ederdi ve icerisinden gegen bir manyetik
alan uUretirdi. Bu manyetik alamin farkli bir kapali halkada indikledigi akimi, zamanin
fonksiyonu olarak inceledigimizde, zamanla akimda bir azalma olmuyorsa
siperiletken halka icerisinde sifir diren¢ oldugu bulunmus olur. Bu deneye kararl

akim halkasi deneyi denir ve sifir direnci 6lgmek igin kullanilir.
1.2. Meissner-Ochsenfeld Etkis

1911’ de Onnes un sifir direng kesfinden 22 yil sonra 6nemli bir kesif daha
yapildi. Meissner ve Ochsenfeld mikemmel diyamanyetizma olarak amlan ikinci
siperiletken karakteristigi buldular. Bu kesif oncesinde, mikemmel iletkenligin
siperiletken durumun tek temel karakteristigi oldugu Uzerine dnemli tartismalar
olmustu. Meissner ve Ochsenfeld bu tuzak tartismalardan uzak kalarak, kritik gegis
sicaklig1 civarinda uyguladiklart manyetik alanin, stiperiletken malzeme Uzerindeki
etkilerini arastirdilar ve T. altinda stperiletken malzeme igerisinde B= 0 olarak
buldular. Stperiletken durumda, buluglarim asagidaki denklemler ile agikladirlar.

B= po(H+M)=0 (1.1)
Y ani stiperiletken icerisinde manyetizasyon,

M= -H (12)

Muikemmel diyamanyet igin alinganlik,

Manyetik gegirgenlik,

k=1+y (1.4)
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Bu durumda kritik sicaklik T altinda k= 0 olur. Normal durumda bulunan bir
Slperiletken zayif bir B manyetik alan igerisine koyulursa (Sekil 1.4), manyetik alan
malzemenin igerisine nufuz eder. Sicaklik T¢ nin altina dusuraldigiinde ise manyetik
alan malzeme icerisinden dislanir. Stperiletken ytizeyinde olusan akimlar, uygulanan
alanin tersine manyetik alan uygulayarak, malzeme icerisinde B= 0 olmasini saglar.
Bu durum slperiletken bir malzemenin diyamanyetik davramsa sahip oldugunu
ispatlar ve bu olaya Meissner ve Ochsenfeld etkisi denir. Bu etki yalmzca belirli bir
B. kritik manyetik alan degeri altinda gozlemlenebilir ve eger manyetik alan degeri
B>B. olacak sekilde arttirilirsa, stperiletken durum bozularak manyetik alan

malzeme igerisine nifuz eder.

A A A A AL A A
Sogutma
B[#/|0 —
|
T>Tc T>Tc
r=0;x=1 r=0;x=1
Normal Durum Superiletken Durum

Sekil 1.4. Superiletkende, Meissner ve Ochsenfeld etkisi.

Lenz yasasi geregi sUperiletken bir malzeme, daimi bir miknatisi iterek
havada asili kalmasina sebep olmaktadir ve yine Lenz yasasi sonucu dis alan
kaldirilchginda, yiizey akimlar: sonlanir ve malzeme icinde alan yine B= 0 olur. Ideal
bir iletken icin ise durum farklidir. ideal bir iletkende alamn, malzeme kritik
sicakligin altina sogutulduktan sonra veya kritik sicakligin altina sogutulmadan 6nce
uygulanmasi farkli sonuglar dogurmaktadir. Bu deney Sekil 1.5 de gorulmektedir. Bu
durumda bir stperiletkenin, ideal bir iletken olmasimin yamnda mikemmel bir
diyamanyet oldugu anlasiimaktadir.
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A
O o O O
—_— —_— —_—

@ Hy=0,T>Tc (D) Hyg=0;T<Tc (C)Huw>0; T<T, (d) Hyg=0; T< T

A A A AAA A A A AAA
Sogutma
—_— e
NB% LV

Sekil 1.5. (8) Hug= O durumunda sogutulan ideal iletken (b) Hyg>0 durumunda
sogutulan ideal iletken.

1.3.1.vell. Tip Superiletkenler

Manyetik alan altindaki davranislarina gore stiperiletken malzemeler, 1. tip ve
I1. tip olarak ikiye ayriimaktadir. I. tip superiletken malzemeler, H¢ kritik alan
atindaki her manyetik alan degeri icin tam diyamanyetik davrams gosterir ve
uygulanan manyetik alan tamamen malzeme tarafindan diglamr. Bu duruma,
Meissner durumu denir ve eger uygulanan manyetik alan degeri H; degerine ulasirsa
malzeme stiperiletken 6zelligini kaybeder ve normal duruma geger H. degeri sicaklik
bagiml1 bir karakteristige sahiptir (Sekil 1.6 ve denklem 1.5). Bu davrans genellikle
Al, In, Snve Hg gibi saf metallerde gozlenmektedir.

He(T) = HC(O)[l - (Tlc)zl (15)
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H.II.

0 Tc T 0 H: >

(@) (b)
Sekil 1.6. (a) I. tip stperiletken igin Hc kritik alanin sicaklik bagimlilig: (b) I. tip
Siperiletken icin M miknatislanmanin manyetik alan bagimliligr (Sw:
Slperiletken Meissner durumu, N: Normal durum).

I1. tip stperiletken ise I. Tip malzemelerden farkli olarak, dusik kritik alan
Ha ve yuksek kritik alan He; olmak Uzere iki farkli kritik alan degerine sahiptir.
Uygulanan dis alamn He' den kiglk oldugu her durumda, 11. Tip slperiletkenler,
Meissner durumuna sahiptir. Alan He; degerinin Uzerinde arttirildiginda ise manyetik
aki cizgilerinin malzeme icine kismen nifuz ettigi ama yine malzeme igerisinde
Siperiletken bolgelerin korunarak, malzemenin slperiletken davrams gosterdigi
karigik durum (girdap durum) olusmaktadir. Manyetik alan degeri He, degerine
ulastiginda ise aki cizgileri tim malzemeye nifuz ederek siperiletken davranisi

oldurtr, boylece malzeme normal duruma gecer.

Hy @) . (b)
Ho N M :
Hnl SG
Sy Sc N
. < > r—>
0 Tc .I. . . . '
0 H:. Ha H:

Sekil 1.7. (a) 1. tip stperiletken igin Hc kritik alanin sicaklik bagimliligi (b) I1. tip
Siperiletken icin M miknatislanmanin manyetik alan bagimliligr (Sw:
Superiletken Meissner durumu, Sg: Superiletken Girdap durumu, N:
Normal durum).
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I1. tip stiperiletken malzemelerde, karigik durumda, manyetik alan malzeme
icerisine kuantize olmus girdaplar seklinde nifuz eder. Bu kuantize girdap akisi
asagidaki ifade ile verilir.

Bo- 2. 2,07x 105 T.n? (16)
2e

Malzeme icerisindeki bu girdaplar, hegzagonal bir 06rgli yapisinda
olusmaktadir.

AAA A A A

A A A

\A A

Sekil 1.8. Girdap durumundaki I1. tip stiperiletkende Abrikosov girdap orgust.

[1. tip sUperiletkenler karisik durumda iken yeterince blyUk bir akim,
girdaplarin akima dik bir hareket yapmasina sebep olan bir Lorenz kuvveti
indiiklemektedir. Bu hareket malzeme icerisinde bir diren¢ olusturmaktadir. Bu
girdap hareketini 6nlemek icin yapi igerisine safsizlik ihtiva eden bdlgeler
yerlestirerek girdaplarin bu bdlgelerde olusmasi ve cgivilenmesi saglanmaktadr.
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Bdylece girdap hareketinden kaynaklanan diren¢ yok edilerek daha yiksek J kritik
akim yogunlugu elde edilmektedir.

1.4. Josephson Etkis

1961 yilinda Brian D. Josephson, stperiletkenligin makroskopik kuantumlu
dogasinin bir sonucu olarak Cooper ciftlerinin tinellenebilecegini dnerdi. Aralarinda
zayif bir bag ya da ince yalitkan bir yiizey bulunan iki siperiletkenden olusan yapida
(Sekil 1.9), elektron ciftlerinin dalga fonksiyonlarinin zayif bir sekilde ortismesi ile
gozlenebilen bu olaya Josephson etkisi denilmektedir. Baslangicta cift elektron
tinellemesinin, tek elektron tinellemesine gére daha distk bir istatiksel yogunluga
sahip olacagi 6ngorilse de, faz uyumu dikkate alindiginda yeterli sartlar altinda bu
olasiliklar birbirine esit olmaktadir. Bu durumda Cooper ciftleri bir stiperiletkenden

digerine bir potansiyel farka gerek olmadan gegerek bir DC akim olusturmaktadhr.

Yahtkan

Stiperiletken

Stiperiletken

Y=/ n *leiﬂl To=,/n *Zeiﬂz
5 5

Sekil 1.9. ince bir yalitkan ile ayrilmis S-1-S Josephson eklemi.

Olusan akim yogunlugu, her ki siperileteken kisimdaki dalga
fonksiyonlarinin faz farkindan kaynaklanir ve asagidaki gibi ifade edilir.

Js = JeSing (1.7.)
Burada, J eklemde meydana gelen akim yogunlugu, J. eklemin kritik akim

yogunlugu ve ¢ = 01-0, faz farkidir. Bir Josephson eklemine eklem boyunca bir DC
volta] uygulanmirsa bu DC voltaj asagidaki ifade ile bir AC akim Uretir.

10
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ls=lc (w t +¢p) (1.8)

Burada, |s eklemde meydana gelen AC akim, I eklemin sahip oldugu kritik
akim, o olusan AC Josephson akimimin salimm frekans: ve f, faz farkidir. Faz

farkimin zamanla degisimi asagidaki gibi verilir,

do __ 2e
rraalie V (1.9)

h= h/2p ve f, = h/2e olarak alinirsa, esitlik 1.9, §j /1t = (2p/f o)V seklinde
yazabilir. DC voltgj altinda faz farki,

J ()= o+ (2p/fo)Vit (1.10.)

Burada, o= (2p/f o)V yazarsak,

fz= —= — (1.11)

Sonug olarak, sabit bir V voltaj: altinda eklemi gegen Cooper ciftleri 2 eV
enerjiye sahip olacak ve direnc olmadig: icin f= 2 eV/h frekansina sahip bir foton
yayinlayacak ya da soguracaktir. Béylece 14V luk bir gerilim farkimn 483.6 MHz lik
bir frekans doguracag: sonucu elde edilir. Josephson eklemleri yiuksek mertebede
frekans (THz) kaynagi olarak kullanlabilir.

1.5. Bean Modeli
1962 yilinda Bean genel olarak kullanisli olan basitlestirilmis bir model

Onerdi. Modele gore, kritik akim yogunlugu J,, dis manyetik alan B ve bu alanin

malzemeye girme derinligi olan r uzunluguna baghdir. Bean' e gore dis manyetik

11
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alanin nifuz edebildigi her bélgede, akim yogunlugu sabit bir J. degeri almaktadir ve
uygulanan manyetik alanin rotasyoneline bagimli olarak asagidaki gibi ifade edilir,

1 /dB
k(%) a2
Ho \dx

Ayrica bu model malzemede olusan kritik akim yogunlugunun dis manyetik
alana, alanin uygulanma yonine ve siperiletken malzemenin boyutlarina bagl

olabilecegini dnerir.

B (x) B (x) Bm
3)
Bs
Ba Ba (2) Ba
(1)
. . » X \ . » X
-d/2 i | +d/2 -d/2 | | +d/2
+J.1 | +J.1 |
: » X : » X
_‘]C _‘]C

a b
Sekil 1.10. Bean mogl I; (a) Ba sabit dis manyetik alan(uyg)yulandlktan sonra; Ust
kisim d kalinlikli malzeme igerisinde manyetik aki dagilimi, alt kisim
akim yogunlugu dagilim. (b) Benzer bir 6rnek (1), (2) durumu manyetik
aki siddeti Ba dan Bg degerine ulastiginda manyetik alanin malzemenin
merkezine nifuz etmesi  (kritik durum). (3) durumu Ba dan Bp,
(maksimum aki) degerine ulasirken.

12
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Bean modeli 6zellikle I1. Tip stperiletkenlerin farkli manyetik alanlar altinda
analiz edilmesinde basarili bir sekilde kullamimaktadir. Fakat yiksek manyetik
alanlara ¢ikildiginda model sonuglarinin deneysel sonuglardan ayristigi gozlenmistir.
|. Tip slperiletkenler icin bu ayrismanin nedeni kritik akim yogunlugunun manyetik
alana bagimlilig: ile agiklanmaktadir. Anderson ve Kim 1964 yilinda, kritik akim
yogunlugunu, yerel manyetik aki yogunluguna bagimli olacak sekilde bir ifadeyle
aciklayarak Bean modelini gelistirdiler.

Jo(T)

(T, B) = 1+B/B,

(1.13)

Burada, J (T) sifir manyetik alan altindaki akim yogunlugu, B yerel aki
yogunlugu ve Bo deneysel olarak tammlanan model parametresidir.

v

Sekil 1.11. Il. Tip bir sUperiletken icin H dis manyetik alan bagimli manyetizasyon
egrisi (histerisiz).

Tam bir manyetizasyon egrisi (histerisiz) dustnelim. H, alanindaki toplam
manyetizasyon farki AM = M) — M = AM (Hy) olur, My Ha damndaki Gst
manyetizasyon ve Mz Ha alanindaki alt manyetizasyon degerleridir. Bean modeline
gore, J= M(x)/x, boylece M(x) = Jox . M(1) degerini hesaplarsak,

13
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xdx = — i]cd (1.14.)

Benzer sekilde M(;) degerini de M= J.d/4 olarak buluruz. BOylece toplam
manyetizasyon farki AM = M3y — M) = Jd/2 olur. Son olarak kritik akim yogunlugu
asagidaki sekilde ifade edilir,

AM
Jo=2— (115)

Bu sekilde yar1 deneye dayali yontemlerle kritik akim yogunlugu farkl
geometriler icinde hesaplanabilir.

1.6. Superiletkenlik Teorileri
1.6.1. London Teoris

1933 yilinda Meissner ve Ochsenfeld, manyetik alan altinda stperiletken bir
malzemenin diyamanyetik davranmsini yani ytizey akimlari kurularak manyetik alanin
malzeme icerisinden dislanmasin kesfetmislerdi. Fakat akim sadece yuizeyde tammli
olamazd: ve A kadar bir derinlikte malzemeye niifuz etmeliydi. Aksi takdirde sifir
kalinlikta sonlu bir akim sonsuz bir yik yogunlugu ile akmak zorunda kalirdi. Bu
olay, kati icerisinde bilinen elektrik modelleriyle agiklanamadi. 1935 yilinda F.
London ve H. London kardesler bir hipotez ileri sirdi. B manyetik alan ve A
manyetik vektor potansiyeli olmak tzere B= V x 4 iliskisi verilir. London teorisi

akim yogunlugunun A vektor potansiyeline lineer olarak bagimii oldugunu one siirer.

- _1 e

]:
HOA%

(1.16.)
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Bu London denklemi olarak adlandirilir ve J= oF yasasindan farklidr.
Burada Maxwell denklemlerine dayanilir. Her iki tarafin rotasyoneli alinarak vektor
potansiyeli yerine manyetik alan yazilabilir,

_1 —>

Vx]J=

= 1.17.
HOA% ( )

Zaman bagiml1 elektrik alamin yoklugunda Maxwell 3. yasasi V x B= uof
seklini alir. Bu esitligin rotasyonelini alirsak,

VXV xB= uo\7xf (2.18)
VXVxB=V(V.B)-V?2B (1.19)
V . B = 0(Maxwell 2. Denklem) (1.20)
-V2B= oV xJ (1.21)

Denklem 1.17. yi kullanarak, 7 x J yerine =B/ poh 2 yazilirsa,

72B = =B (122)

R

Y ukaridaki denklem 1.22. nin bilinen bir ¢dzimi var ayrica stperiletken
igerisinde manyetik alan diglanarak Bijc= 0 olmalidir. Denklem igin 6nerilen ¢bzim,

B(X) Buexp(-X//L) (1.23)

Yukaridaki ¢6zim igin manyetik alamn sinr dizlemine paralel oldugu
varsayilmistir Burada A, London girme derinligidir.
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Yiizeyden olan uzaklik, x
Sekil 1.12. Stperiletken durumda, malzeme icerisine niifuz eden manyetik alan.

Fakat girme derinligi sadece A, ile belirlenemez ¢lnki London kardesler
denklemleri bircok ideal kosul altinda olusturmuslardir. Slperiletken durumda m
kitleli, ns yogunluklu ve q tastyict yukli bir pargacik igin S| birim sisteminde girme
derinligi,

1

z:( Mg )5 (1.24)

HoNsq?

seklinde ifade edilir. Daha sonra BCS teorisi q yukini 2 kat artirarak London

teorisini gelistirmistir.

1.6.2. Ginzburg-Landau Teoris

Ginzburg ve Landau 1950 yilinda superiletkenlik teorisine, x es uyum
uzunlugu olarak bilinen notasyonu gelistirerek ©6nemli bir katkida bulundular.
Hipotezlerini 6ne surdikleri zamanlarda, stiperiletkenlik sadece elektronlar arasi bir
etkilesimle agiklanabiliyordu ve dogal olarak bu etkilesimin simirli bir uzunlukta
gerceklemesi beklenmekteydi. Temel olarak x es uyum uzunlugu, bir elektron
ciftinin birbiriyle olan etkilesimlerini ifade eden bir Olgudur. Superiletkenligi
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tammlamak icin kuantum-mekaniksel dalga fonksiyonu denklemleri ilk olarak
Ginzburg-Landau teorisinde kullamlmustir. Teorinin anahtar sorusu; Superiletkenlik
ve manyetizmanin birlikteligi, A nifuz derinligi ve x es uyum uzunlugu arasindaki
iliskiye nasil bagimhdir? xo olarak bilinen esas es uyum uzunlugu, I. Tip
superiletkenler icin yaklasik olarak 3 um olarak hesaplanmistir. Bu deger saf bir
metal icinde benzerdir. Fakat alasim ve bilesikler icin xo daha kugik degerler alir.
Bunun sebebi elektronlarin serbest yol uzunlugunun kuculmesidir ve iste bu
sebeptendir ki 11. Tip slperiletkenler bu gruba dahildir. Bir malzemenin stiperiletken
Ozellikleri, elektronlarin serbest yol uzunlugu degisimiyle sekillenebilir. Bu prensip,
uygulanabilir siperiletkenler icin hangi malzemenin en iyi secim olduguna karar
vermede epey avanta) saglar.

I Tip II. Tip
F Y & & [B (r) |71U[: lez r 3
()P >
B (1) ~e
+— A
+—=

L Normal-Siiperiletken ara viizey L Girdap merkezi

Sekil 1.13. Normal-Superiletken ara ylizeyde, B manyetik alan ve ¥ dalga
fonksiyonu degisimleri.

Slperiletkenleri kategorize etmek igin faydali bir yontem Ginzburg-Landau

oramnin kullanmaktir,

X |

(1.25.)

K degerinin birden buylk veya kiciuk olmasi malzemenin stiperiletkenlik tipinin
belirlenmesinde 6nemli bir rol oynamaktadir. Bu durum su sekilde aciklanabilir: ara
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durumda normal ve slperiletken bolgeler arasindaki sinirda gecis aniden olmaz. |I.
Tip Slperiletkenler icgin, aki Silperiletken ylzeye nufuz derinligi  kadar
girebilmektedir ve bu sinirda k <1 durumu pozitif ylizey enerjisine sebep olur. I1. tip
Slperiletkenler icin ise k >1 durumu negatif ylzey enerjisine yol acar. Ara yuzey
enerjisi superiletken durumun hacmine iliskin ekstra enerji olarak tammlanabilir.
Pozitiften negatife gegisin k=1/2 degerinde oldugu, orijinal Ginzburg-Landau
makalesinde gosterilmistir. Ginzburg-Landau parametresindeki « >1/2 igin negatif
ylzey enerjisi durumunun anlasiimas: ve degerlendirilmesi Abrikosov tarafindan
yapilmistir.

Gercekte superiletken olan malzemede negatif ylizey enerjisi, tek bir aki
kuantumunun ince bir tip halinde malzemeyi delip geginceye kadar yarilmasina ve
bu bdlgelerin normal duruma gecip aki tasimasina sebep olur. Bu olay Il. Tip
stperiletkenlik olarak bilinir.

1.6.3.BCSTeoris

Bardeen, Cooper ve Schrieffer 1957 yilinda yaymnladiklar: ‘Microscopic
Theory of Superconductivity isimli calismalarinda, Siperiletkenligin  mikroskobik
kuantum teorisinin temellerini atmuglardir. Teori ©ncesinde superiletkenligin klasik
modellerle agiklanamayacag: kabul gormistii ve yine basit kuantum mekaniksel
yaklasimlarla da superiletkenlik mekanizmas: agiklanamazdi. 1950 yilinda Maxwell ve
Reynold aym elementin farkli kitle numarasina sahip izotoplarimin fakli stiperiletken
kritik gecis sicakligina sahip olduklarimi bulduklarinda, elektron-fonon etkilesiminin
stiperiletkenlik mekanizmasinda 6nemli bir rol oynadig: anlasil misti.

1
Tou = (1.26.)

Bu noktada BCS teorisi, 0 K de ve fermi yizeyine yakin dar bir enerji
araliginda bulunan elektronlarin cazip bir potansiyel varliginda, aralarindaki net cekim
etkilesmesi Uzerine kurulmustur. BCS teorisi, elektronlarin ¢rgl titresimleri ya da
fononlar aracilig: ile birbiriyle etkilesen ciftler halinde hareket ettigini sdyler. Atom
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icerisinde bir elektron harekete gectigi zaman 0Orgu Uzerinde titresen fononlar, bu
elektrona dogru bir Coulomb kuvveti etkisi ile deforme olurlar. Bdylece, elektron
cevresinde pozitif bir yik yogunlugu meydana gelir. Olusan bu potansiyel gradyenti
altinda, ikinci bir elektron bu yik yogunlugundan etkilenir ve yayilan fononu sogurarak
termodinamik agidan daha dusuk enerjili bir duruma geger. Boylece iki elektron arasinda
fonon yardimiyla ¢ekici bir Coulomb etkilesimi meydana gelir. Bu ciftlenim Pauli
disarlamailkesi geregi ters spinli elektronlar arasinda gerceklesmektedir.

@ © © 0 O
@ @ p & O
&— ©

o 0o ® & o

© 0 O O O
Sekil 1.14. Orglideki bozulmaile etkilesime giren elektronlar (Cooper ciftleri).

Fermi enerjisinin Uzerinde ho enerji araligindaki elektronlar arasinda V
blyuklGglinde cazip bir etkilesme potansiyeli varsa iki elektronun enerjisi A kadar
azalacaktrr,

4= -2 hwe =2/ 0(er)V) (1.27)
Bdylece sistemin toplam enerjisi,
4=2¢; -2 hwe =2/ @(Er)V) (1.28)

Bu durumda sistemin yiksek kinetik enerjisine ragmen gekici potansiyel
enerjisi, toplam enerjiyi Fermi durumuna gére daha distk enerjili bir duruma
cekmektedir. Yani Cooper ciftlerinin olusumu sistemin enerjisinin azalacagi
anlamina gelmektedir. BCS teorisine gore, siperiletken durumu etkilesimsiz
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bozonlar gibi dustinmek gercekci degildir ¢iinkii Cooper ciftinin olustugu hacimde
10° elektron vardir. Yani ortam serbest elektron gazi durumunda ise bozon
yogunlasmas: gergeklesebilir.

1.7. High-Tc Superiletkenler

1.7.1. BSCCO Siperiletken Ailes

1987 yilinda Mitchell ve arkadaslar1 Bi-Sr-Cu-O yapisinda siperiletken
davranis1 kesfettiler hemen sonrasinda 1988 yilinda Maeda ve arkadaslar1 yapiya Ca
ekleyerek BSCCO (Bi-Sr-Ca-Cu-O) yapili superiletken aileyi olusturdular. Bu
Siperiletken grubun o6zeliklerinin - baglangic  kompozisyonlarina, hazirlama
yontemlerine ve secilmis olan yontemin degisken parametrelerine (sinterleme
sicaklig1 ve sinterleme siiresi vb.) oldukca hassas oldugu gortlmistir (Tarascon,
1988). BSCCO sistemlerinde, Bi»Sr2Can.1CunO2n+4+y genel formulii ile elde edilebilen
¢ faz mevcuttur. Genel denklemde n, bir birim hiicrede bulunan Cu-O dizlemlerinin
sayisint vermektedir. n=1 i¢in 20 K sicakliga sahip Bi»SroCuOs+y (2201), n=2 igin
yaklagtk 80 K sicakliga sahip Bi SroCaCu,Ogsy (2212), n=3 i¢in 110 K kritik
sicakliga sahip Bi>Sr,CaCuszO1o+y (2223) fazlar: elde edilmektedir (Tarascon, 1988).
Sekil 1.15 de gogerilen bu fazlarin birim hicreleri iki ¢ift Bi-O dizlemleri arasina

yerlesmis Sr-O, Cu-O ve Ca-O dizlemlerinden meydana gel mistir.
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Bi-2201 Bi-2212 Bi-2223

(a) (b)
Sekil 1.15. BSCCO sliperiletken ailesinin kristal yapilari. @) 2201 fazina b) 2212
fazina c) 2223 fazina ait kristal dizlemleri gostermektedir. (Tarascon,

1988).

2201 fazinda Cu atomlari, O atomlart ile kare piramidal bir yap:
gosermektedir. Piramidal yapinin alt ve Ust kisimlarinda Sr-O  duzlemleri
bulunmaktadir. Bir birim hticrede, dort tane Bi-O dizlemi bulunmaktadir. Yalmzca
Cu-O kare piramidal yapinin Ust kismuni distindrsek, ilk Bi-O dizlemi olan BiOs, Sr-
O, diizleminden 2.9 A, ikinci Bi-O diizlemi olan BiO; ise 2.0 A uzakliktadir. Bu
uzakliklar, benzer olarak alt Bi-O dizlemleri icin de gegerlidir. n=1 fazinin, axb= 5.4
A ve c=24.4 A birim hiicre boyutlarina sahip hacim merkezli tetragonal ya da a
~b=3.9 A ve c=24.4 A birim hiicre boyutlarina sahip ortorombik simetride oldugu
ileri stirilmektedir (Tarascon, 1988 ve Mei, 1988).
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2212 faz1 ise, n=1 fazindan, Cu-O dizlemleri arasinda bir Ca-O dizleminin
bulunmasi diginda farkli degildir. Yani, iki Sr-O, ve bir Cu-O dizleminde olusan Sr-
Cu-Sr dizilimi bozulmakta, iki Sr-O, dizlemi arasinda ikinci bir Cu-O duzlemi
olusmakta ve yine bu iki Cu-O duzlemi arasing, bir Ca-O dizlemi girmektedir. Bu
durumda, Sr-Cu-Ca-Cu-Sr dizilimi olusmaktadir. Bu fazda Cu-O duzlemleri, CuOs
piramitleri seklindedir. Birim hiicre boyutlar1 a~b=5.37 A ve ¢=30.8 A olarak
verilmektedir (Tarascon, 1988). Kristal simetrinin, ortorombik ya da tetragonal
olabilmektedir.

2223 fazinda ise, Bi-O ve Sr-O duzlemlerinin sayisi ve diizeni degismemekte
ve birer tane daha Cu-O ve Ca-O dizlemlerinin yapiya girmesi ile Sr-Cu-Ca-Cu-Ca-
Cu-Sr dizilimi olugsmaktadir. Son olusan Cu-O dizleminde bakirin oksijen ile karesel
bir yapiya sahip oldugu gorilmektedir. Orgii parametreleri a=b=5.4 A ve c=37.1 A
boyutlarindadir ve kristal simetri tetragonaldir (Gupta, 1990, Zhu, 1991 ve
Subramanian, 1988).

Bu sistemlerde slperiletkenlik gecis sicakliginin, Cu-O dizlemlerinin artmasi
ile arttig1 gorulmektedir. BSCCO sistemlerinin genel yapisal karakteristiklerinden
birisi de bunlarin tek faz olarak elde edilmesinin zorlugudur. Bir baska 6zellikleri de
sonug  stokiyometrilerinin - baslangic  stokiyometrilerinden  oldukga  farkl:
olabilmeleridir. Maeda ve arkadaslart bakirca zengin 2223 (n=3) fazim
hazirlayabilmek icin 1112 cikis stokiyometrisini, Tarascon ve arkadaslar: ise 4336
cikis stokiyometrisini kullanmislar ve genelde tek faz elde edememislerdir. Tek bir
tanecikte bile gorulen bu karisik faz 6zelligi, BSCCO sistemlerini bozuk ve karmagik
yapili bir hale getirmektedir. Mikro yapida bile goriulen bu bozukluk ve karisik faz
0zdlligi, bu sistemlerin butin 6zelliklerini (kritik sicaklik, kritik akim yogunlugu ve
kritik manyetik alan gibi) etkilemektedir. Ornegin, 110 K kritik sicakligina sahip n=3
fazinda kritik sicakligin baslangici 110 K olmasina ragmen, tanecik sinirlar
yakinlarinda n=1 ve n=2 fazlarimn olusmast nedeniyle sifir direng daha disik
sicakliklarda elde edilebilmektedir. Yapida bizmut ile kursunun kismi yer
degistirmesinin direng-sicaklik (R-T) egrilerinde goérilen bu istenmeyen durumu
ortadan kaldirarak ¢zelliklerde iyilesme sagladigi gorulmistir (Gren, 1990). Bitun
yiksek sicaklik siperiletken sistemlerinde oldugu gibi, BSCCO ailesinin kristal
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yapisi da ¢ Orgl parametresinin a ve b 6rgl parametrelerine gore oldukca blyik

olmasindan dolay: yuksek bir anizotropiye sahiptir.
1.7.2. Bi-2212 Kristal Yapis ve Faz Olusumu

2212 fazimin, 2201 ve 2223 fazlarimin olusum sicakliklarinin arasindaki bir
sicaklik degerinde olustuguyla ilgili genel bir goris vardir. 2212 fazinin olusma
mekanizmasin su sekilde gosterebiliriz,

2Bi»,Sro,CuOg+CaCuOz+CuO —» 2Bi»Sr,CaCu,0g (Chen, 1991)
Bix(Sr Ca),CUO,+(Sr, C)CUO; ——>  Bin(Sr, Ca)sCOpex (Takei, 1989)

Sicakligin 600 °C’ nin Ustiine cikmastyla reaksiyon ilerlemektedir ve reaksiyonun
ana Urind olarak 2212 fazi olugsmaktadir.

Sato ve arkadaglari 1993 yilinda, Bi,Sr,CaCuOy cam icin kristallesme
mekanizmasin incelediler ve Cu(ll) tuketilene kadar 6nce BiSroCuOy, fazinin
olustugunu, daha sonra kalan camda Bi»Sr3.xCaOy (x~1) ve Cu,O olustugunu tespit
ettiler. Ornek 780 °C’ ye 1sitildiginda CuO,’ nin varhgina bagli olarak bir sivi
olusmaktadir. Bu sivinin; Cu(l)'i Cu(ll)’'ye donustirmede oksijen diflizyonuna

yardime oldugu belirtilmistir. Ozetle,
Bi»Sr,CuO,+Bi»Sr3xCa0,+Cup0 —2%  meltCu(l) 228 Bi,Sr.CaCu,0,
Holesinger ve arkadaslar1 1992 yilinda, O, ortamindaki Bi>SroCaCu,Oy icin
kristallesme stirecinin, iki adimda ortaya ciktigini bulmuslardir. Once 2201 ve CuO,

cekirdeklesmistir; sonra Sr, Ca ve BixSr3xCaOy kristalleri olusmustur. 2212 fazi 800
°C’ de dominant bir faz olarak ortaya gikmaktadhr.
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SrO
Sr, Bi, O,
Sr4Bi, O
Sf 2Cu03
2201 48051 N\ srcu0,
’ 2302
Sg4Cuy Oy«

2212‘ ﬁ

2223

Bi,O, Cuo

Ca;Biy Oy,
Ca,Bi Oy

Sekil 1.16. Bi,O3-SrO-CaO-CuO icin 850 °C de hava ortaminda dértlii faz diyagramu
(Majewski, 1997).

1.8. Siiperiletken ince Filmler ve Uretim Teknikleri

YUiksek sicaklik superiletkenlerin (BiSrCaCuO, YBaCuO, HgBaCuO,
TIBaCaCuO) kesfedilmesinden sonra gerek malzeme sentezleme ve
karakterizasyonu gerekse teknolojik uygulamalarla ilgili olarak yogun calismalar
yapiimistir.  Ozellikle yuksek kritik akim yogunluguna J. sahip olmalart bu
malzemeleri daha da gekici kilmaktadir. Y iksek sicaklik stiperiletkenlerinin fiziksel
Ozelliklerini, stperiletken gegis sicakligint T, ve kritik akim yogunlugunu J;
gelistirmek icin bircok katkilamalar/dopingler yapilmistir. Son yillarda yiksek
sicaklik slperiletken sistemlerin  teknolojik uygulanabilirlikleri yogun sekilde
calisiimaktadir. Bu agidan oldukga 6nemli olan disik boyutlarda (mikro/nano
boyutlarda) taneciklerin eldesi icin de yogun ¢alismalar yapilmaktadir.

Superiletken malzemelerin ince/kalin film, tel ve serit formunda elektronik,
manyetik ve optik uygulamalar gibi teknolojik alanlara entegrasyonlar: icin yogun
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calismalar yapilmaktadir. Bircok uygulamada cok ©nemli yeri olan ince filmler
Uzerine arastirmalar yapilmaktadir. Gunimuizde ince filmler yariiletken aletlerde,
manyetik kayit ve algilama sistemlerinde, optik kaplamalarda ve dekoratif islerde
yayginlikla kullamlmaktadir. Kaplama yontemlerindeki farkliliklar ve kaplama
sirasindaki ¢esitli islemler sonucu, killge malzemede bulunmayan birgok dzellik ince
filmlerde elde edilebilmektedir: Atomik biyttme isleminden kaynaklanan filme 6zgu
malzeme Ozelliklerini, kristal yonlenmesini ve cok katli yapilardan kaynaklanan
kuantum ve diger boyut etkilerini gérmek mimkunddir.

Genel olarak ince film kaplama teknikleri, fiziksel buhar kaplama (PVD) ve
kimyasal buhar kaplama (CVD) olmak Uzere iki gruba ayrilirlar. Fiziksel buhar
kaplama tekniklerinde en yaygin olarak kullamlan yontemler; Atimli Lazer Yigilma
(PLD), Puskurtme (Sputtering), Molekiler Demeti Epitaksi (MBE) ve Buharlastirma
(Evaporation)’ dir. Kimyasal buhar kaplama tekniklerinde en yaygin olarak kullanilan
yontem ise Metal-Organik Kimyasal Buhar Kaplama (MO-CVD)'dir. Gunumize
kadar gelistirilen farkli kaplama islemleri ile uygulanan fiziksel buhar kaplama
teknigi vakumlu ortamda, bir 1sitict (rezistans, lazer, elektron bombardiman vb.) ile
buharlastirilan materyallerin kaplanacak olan malzeme Uzerinde (6rnegin altlik) ince
bir film katman: halinde birikmesi islemine dayanmaktadir.

Molekller demeti epitaksi (MBE) yontemi, yiksek vakum sartlari altinda
molekulerin ya da atomlarin buharlastirilmasiyla tek kristal epitaksiyel ince filmlerin
tabaka tabaka olusturulmasina dayal1 yontemdir. Bu teknik, sadece film gelisiminin
nasil ilerledigini degil ayni zamanda atomik seviyede film gelisimini kontrol etmeye
olanak saglamaktadir. Boylece c¢ok tabakali yapilarin  kontrolli  olusumu
gerceklesmektedir. Sistemde, kaplanacak malzemenin buharlastirma oran bilgisayar
ile kontrol edilmektedir. Sistem blyltme cemberi, analiz cemberi ve numune
cemberinden olusmaktadir. Film olusturma sirasinda bilesenler, cok yiksek bir
vakum bdlgesi icindeyken altlik ytizeyine bir 1s1n demeti gonderilir ve kaynaklardan
buhar akiglarinin toplanmasiyla altlik es zamanli olarak kaplanmaktadir. Bu yontem
ilk kez yariiletken filmlerin buyutilmesi icin kullamlmustir ancak, su an daha ¢ok
tabakali malzemeler olduklar: icin yiksek sicaklik siiperiletkenlerden ince film
Uretimi igin paha bigilemez bir yontemdir.
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Plskirtme (sputtering) teknigi, ince film Uretiminde bilim adamlar: tarafindan
yaygin olarak kullanilan tekniklerden biridir. Bu yontemde kati malzeme gaz bir
plazma iginde pozitif iyonlarla bombardiman edilir ve kat1 malzemenin yizeyinden
atomlar kopartilir. Kaplanacak olan malzeme, hizlandirilmis iyonlar gibi enerjik
parcaciklarla bombardiman edilirse sagilan atomlar altlik yizeyinde film tabakasi
olustururlar. Maksimum kaplama oram, birbirine bakan hedef ve althgin
geometrisinin  uyusmasiyla gerceklesmektedir. Ancak, kaplanmig filmde gaz
plazmasindaki iyonlarin bombardimanindan dolay: ciddi kusurlar gbzlenebilir. Bunu
Oonlemek icin althk yuzeyi, hedef puskirticisiyle dik acili olacak sekilde
yerlestirilmelidir. Bu teknik baslangi¢c ekseni, Grdnun miktarimt énemli derecede
azaltabilme gibi dezavantgjlara sahiptir. Puskirtme tekniginde bir diger problem,
farkli elementler icin puskdrtilen Ortnlerdeki farkhiliklardan dolay: istenilen
komposizyona sahip olamamasidir. Bu problemlere karsin, yuksek sicaklik
stperiletken filmlerin Uretiminde yogun olarak kullanilmaya devam eden pahali
olmayan bir tekniktir.

Buharlastirma (Evaporation) ise PVD kaplama teknikleri arasinda en basit
olamdir. Bittn bilesenlerin eszamanli buharlastirilmasiyla ya da her bilesenin sirayla
gonderilip kaplanmasiyla yiksek derecede yonelimli  filmler elde edilir.
Buharlastirma islemi sirasinda altligin kaynaga en yakin boliminun daha kalin
olmasi, altliga donme hareketi verilmesiyle 6nlenebilir. Baska bir ¢ozim ise, vakum
odasina 0.005-0.2 Torr basingli bir soygaz vererek buhar atomlarinin birbirleriyle
carpistirilmast saglanir ve bu atomlarin althigin Gzerinde esit miktarda dagilmasi ile
gerceklestirilmis olur. Bu yontem ile gok dizgun bir kaplama elde edilebilir.
Buharlasan atomlarin kinetik enerjileri disik oldugu icin, kaplamalarin ana
malzemeye yapisma yetenekleri de dusuktir. Bunun yamisira, sistemin oldukga basit
olmasi ve buhar veriminin yuksek ve kaplama malzemesi segiminde genis olanaklar
sunmast bu teknigin avantajlaridir.

Kimyasal buhar kaplama (Chemical Vapour Depostion-CVD) Kati
malzemeyi olusturan gaz icerikli bilesenlerin kimyasal reaksiyonlarimi ve
ayrismalarimt kapsar. Tepkimeye giren gazlar, 1sitilan bir althik yizeyine tasinir.
Burada bilesenlerine ayrilir ve istenilen stiperiletken fazin olusmasi igin, altlik yizeyi
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ile etkilesime girer. CVD metodunun avantaj1 diizenli, saf ve tekrarlanabilir filmlerin
Uretiminin gerceklestirilebilmesidir. Y Uksek resksiyon sicakligi, asindirict gazlarin
varlig1 ve nispeten dustik kaplama oranlar1 dezavantajlaridir.

Metal-Organik Kimyasal Kaplama (MO-CVD) ise ince filmlerin genis
Olgekte Uretimi icin ideal bir metottur. Elektronik endistrisinde her zaman kullanilir
ve yuksek verime sahip genis bir yiizey bolgesinde film kaplamada oldukga etkilidir.
MO-CVD tekniginde bir veya birden fazla bilesen reaksiyon bolgesine
organometalik bilesik olarak tasinir. istenilen bilesigin olusumu organometalik ve
diger bilesenlerin pirolizi ve isitilmig althk 0Uzerinde atomik veya molekler
parcalarin birlesmesi yoluyla gerceklesir. Y Uksek sicaklik speriletken ince filmlerde
komposizyon ve kalinligin diizgunltgii ve blytime oranlari, MO-CVD hiicresinde 1s,
kitle ve momentum tasinmasiyla kontrol altina alinir.

Atimli lazerle yigilma (PLD) teknigi, yuksek sicaklik stiperiletkenlerinden iyi
kalitede filmler elde etmede kanitlanmis basarisiyla 6nem kazanmustir. PLD teknigi
vakum cemberi icerisindeki hedefe ylksek gucte lazer tutulmas ile gerceklestirilir.
Bu metotta lazer, hedef malzeme Uzerine odaklandirilir. Lazer tutulmasi, hedefteki
malzemenin buharlasarak altlik tGizerine kaplama yapabilmesini saglar. Bu islem ¢ok
yiiksek vakum ortamlarinda veya bir tasiyict gaz ortaminda yapilabilir. Ornegin,
oksijen oksit kaplama islemlerinde kullanilir. Lazer demeti hedefe ulastiginda, enerji
hedef tarafindan sogurularak termal enerjiye cevrilir. Buharlasma olusur ve plazma
meydana gelir. Plazmamin igerisinde ¢ok yiksek enerjili parcaciklar vardir. Bu
parcaciklar, sicak altlik Gzerine birikerek film tabakasini olusturur. Plazma, nispeten
distk altlik sicakliklarinda c¢ok yiksek kalitede ince filmlerin biyttiimesine
yardimcr olmaktadir. Atomik oranda gok katmanli yapilar ve stiper 6rguler kolaylikla
bu teknik ile Uretilirler. Bu tur avantajlar, PLD teknigini ince film teknikleri arasinda
en populer yontemlerden biri haline getirmistir (Turkoglu, 2010).

1.8.1. Tek Kristal Althklar ve Uygun Althk Segimi

Altlik secimi, yuksek kalitede ince filmler Gretmek icin 6nemli bir
parametredir. Butun filmlerin kaplanmasinda kaplama sonrasi 1sil islem gereklidir ve
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bu islem sirasinda film ile altlik arasinda etkilesim meydana gelir. Film ile altlik
arasindaki etkilesim, drgu uyumu ve film ile althigin termal genlesme katsayilarinin
uyumu olarak adlandiriimaktadir. Burada kaplama ve althktan farkli yapilarin
olustugu bir reaksiyon bolgesi veya yeni yapilarin olusmadig: film ile altlik arasinda
meydana gelen diflizyonun oldugu bir ara ytizey meydana gelmektedir. Yeni bolge,
zaman ve sicaklikla bliyimeye devam eder. Altliklar1 belirlemedeki ilk is, altlik ve
filmin kimyasal agidan uygun olup olmadiginin belirlenmesidir. Ayni zamanda altlik,
cOkeltme sirecine ve filmlerin kullamm sartlarina da uygun olmalidir. Altlik
seciminde bir diger 6nemli nokta, film ile altlik arasindaki termal genlesme
katsayilar1 arasindaki uyumdur. YUksek sicaklik slperiletken filmler ile althk
arasinda iyi bir termal genlesme uyumunun olmast filmin altliga tutunmast ve 1sil
islem srasinda filmde catlaklarin ortaya ¢ikmamasi igin ¢ok ©Onemlidir. Bu
parametrelerin  uyumu iyi oldugunda yiksek kalitede epitaksiyel biylimenin
gerceklesme olasiligr da artar. Altlik seciminde g6z 6niine alinan diger bir nokta da
Ozellikle filmler, endustride kullamlacaklarsa, fiyat ve ebat konusudur. Y Uksek
sicaklik stperiletken filmleri kaplamada kullanilan bazi althiklarin kristal 6zellikleri
Cizelge 1.1 de gogterilmistir.

Cizelge 1.1. Yaygin olarak kullanilan bazi tek kristal altliklarin fiziksel 6zellikleri.

Althiklar SITiO; LaAlO; MgO
Kristal Yap K Ubik Triklinik K Uik

Erime Noktas 2353K 2373 K 3250 K

Y ogunluk 5.12 g/cm® 6.52 g/cm® 3.58 g/cm®
Ozgill 1 0.544 Jg.k (@ 298K) 0.427 Jgk (@ 298K) | 0.879 Jg.k (@ 298K)

Termal fletkenlik | 11.2 W/mk (@ 300K) | 11.6 W/mk (@ 300K) | 59 W/m.k (@ 300K)

Termal Genlesme | 9.4x 10° k™ (@ 300K) | 11.6x 10°k* (@ 300K) |11 x10°k™ (@ 300K)
Hicre
Par ametr es a=3.905A a=379A a=4.213A

Sertlik (Mohs) 6 6.5 55
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1.8.2. Lazer Atimh Yigilma Teknigi (PLD)

Lazerle agindirma teknigi, temel deneysel tasarim bakimindan, diger fiziksel
buhar yigma islemleri ile benzerdir. PLD sistemi, bir vakum bolmesi, isiticili bir
althk tutucu ve hedef icerir. PLD sisteminin sematik bir gosterimi Sekil 1.17 de
gorilmektedir. Kr, F,, He ve Ne gazlarinin bir karisimini kullanarak calisan excimer
lazer, 193 nm ve 308 nm araliginda elektromanyetik dalga Ureterek hedef malzemeyi
asindirir. Lazer akisi, farkl lazer enerji cikiglart ya da lazer 1isinim odaklayarak
degistirilebilir.

Optik Diizenek - .
Excimer | 1\ Althk Titgen
Lazer | T T : )
Kuvartz Pencere II."" N Althk \
| M, \
f x~\ |
\'\.
N
ke _ Pliim

l'u Lazer Iwux\x‘ ™ f

\ e /
%~ Hedef ,
T HEdETqu_uru
Vaknm Balmesi H“'-n,_ _F,,..;-"'

Sekil 1.17. Atimli Lazer Yigilim (PLD) sistem.

Optik sistem, bir ayna ve bir yizi diz diger yizu i¢ bukey olan bir lens den
olusur. Ayna yansitici boyal1 bir ylizeye sahiptir. Lazer 1s1n1, lazer enerji yogunlugu
cok yuksek ya da pencere toz parcaciklar: ile kapliysa zarar vermeye duyarli olan
kuvartz bir pencereden vakum bolgesine girer. Vakum bdlmesi lazer 1s1gint igeri alan
disinda birgok pencereye sahiptir bunlarin bazilari, yigilma islemini gézlemlemek
bazilar1 ise farkli in-situ dinamik 6lgim aygitlarim sisteme déhil edebilmek icindir.
Bilyttme bblmesi, 1siticil bir althik tutucu, donen bir hedef tutucu ve bu parcalar
arasi gorsel temasi kesen bir kapatict igerir. Yigilma islemi esnasinda ortam gaz
basinci, bir kitle akis kontrolctisti ve bir valf kullanarak dizenlenir.
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1.8.2.1. Lazer-Hedef Etkilesimi

Lazer-hedef etkilesimi  puskirtme olayr ile tammlanabilir. Termal
puskirtmede, hedefin yuzey sicakligi genellikle asindirilan materyalin kaynama
noktasimn Uzerinde olmaktadir.  Fakat asindirillan materyalin  daha yiksek
sicakliklara ihtiyaci vardir. Bu sebeple Termal puskirtiicl, asindirma bulutunun
olusumunu aciklayabilir. Lazer radyasyonu hedef tarafindan soguruldugunda,
uyarilmig elektron enerjileri yiizey sicakligim yukseltir. Yizey sicakligindaki artis
(Seramiklerin erime sicakligi -1500 °C kolayca asilabilir) materyalin optik niifuz
etme derinligine, hedefin termal iletkenligine ve fotonlarin tedarik edildigi orana
baglidir. Lazer atimlari ytzeyi bombardiman ederken, erimis yizey tabakast
bubharlastirilir. Boylece hedef materyalin bilesenlerinin etkin bir sekilde ayn1 anda
serbest birakildigi, uyumlu bir buharlastirma gergeklesir. Lazer enerjisi yaklasik 18
ns gibi kisa bir zamanda kuglk bir hacim igin Uretilmektedir. Bu durum hedef
materyal ile ayni sitokiyometriye sahip materyal sbkmeyi garanti eder. Materyallere
nano saniyede lazer 1511 atmasinin termal etkileri lazer atma parametreleri (Gegici
guc yogunlugu I(t), atim stireci ve dalga boyu gibi), optik 6zellikler (yansitma R ve
sogurma katsayist o) ve materyalin termal 6zellikleri (Termal iletkenlik K, hacim
basina durgun 1s1 Ly ve 0zgil 1s1 Cy ayrica asindirma sicakligr gibi) ile belirlenir.
Lazer-hedef etkilesimi Sekil 1.18 de gorulen siiregle 6zetlenebilir.

LywE

(@) (b) (c) (d)
Sekil 1.18. Lazer- hedef etkilesimi (Tozan, 2010).

a) Ilk lazer atimi hedefe vurur,

b) Bu atim hedef ylzeyini eritir,

¢) Sivi materyal buharlagr,

d) Son olarak hedef yiizeyinde ¢cikan plazmada, materyaller iyonize olur.
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1.8.2.2. Plazma-Althk Etkilesimi

Plazma-altlik etkilesimi, plazma icerisindeki iyonize materyallerin, ortamda
bulunan oksijen atomlar1 ile esnek olmayan carpismalarla enerji kaybederek
(soguyarak), althk ylzeyine tutunmasi ve zamanla altlik yuzeyinde birikmesi
seklinde agiklanabilir. Bu sebeple plazma altlik etkilesimini etkileyen faktorleri, Oz
basinci, althk sicakhigi, althk konumu ve hedef altlhik arast mesafe olarak
Ozetleyebiliriz. O, basinci plazma ve altlik arasindaki ortamda iyon sayisini
belirleyen faktordir. Yiksek basingta ortamdaki atom sayisi artacak ve esnek
olmayan carpisma sayisi artarak, buharlastirilan materyalin daha fazla enerji
kaybetmesine dolayisi ile plum blyudkliglntn baskilanmasina sebep olacaktir. Tersi
durumda diustk basingta pltim boyu blylyecek ve hedef-altlik arasi mesafe uygun
uzaklikta degilse, altlik yizeyine yuksek enerjili pargaciklar carpacaktir. Bu durum
film kalitesi acisindan istenen bir olay degildir. Altlik sicakligi, epitaksiyel olarak
blyutilmek istenen malzemenin cinsine bagli olmalidir. Zira plazmada tamamen
iyonize olarak buharlasan malzemeler, altlik ylzeyinde belli bir sicaklikta uygun
termal bir denge bulamazlarsa ortamdan kagacak ya da ylizeyde istenmeyen fazlara
sebep olacaktir. Altlik konumu, palzma-altlik etkilesmesinde plum kinematigi ile
iliskili bir bicimde tercih edilmesi gereken bir parametredir.
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2. ONCEKI CALISMALAR

Viret ve arkadaslar1 (1993) tek hedefli lazer asindirma yontemi ile BSCCO
ince filmler Urettiler. Kaplama sonrasinda tavlama isleminin bu filmlerde oldukga
tanecikli bir yapiya nende oldugunu sdylediler. Bu yolla Uretilen Bi,Sr,CaCu,Og+s
(2212) filmlerin sicaklik bagimli direnclerinin 80-85 K civarlarinda dismeye
bagladigini buldular. Bi,Sr,Ca,CuzOs.s (2223) ince filmlerinin cok dar bir tavlama
sicaklig1 araliginda elde edilebildigini ve tim bu filmlerin (2212) distk sicaklik fazi
icerdigini, bu sebeple filmlerin 110 ve 80 K de iki tane diren¢ dusUst gosterdigini
tespit ettiler. TUm ex-situ tavlama yapilan filmlerin tanecikli yapisindan dolay: direng
grafiklerinde kuyruk davramsi gosterdigini buldular. In-situ tavlama ile Uretilen
filmlerin gayet diizglin yuzeye sahip, fakat zayif slperiletken 6zellikler gosterdigini
sOylemistir. Bu filmlerin direng Olgiimlerinde, daha genis gegis araligina sahip
olmasina ragmen kuyruk davrams: gostermedigi bildirilmistir. Bu davranisin yigilma
esnasinda oksijenin atmosferinin  homojen olmamasindan kaynaklanabilecegini
Onerdiler. In-situ ile hazirlanan (2223) filmlerinde faz oramin basarili bir sekilde elde
edildigini fakat filmleri ¢cok genis gegis araliklarina sahip oldugunu, bu sebeple
kaplama sonrasinda tavlama isleminin faz formasyonlar1 icin gerekli oldugunu
bildirdiler.

Polyakov ve arkadaslari (1996) BSCCO tabanli Josephson eklemleri
hazirlamak igin yaptiklar: ¢alismalarinda, MgO ve CeO; ile tamponlanmis SITiO3
athklar: Gzerine, lazer asindirmateknigi ile blydttikleri BioSr,CaCu,Os:x (BSCCO-
2212) filmlerini, x-1s1m kirimm olgimi yontemiyle arastirchlar. Analiz sonuglarina
gore, Uretilen filmlerin neredeyse tek kristal oldugunu ve CeO, katman kaplamasinin
BSCCO-2212 mikro yapisin iyilestirdigini ayrica hafif ortorombik orgi kusurlarina
sebep oldugunu gosterdiler. CeO,/MgO katmanlar: ( <10 nm) Uzerine buytilen
filmler icin 0° ve 45° derecede y&nelmis domainler gozlemlediler. Filmlerin a b &rgii
parametrelerini hesapladilar ve kritik akim yogunlugu J. degerlerinin filmlerin
yapisal kaliteleriyle uyumlu oldugunu tespit ettiler.

Seidel ve arkadaslar1 (1997) c-yoninde Josephson etkisi gosteren farkli
anizotropik yuksek sicaklik stiperiletkenlerinden, mesa yapilar: Ureterek bu yapilarin
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dis sicaklik, manyetik alan ve mikrodalga isima bagimliligim arastirdilar. Kritik akim
yogunlugunun, manyetik ve mikrodalga alanlarina acik bir sekilde bagimli oldugunu
bildirdiler.

Brencht ve arkadaslar: (1997) ters silindirik manyetron puskirtme teknigi ile
SrTiOs (100) altliklar Gizerine Bi,Sr.CaCu,Os., filmleri kapladilar. Y aptiklar: yapisal
calismalarda, altlik yizeyine dik c-ekseninde yonelen ve (100) ile (010) yonlerine
paralel c-ekseninde yonelen yapilar gozlemlediler. Her iki blyime yonelimini (110)
duizleminde hizalamayi basardilar.

Yang ve Lieber (1997) MgO nanorodlar ile yiizey yogunluklar: 2x10™/cm?
‘yi bulan altliklar Gzerine Bi,Sr,CaCu,0s:s , BixSroCaCusO, ve Tl,Ba,CaCusO,
yuksek sicaklik stiperiletkenlerini, atimli lazer yigilim teknigi ile kaplayarak, sttun-
kusur olusumlarim arastirdilar. Mikroyapisal analizlerde, MgO nano gubuklarin,
yuksek sicaklik stiperiletkenleri ile situn-kusur yapilari gosterdigini tespit ettiler.
MgO nano gubuk ile HTS bilesik yapist igin transport olgiimleri yaparak, kritik akim
yogunlugu Jc degerinin, yuksek sicaklik ve manyetik alanlarda referans numunesi ile
karsilastirdiklarinda kayda deger bir sekilde arttigini gozlemlediler.

Pfuch ve arkadaslar1 (1997) 75 K’ e kadar calisacak d.c. SQUID icin PLD
teknigi ile BSCCO-2212 tabanli Josephson eklemlerini, SrTiO; althklar Gzerine
hazirlayarak, ozelliklerini incelediler. Bikristal SQUID icin 30 ile 75 K arasinda
yaptiklar: transfer foksiyonunun, sicaklik bagimliligi 6lgtimleri ile manyetik nifuz
derinligini saptadilar. BSCCO-2212 ve TBCCO-2212 ince filmlerini kullanarak 50
nm yilksekliginde ve 3x3 pm? genisliginde Josephson eklemleri tireterek, bu eklemler
Uzerinde, manyetik alan ve mikrodalga isimim etkilerini arastirdilar.

Marecha ve arkadaslar1 (1998) atimli lazer yigilim teknigi ile MgO altliklar
Uzerine buyuttikleri BioSr.CaCu,Oy (2212) epitaksiyel filmleri, atomik kuvvet
mikroskobu ile incelediler. Arastirmalarinda, iki boyutlu kristal blylime baskin
olmak Uzere U¢ boyutlu biytme ile iki farkli kristal biyime mekanizmas: tespit
ettiler ve BiySro,CaCu,Oy ince filmlerinin  birim htcre-birim hticre seklinde
blyudugini gozlemlediler. X-1sii kirinim 6lgtimleri ile tg farkl: epitaksiyel durum
gozlemlediler. iki tanesi MgO (100) Uizerine (2212) (100) ve MgO (110) Uzerine
(2212) (100) diger durum ise MgO (100) Uzerine 12.5 derecelik sapan (2212)
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durumudur. 12.5° derecelik yonelimlerin MgO althklar Uizerine PLD teknigi ile
kaplanan Bi,SroCaCu,0y ince filmlerin karakteristigine sahip oldugunu tespit ettiler.

Bauerle (1998) vyiksek kalitede, REBaCuzO;, REBaSrCusO; ve
Bi,Sr,CaCu,Os (Bi-2212) yiksek sicaklik superiletken ince filmlerini SrTiO; (001)
ve MgO (001) althiklar tizerine buyltmek icin atimlt lazer yigilma teknigini kulland.
Arastirmasinda Uretilen ince filmlerin, 6rgl parametrelerinin, ylizey morfolojisinin,
elektriksel 6zelliklerinin ve gegis sicakligimn gucli bir sekilde lazer parametreleri,
arka plan gaz tipi ve basincina bagimli oldugunu buldu. Ayrica baz: filmlerin tek
kristale yakin karakteristikler gosterdigini bildirdi.

Y oshida ve arkadaslar1 (1999) Bi,LacCasxCu0;, (0.2<x<0.7) ince filmlerini,
MgO (100) altliklar: Gzerine blydtmek icin PLD teknigini kullanchlar. Katihal
tepkime reaksiyonu ile x=0.5 konsantrasyonu i¢in stokiyometrik kompozisyonu elde
edemediler. X=0.2 numunesinin en yuksek diyamanyetik gecis sicakligina (T.=78 K)
sahip oldugunu ve La konsantrasyonunun artmasiyla birlikte 6rneklerin, siiperiletken
davranistan yalitkan duruma gectigini rapor ettiler.

Asana ve arkadaslari (1999) PLD teknigi kullanarak dretilen Bi tabanli
yuksek sicaklik stperiletken ince filmlerin zayif siperiletkenlik Ozellikleri
gostermesinden dolay: bu filmleri Bi-Sr-Cu-O ve Ca-Cu-O hedefleri kullanarak blok-
blok kaplamglardir. Calismalarinda, Bi-2212 ve Bi-2223 tabanli filmleri tek faz
olarak Uretmeyi basardilar fakat Bi-2223 fazim Uretmenin, Bi-2212 fazindan zor
oldugunu rapor ettiler. Urettikleri Bi-2212 fazi igin en yilksek T.= 69.2 K ve Bi-2223
faz1 icin en yiksek Te= 78.5 K oldugunu buldular. 820 °C ve 850 °C yigilma
sicakliklarindaki yiksek gecis sicakliklarina ragmen maksimum kristallenmenin 750
OC civarinda gergeklestigini tespit etmislerdir.

Otsuka ve Ohbayashi (1999) coklu-hedef puskirtme teknigi ile MgO (100)
atliklar: Uzerine kapladiklar: Bi-2212 filmlerinin ylizey direnglerini arastirchlar. Y-
Ba-Cu-O gibi birgok yuksek sicaklik stiperiletkeninin zayif-bag modeli ile uyumlu
olmasina ragmen, yizey direncinin, tanecik blydkligi ve kritik akim yogunluguna
bagli olmadigint yani Bi-Sr-Ca-Cu-O slperiletkenleri icin tanecik sinirlarinda iletim

kayiplarimin diistk oldugunu bildirmislerdir.
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Zahner ve arkadaslar1 (1999) siperiletken Bi,Sr,CaCu,Os.s ince filmleri
(T=85 K), SITiOs dthklar Gzerine bliyidtmek icin atimli lazer yigilim teknigini
uyguladilar ve SEM, XRD ile iletkenlik dlgimleri yaptilar. Kaplanan filmlerin tek
kristal yiizey normali ile yaklasik a~15° e kadar egimli diizlemler (izerine
buytidiigiinii tespit ettiler. 200 °C ile 400 °C arasinda yapilan iletkenlik dlctimleriyle
izotermal oksijen difizyonunu gozlemlediler ve dizlemde diflizyon sabiti Day’ Vi
belirlediler.

Uchiyama ve Wang (2000) MgO(100) Uzerine, excimer lazer 1isim ve
Nd:YAG atiml1 lazerin 4. harmonigini kullanarak asindirdiklar: Bi;Sro,CuQOg.s (2201)
ince filmleri Urettiler. Bi-2201 hedef malzeme kullandiklar1 ¢calismalarinda dretilen
filmlerin yiksek kristalizasyon gosterdiklerini 4 K civarinda direng dislsu ve bazi
filmlerin yariiletken davrams gosterdiklerini tespit ettiler. Excimer lazerle yiginla
filmlerin ise 10 K de diren¢ dististu basladigint bildirdiler. Bi-2201 filmlerdeki bu
farkin asindirma slresince aktiflestirilmis oksijen varlig: ile ilgili oldugunu 6ne
sirduler.

Ishii ve Hatano (2000) MgO (001) althklar Uzerine Bi,Sro,CaCu,Og+s
siperiletken ince filmleri, kiilge malzeme seviyesinde kritik gegis sicakligi ve diizglin
bir yizey ile Uretmek icin atimli lazer yigilma teknigi ile sonrasinda tavlama
yontemini  kullandilar.  Filmlerin  disik  althk  sicakliklarinda,  sadece
(100)2212//(100)MgO yapilanmast gosterdigini  tespit etmislerdir. BuyUtllen
filmlerin, birim hiicre seviyesinde diizgiin yuzeylere sahip olmasina ragmen filmlerin
kritik gecis sicakliklarinin, kiilge malzemelerden kiiclik degerlere sahip oldugunu ve
tavlama sonrasinda dizlem (zerinde 45° lik yonelime sship olan (2212)
taneciklerinin  blyddugunt  gozlemlediler. Tavlama sonrasi filmlerin  ylzey
duzgunlugini kaybetmeden 75-80 K civarinda kritik gegis sicakligi degerlerine
sahip oldugunu ve bu iyilesmeye dizlem UGzerinde tekrar kristalizasyon
gerceklestirmelerinin sebep oldugunu bildirdiler.

Y oshida ve arkadaslar1 (2000) Bi-2212 tabanli BisLng3Ca7Cu,O, (Ln= Pr,
Nd, Sm, Eu ve Gd) ince filmlerini, MgO (100) altliklar Uzerine kaplamak igin PLD

teknigini kullandilar. Uretilen filmlerin yar1 kararh oldugunu ve elde ettikleri en
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yuksek sifir direng sicaklhigimin Ln= Pr igin 57 K oldugunu gozlemledir. XPS
Olclimlerinde, Pr elementinin valans degerliliginin +3 oldugunu bildirdiler.

Lang ve arkadaslar1 (2001) girdaplar Gzerindeki Lorenz ve givileme kuvveti
denge iliskisini gozlemleyebilecekleri bazi yiksek sicaklik superiletkenleri igin
aiimli  akim yogunlugu ile sonuglanan Hall etkisi oOlcimleri  yapmuslardir.
YB&CusO7.5 Ve Bi,Sr,CaCu,O4 filmleri icin sicakhik karakteristiklerinin, akim
yogunlugu bagimliliginin zayif oldugunu ve katkisiz Bi,Sr,CaCu,Ox filmlerin,
yuksek akim yogunlugu ile civilemenin azaldigi durumlarda, tersinir Hall etkisi
gostermedigini ama Hall iletkenligine negatif yonde bir katk: olustugunu bildirdiler.

Rossler ve arkadaslari (2001) c-ekseninde yonlendirilmis SrTiOs (001) ve
benzer MgO altliklar Uzerine, Bi>SroCan1CunOzonio)+e (=1, 2, 3) ince filmleri
tretmek icin atimlt lazer yigilim teknigini kullandilar. Tek fazli BiySr,CaCuyOs:s
ince filmlerinin, yizey morfolojisinin, yapisinin, lazer ve tavlama kosullarina gl
bir sekilde bagli oldugunu bildirdiler. SrTiO; (001) altliklar Uzerine c- ekseninde
buyiitilmiis Bi-2212 filmleri icin 60 K’ de kritik akim yogunlugu degerini J.= 2x10°
Alem? ve kritik gegis sicakligini Te= 82 K olarak bulmuslardir.

Wada ve arkadaslari1 (2002) dort farkli kalinlhiga sahip Bi-2212 ince film ile
iki farkl Bi-2212 tek kristal Gzerinde, c-eksenine paralel alanda D.C. manyetizasyon
olcimleri yapmuslardir. Tersinmez alamn (kalici alamin) benzer sicakliklarda,
kalinligin azalmas: ile distigint gozlemleyerek bu sonucun, arastirilan bu ki
boyutlu stiperiletkenlerin kalinligindan daha uzun boyutlar boyunca aki gizgilerinin
oldukca guclu bir sekilde ciftlenmesinden kaynaklanabilecegini onermislerdir.
Kalinlik bagimliligint aki stiriiklenme-akma modeli ile teorik olarak agiklamiglardir.
Ince film ve tek kristal arasindaki, kritik akim ozelliklerini analiz ederek, aki
cgizgilerinin giftlenimi icin kritik bir kalinlik degeri bulmuslardr.

Murakami ve arkadaslar1 (2002) c-ekseninde yonlendirilmis Bi,Sr,CaCu,Os: 5
ince filmi icin optik karsilik olgimleri yaptilar. Uyarilmis elektromanyetik dalga
istmmu 6zelliklerini arastirmak icin, stiperiletken durumdaki papyon anten seklindeki
BSCCO tabanli kopriu Uzerinde, 0.12 THz merkez frekans civarinda olguimler
yaptilar. Maksimum ~0.5 THz frekansinin, YBCO sliperiletkende gozlenen 2 THz
frekansindan daha disik oldugunu ayrica BSCCO tabanli malzemede lazerle

37



2. ONCEKI CALISMALAR Onur NANE

uyarilms tastyicilarin, YBCO tabanli malzemeden birkag kat fazla oldugunu tespit
ettiler. Bu durumun, BSCCO malzemede dengesiz stiperiletken durumlarin sonucu
oldugunu bildirdiler.

Ishii ve arkadaslar1 (2002) ultra diizgiin Bi,SroCaCu;0s:5 (2212) ince filmleri
gelistirmek icin atimli lazer asindirma ve sonrasinda tavliama teknigini kullandilar.
Urettikleri filmler Uzerinde, XRD, AFM ve sicakhk bagimli manyetizasyon
olcimleri yaptilar. MgO althik ve (2212) filmlerinin dizlem iliskilerinin, tavlama
isleminden sonra degistigini tespit ettiler. X-isim analizlerinde, distuk althik
sicakliklarinda, kaplan filmlerde [100]2212//[110]mgo  epitaksiyel iliskisini
gozlemlediler. Tavlama sonrasinda (2212) filmlerinini a-b dizleminin, [100]mgo
atlik ekseninde +12° dondugini tespit ettiler. Atomik kuvvet mikroskop
Olctimlerinde, (2212) filmlerinin ytizey morfolojisinin, temiz bir basamak-iz yapisina
sahip oldugunu ve bitisik izler arasindaki yiksekligin, (2212) fazimin c-ekseninin
yarisina esit oldugunu ayrica diz yizeylerin genisliginin 500-1000 nm civarinda
oldugunu buldular. Manyetizasyon 6lcimlerinde, slperiletken gecis sicakliginin
yaklagik 80 K oldugunu bildirdiler.

Kaneko ve arkadaslar1 (2002) Nd-YAG atimli lazer kullanarak, MgO (100)
atliklar Uzerine Bi,SroCaCu,Og:y (Bi-2212) superiletkenini  epitaksiyel olarak
blyuttuler. Bi-2212 filmlerini kaplamak igin 10 Hz ve 2 Hz atim frekanslarini
kullandhlar. Pulum eksenin, lazer 1sint isabet agisindaki degisim ile iliskili oldugunu
tespit ettiler. 2 Hz frekansinda, Bi-2212 filmlerinin epitaksiyel olarak biyuttiklerini
bildirdiler.

Kaide ve Kambe (2002) SrTiOs atliklar Uzerine, lazer asindirma teknigini
kullanarak [001] yonelimli BioSroCauxY xCupOy ile kapladilar ve sonrasinda lGizerine
BixSroCaCu,Oy filmlerini Urettiler. Asindirma stiresince, optimum oksijen basincinin
0.3 Pa oldugunu buldular. Buyttulen Bi,SroCaCu,Oy filmlerinin daha kiiglik c-ekseni
uzunluguna ve SrTiOs x-1s11 pikinden daha biyik yar1 genislige sahip oldugunu bu
durumun, Bi»Sr,CaCu,0y ile Bi,SroCayxY xCu.0Oy tabakalarimin karismis olmasindan
ve bir tabaka gradyenti olusmasindan kaynaklanabilecegini tnerdiler.

Blaugher ve arkadaslar1 (2003) PIT teknigi ile Uretilen Bi-2223 tabanl
yuksek sicaklik stiperiletken seritlerin yeterli uzunluklarda elde edilmesiyle, elektrik
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guct elemanlarinda kullamlabilecegini ve bu Grlnlerin ticarileserek, prototip
Uretiminin, daha ucuz yuksek sicaklik slperiletken malzeme Uretimine bagl
oldugunu bildirdiler. Calismalarinda Bi-2223 siperiletken ile bu malzemeye
aternatif olan Bi-2212 Siperiletkenlerinin 6zelliklerini, bazi 6nceki calismalar
kullanarak tartistilar.

Y avuz ve arkadaslar1 (2003) atiml1 lazer agindirma teknigini kullanarak, MgO
atliklar Uzerine Urettikleri BSCCO-2212 ince filmleri icin, asindirma ve tavlama
sartlar1 etkilerini rapor ettiler.

Kume ve arkadaslar1 (2004) PLD teknigi ve sonrasinda tavlama islemi ile
MgO altlik Uizerine BiSr,CaCu,Og+s (Bi-2212) ince filmlerini, 400-630 °C altlik
sicakliginda ve 100 mTorr oksijen basincinda biyiittiler. Urettikleri filmlerin
kalinhginin yaklasik 200 nm oldugunu ve 430 °C altindaki sicakliklarda kaplanan
filmlerin amorf yapida oldugunu tespit ettiler. 550 °C (izerinde kaplanan filmlerin, c-
ekseninde yonelimli olarak kristalize oldugunu, ayrica sicaklik artisi ile Bi
konsantrasyonunun dusttigtini gozlemlediler. Kaplama sonrasinda, tavlama islemini
860-880 °C araliginda, argon ile oksijen gazi karisiminda (Ar:0,= 93:7, 1 am, 0.21
litre/dk ) 3 saat siiresince uyguladilar. Bi konsantrasyonunun, 870 °C tavlama
sicakligina kadar, sicaklik artisi ile dilsmedigini buldular. Urettikleri filmlerde 78 K’
de sliperiletken gecis gozlemlediler.

Bastirk (2005) 600-840 °C araliginda tavlama islemi ile birlikte MgO tek
kristaller Uzerine, senkronize Bi, Cu, CaF, ve SrF, cokeltmeleriyle, Bi,Sr,CaCu,Os
ince filmleri Gretti. Florini yapidan uzaklastirmak icin oncelikle su ve oksijen,
sonrasinda kuru oksijen ortaminda filmleri tavliadi. XRD sonuglarina gore, altlik
ylizeyine dik c-ekseni dogrultusunca kristal biyume gozlemledi. Farkl
kaynaklardan, yapilardaki elementlerin bubharlastiriimas: ile sivi azot sicakligi
Uzerinde kritik sicakliga sahip olan filmler icin, 77-300 K sicaklik araliginda DC
direnc dlcimleri yaparak sliperiletken gecis sicakliginin 79 K oldugunu bildirdi.

Imaizumi ve arkadaslari (2005) Bi,SroCaCuyOgiy (Bi-2212) ve bilinen
stperiletken elektrot (Nb, Pb veya Pb-1n) tabanli egimli kopra tipi eklemlerin Gretim
asamalarim arastirchlar. Urettikleri bir eklemde Bi-2212 ve Nb (ya da Pb, Pb-In)
arasina altin film kapladilar. Filmlerin gcogunu PLD teknigi ile hazirlachlar. Tavlama

39



2. ONCEKI CALISMALAR Onur NANE

sartlarini Bi-2212 tabanli eklem iretimi icin optimize ettiler. 300-400 °C arasinda
isitilarak altin (Au) ile kaplanan filmlerin 4.2 K’ de 1uQcm direng gosterdigini tespit
ettiler. Bi-2212/Au eklemlerinin homojen bir iletkenlige sahip oldugunu bildirdiler.

Iwasaki ve arkadaslari (2005) metal-organik ayristirma (MOD) teknigini
kullanarak Bi,Sr,CaCu,O«(BSCCO)/SITiO3(STO)/BSCCO Uglii yapidaki filmleri
Urettiler. Bu calismalarinda, tavlama sartlarinin kaplanan filmler Gzerindeki etkilerini
gozlemlediler. STO(001) altlik (izerine kaplanan, 100 % oksijen ile 2 saat 870 °C
tavlanan ve sonrasinda 10% oksijen ile 885 °C’ de 2 saat tavlanan filmlerinin 84 K’
de kritik sicakliga sahip oldugunu buldular. Epitaksiyel olarak buyutilen BSCCO/
STO/BSCCO filminin, 77 K kritik sicakliga sahip oldugunu bildirdiler.

Endo ve arkadaslar1 (2006) yiksek kalitede oksit ince filmler Gretmek icin,
atomik cinglerin, doygunluk ve tasinmalari Uzerine gcalismalar yaptilar. MOCVD
metodunu kullanarak, acik-kapali buhar kaplama dongdlerini iceren, sabit sicaklik ve
atmosferik ortamda, HTS ince filmler kapladilar. MOCVD metodunun PLD teknigi
gibi adatipi biyumeleri Onledigini tespit ettiler. Bu yaklasimlarinda, MOCVD
metodu ile yiuksek kalitede, diz ylzeyli ve yar1 c-ekseninden daha az purizli Bi-
2223 ince filmleri Urettiler. Hazirladiklar1 filmler ile Bi-2223 ve Bi-2212/Bi-2223
SIStipi Josephson eklemleri Grettiler.

Manahan ve Sarmago (2006) kombine ¢okerti-kaplama ile sivi faz sinterleme
ve tavlama teknikleri ile MgO altliklar Gizerine, yiksek oranda c-ekseninde yonelimli
Bi,Sr.CaCu,0sg: (Bi-2212) ince filmleri blydttiler. Isil islem esnasinda erime
noktasi altinda, kismi eritme ve sonrasinda hizli sogutma islemleri kullandilar.
Taramal1 elektron mikroskobu oOl¢cimlerinde, filmlerin purtzsiz yizeylere sahip
oldugunu ve tanecik sinirlarimin gézlenemedigini tespit ettiler. Urettikleri filmlerin
67-81 K araliginda kritik sicakliklara sahip oldugunu bildirdiler.

Cancellieri ve arkadaslar1 (2007) farkl: tavlama kosullar1 altinda, PLD teknigi
ile buyutilen La katkili Bi-2201 ince filmleri icin, XRD, XPS ve AC alinganlik
olcimleri yaptilar. La katyonlarinin, Sr bolgesine tasinmasiyla, kristal uyumunu
gelistirdigini, bu durumun istenen hole katkisinin meydana geldigini agikladilar.
Argon ortamindaki kisa sureli tavlamanin, BiO tabakalari arasindaki oksijenleri
yapidan uzaklastirarak, efektif hole katkisint iyilestirdigini  tespit  ettiler.
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Calismalarinda, Kritik gecis sicakligim arttirdiklarint ve uzun tavlama isleminin,
tavlama esnasinda Bi kaybina yol agarak, Bi-1201 fazina yol actigint bildirdiler.

Benzi ve arkadaslari (2007) hazirladiklari basit dizenekler yardimiyla
florinsiz metal-organik bilesikleri kullanarak, Metal-organik kaplama teknigi ile
farkli atliklar Uzerine YBaCusOx (Y-123) ve BiSr,CayCu,Ox (Bi-2212) ince
filmlerini hazirladilar. Hazirladiklar: filmleri hava ortaminda hizlica erittiler ve Y-
123 filmini oksijen ortaminda, Bi-2212 filmini hava ortaminda tavladilar. Urettikleri
filmler icin, XRD, R(T) ve AC ainganlik olgimleri yaptilar. Mikro yap: ve son
katyonik formasyon analizi icin SEM ve EDS odl¢imleri yaptilar. Bi-2212 filmleri
icin, kritik gecis sicakligint Teonsey= 90 K olarak buldular.

Mua ve arkadaslar1 (2008) PLD teknigi ile MgO (100) tek kristal altliklar
Uizerine Urettikleri Ag katkili Bi-2212 ince filmlerini 845 °C' de farkl sirelerde
tavladilar. X-1g1int kirinim olgtimleri ile tim filmlerin c-ekseninde yoneldigini, direng
Olclimlerinde, Teonsey degerini 95 K, Tezeq degerini 75 K olarak tespit ettiler.
Manyetik olctimler sonucunda, 5 K’ de ve 0.5 Tesla alan altinda katkisiz film icin
kritik akim yogunlugunu J= 6.3x10° Acm? olarak hesapladilar. Katkisiz filmlerle
karsilastirildiginda, gimis katkisinin, daha keskin stiperiletken gecis gosterdigini ve
zayif baglar1 gelistirdigini, dolayisiyla kritik akim yogunlugunu iyilestirdigini
buldular. Gimis katkili filmler arasinda, %5 katkili filmin, 5 K’ de 0.5 Tesla alanda
J= 7.5x10° Acm degeriyle en bilyilk kritik akim yogunlugu gésterdigini ve katkisiz
filmin kritik sicaklik civarinda cift Hall etkisi degisikligi verdigini bildirdiler.

Kaneko ve arkadaslar1 (2008) Bi,Sr.Ca;Cu,Oy (Bi-2212) filmleri tzerinde, x-
151 ¢ift tarafli uzay haritalandirmast (XRSM) 6élcimleriyle, stiper hiicre (SC) olarak
anilan yapisal modilasyondan kaynaklanan, uydu piklerinin, asimetrik yogunluk
dagilimlarint inceleyerek, birim hicrelerin nasil siper hiicrelere bozundugunu
arastirdilar. Basit kristal modelini kullanarak yaptiklart simulasyon sonuglarimi, PLD
teknigi ile hazirladiklar: ince filmlerin deneysel sonuclariyla karsilastirdilar.

Jannah ve arkadaslar1 (2009) Nd-Y AG atimli1 lazer asindirmateknigi ile MgO
(100) altliklar Uzerine Bi(Pb)-Sr-Ca-Cu-O ince filmlerini Urettiler. XRD sonuclarina
gore, kaplanan BSCCO filmlerinin amorf yapiya sahip oldugunu, yiksek sicaklikta
oksjen ortaminda tavlama isleminden sonra ise BSCCO (Bi-2212) epitaksiyel
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blyime gosterdigini buldular. Tavlama sonrasinda ortaya c¢ikan sonucu, film
morfolojisinin  ve oksijen konsantrasyonunun iyilesmesi ve filmlerin faz
formasyonunun degismesi ile acikladilar. X-1s11 kirim élgtimlerinde, 850 °C’ de 1
saat tavlanan filmin c- ekseninde yonlendigini ve 860 °C’ de tavlanan filmin ana faz
olarak diistik sicaklik fazim icerdigini gozlemlediler. Tavlama sicaklhiginin 870 °C ve
880 °C’ ye yiikseltilmesiyle duisiik sicaklik faz yogunlugunun artigini ve yari iletken
faz gozlemlendigini tespit ettiler. 870 °C' de tavlanan filmin en yiiksek kritik
sicakliga sahip oldugunu ve yiksek kalitede ince filmler Gretmek icin kaplama
sonrasinda tavlama isleminin gerekli oldugunu bildirdiler.

Haruta ve arkadaslar: (2009) atiml1 lazer kaplama teknigi ile 500 °C althk
sicakliginda kapladiklar1 Bi,Sr,CaCu,0s:5 ince filmleri ile Josephson eklemleri
hazirladilar. Urettikleri filmleri 884-890 °C arasinda tavladilar ve stokiyometrik
kompozisyonu basarili bir sekilde elde ettiler. 888 °C’ de tavlanan filmin biiyiik
kristal taneciklere sahip oldugunu, elde edilen bu duz yuzeylerin birkag 10 pm
uzunluk ile standart Josephson eklem mesa ebatlarindan biyik oldugunu tespit
ettiler. Urettikleri mesalar icin 25 K’ de |-V 6lgiimleri yaptilar.

Jannah ve arkadaslar1 (2009) PLD teknigi ile Bi-2223 hedef kullanarak,
MgO(100) althklar Uzerine Bi(Pb)-Sr-Ca-Cu-O ince filmlerini, c-ekseninde
epitaksiyel olarak buiyittiler. Kaplama esnasinda altlik sicakliginin 500 °C ve oksijen
basincinin yaklasik 2x10° mbar oldugunu bildirdiler. Urettikleri filmleri daha sonra
oksijen ortaminda tavladilar ve bu filmler igin, XRD, SEM, AFM ve dort kontak
direng olcimleri yaptilar. Y Uksek sicaklik tavlama isleminin, stiperiletken gecis icin
onemli bir parametre oldugunu bildirdiler.

Vero ve arkadaglart (2010) 1064 nm kizil6tesi dalga boylu atimli lazer
kullanarak MgO (100) althiklar Uzerine, Bi,Sro,CaCu,0s.s (Bi-2212) ince filmlerini
blyuttuler. Hedeften asindirilan malzemenin, althk yizeyine kiresel bigimde
yapistigini, tavlama sonrasinda ise diizgiin, homojen ve yiksek oranda c-ekseninde
yonlenmis bir yapr elde ettiklerini, ayrica asindirict olarak kizilotesi lazer
kullanmanin, hedef malzemedeki stokiyometriyi film Uzerinde sagladigin bildirdiler.

Haruta ve Sakai (2010) gumis katmanlariyla kaplanmis, Bi,Sr,CaCu,Os:s
(Bi-2212) ince filmlerini, PLD teknigi ile bayuttiler. Gimus kapl: taneciklerin 60-90

42



2. ONCEKI CALISMALAR Onur NANE

pm boyutlarinda oldugunu ve bu dlcilerin bilinen filmlerdekinden ¢ kat btyuk
oldugunu bildirdiler. Gumis kapli filmler icin optimum tavlama sicakligimin,
kaplanmamis filmlere gore 15 °C diistik oldugunu tespit ettiler. Bu teknigi, Josephson
eklemi Uretmek icin kullandiklarim ve drettikleri mesa yapisini, 60 nm incelikte
glimiis katmana sahip 876 °C’ de tavlanmis Bi-2212 filmleriyle hazirladiklarin:
bildirdiler. Mesa Gizerinde |-V 6l¢ciimlerinde, temiz ¢oklu dallanmalar gozlemlediler

Vero ve arkadaglar: (2010) kizilétesi (1064 nm) atimli lazer kullanarak MgO
(100) althklar tzerine, BiySroCayY xCupOgip (Bi-22Y 2)(0.2<x<0.49) ince filmleri
kapladilar ve sonrasinda filmlere 1sil islem uyguladilar. Kaplanan filmlerin ylzeyde
kiresel sekillere sahip oldugunu, buna ragmen hedef malzemedeki sitokiyometrinin
korundugunu tespit ettiler. Isil islem sonrasinda filmlerin diizglin yizeylere sahip
oldugunu ve tanecik sinirlarimin Y katkisi ile daha da belirginlestigini gozlemlediler.
Filmlerin yiksek oranda c-ekseninde yonlenmis oldugunu buldular. Direng
Olcimlerinde, slperiletken gecis sicakligimn Y katkisi ile 85 K’ den 90.5 K’ e
yukseldigini, sonrasinda katkinin daha fazla artmasiyla 87 K’ ne dustigunt
belirlediler. %28 Y katkil1 film icin kritik akim yogunlugu degerini, 70 K’ de 723.14
Alcm? oldugunu bildirdiler.

Elsabawy ve Newehy (2011) Nd-lazer kullanarak, Uc¢ farkli enerji
yogunlugunda (15W/cm?, 60 dk, 30W/cm?, 120 dk, 45W/cm?, 240 dk) litesyum ve
toryum katkilt Bio.yLuxThySroCa;Cu,Og ince filmleri hazirladilar. Lu ve Th katkil1
2212-BSCCO filmlerin mikro yapisi, stiperiletken ve yapisal Ozelliklerinin, enerji
yogunlugu bagimhiligint  incelediler. Her enerji  yogunlugu igin ylzey
katmanlarindaki degisimi AFM ve SEM olcumleri ile arastirchlar. Ayrica Uretilen
filmler icin ylzey ve kilge direnci dlgimleri yaptilar.

Yu ve arkadaslar1 (2011) sol-gel doner boyama teknigi ile SrTiOs; (100)
althklar tzerine BiySr,CaCu,Og.s (Bi-2212) ince filmleri kapladilar. Urettikleri
filmler igin, faz formasyonu ve ytizey morfolojisinin, 1sil islem sartlarina ve boyama
siresine bagimliligini, termal analiz, optik mikroskop, X-is1mi kirmmmi ve taramali
elektron mikroskobu 6lciimleri ile arastirdilar. 820 ile 840 °C tavlama sicakligi
arasinda karisik fazlar olustugunu ve 830 °C’ de 3 saat tavlamadan sonra Bi-2212 tek
faz1 olustugunu tespit ettiler. C-ekseninde epitaksiyel buyiitiilen filmlerin, 600 °C
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kurutma sicaklhiginda, 5 defa boyama islemiyle, diizgin yizeylere sahip oldugunu
bildirdiler.

Vitug ve arkadaslar1 (2012) PLD teknigi le Y (itriyum) katkili, Bi,SroCay-
Y xClUOg+5 (Xx=0, 0.30, 0.49) filmleri MgO (100) althklar Uzerine buydttiler. Zaman
bagiml1 optik emisyon spektroskopisi ile plazma pliminin, nétr ve iyon igerigini
incelediler. SEM olcumlerinde, althk yilzeyinde, istenen sitokiyometrik yigilim
olustugunu, bunun kizilétesi PLD tekniginin tipik 6zelligi oldugunu bildirdiler.

Blanca ve arkadaslar1 (2012) kizilotesi lazer kaplama teknigi ile Uretilen Bi-
2212 filmler igin Y (itriyum) katkisinin, aki civilenmesi ¢zelliklerine etkisini,
manyeto-direng  Olglimleri ile incelediler. Urettikleri filmler icin, maksimum
manyeto-direng MRmax ve kritik akim yogunlugu J. degerlerini buldular. Elde
ettikleri sonuglara gore, Ca yerine Y katkisinin, vorteks hareketini dnemli olctde
baskiladigini tespit ettiler. %25 Y katkilt malzemede, 70 K’ de, en kiigik M Rmax Ve J
degerinde %77 iyilesme kaydettiklerini bildirdiler.
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3. MATERYAL VE METOD

3.1. Giris

YUksek sicaklik slperiletkende kullanilan malzeme hazirlama teknikleri,
uretilen bu stiperiletken malzemelerin yapisal ve siiperiletken 6zelliklerini dogrudan
etkilemektedir. Bu amacla sentezlenen malzemenin ideal yapida (genis ve dizgin
tabaka yapil1 polikristal veya tek kristal) olmasi, yuksek saflik, tek faz ve Ustin
siperiletken 6zellikler gostermesi icin degisik kosullar altinda, cok farkli teknikler
denenmektedir. Geleneksel sayilan katihal tepkime ve eritme-dokme yontemlerinin
yaninda son yillarda, 1slak teknikler (wet routes) olarak adlandirilan sol-jel ve
polimer yontemleri de ¢cok sik kullanilan yontemlerdir. Bu bolimde, kullandigimiz
malzeme hazirlama yontemleri ve kosullari hakkinda bilgi verilecektedir. Ayrica

kullandigimiz 6lciim sistemleri tanitilacaktir.

3.2. Hedef M alzeme Haairlama Teknikleri

3.2.1. Katihal TepkimeY 6ntemi

Kati-hal tepkime yontemi, kolayligi ve ucuzlugu bakimindan slperiletkenlik
arastirma gruplari tarafindan en genis kullanmm alanina sahip olamidir. Bu yontemde
bilegikler, oksit, karbonat, nitrat gibi baslangic malzemeleri ile hazirlanir. Baslangi¢
malzemelerinin  safligir  uygun sonucglar elde edebilmek icgin sarttir. Baslangic
malzemeleri, uygun oranlarda karstirilir ve ince tozlar haline getirebilmek icin havanda
oguttlir (amag homojen bir karisim elde etmek ve pargcacik boyutunu kociltmek).
Ogiitme isleminden sonra malzeme (izerindeki ilk 1sil islem olan kalsinasyon asamasina
gecilir. Bu islemin amaci Ogltme sirasinda toz karisim igerisine giren yabanc
maddelerin, oksit ve karbondioksitlerin yiksek sicaklik ile ayrismas: ve esas yapiyi
olusturacak bazi 6n fazlarin agiga ¢cikmasini saglamaktir. Bu durum katihal tepkime
yonteminin temelini teskil eder. Kalsinasyon igin tozlar bir potaya konularak sicaklig:
ayarlanabilir firin igerisinde belirli sicakliklarda belirli surelerde tutulur. Daha sonra
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firndan cikarilan tozlar tekrar havan yardimiyla dgutulir (ara 6gitme) ve bu islem
birka¢ kez tekrarlanabilir. Kalsinasyondan sonra sinterleme oncesi sekil vermek ve
tanecikler arasi mesafeyi yakinlastirarak iyonik diflizyon mekanizmasini kolaylastirmak
icin toz malzeme preslenir. Presleme icin BSCCO yapisinda genellikle 300-500 N/mm?
arasi basing uygulanarak tozlar tabletler haline getirilir. Son asama ise stiperiletken fazi
elde etmek, karisimi olusturan atomlar arasi baglantilari kuvvetlendirmek, polikristalleri
meydana getirmek, stiperiletkenlige gegis sicakliginm yukseltmek ve bazi 6rgi kusurlarint
ortadan kaldirmak igin oksijen ya da hava ortaminda yiksek sicaklikta belirli sirelerde
tabletleri sinterlemektir. Bu sinterleme islemi, numunenin sicakliginin oda sicakligindan
belirlenen sicakliga kadar arttirilmasi ve belirli sire bekledikten sonra yavasca ya da
hizla oda sicakligina sogutulmasini igermektedir. Kati-hal tepkime yonteminde ara
ogutme (Sing, 1998), optimum tavliama suiresi ve sicakligi (Asada vd., 1988) ile sogutma
oranlart ¢cok onemlidir (Kase vd., 1990). Dikkat edilmesi gereken baska bir noktada
kalsinasyon yapilan kabimn dogru secilmesidir. Cunki yuksek sicakliklarda yapilan
1sitma islemleri siresince kabin yapildigi materyalden stiperiletken malzeme icerisine
sizmalar olabilir. Bu yontemde numunenin ¢gutilme, kalsinasyon ve sinterleme siresi
ve sicakligi sUperiletken malzemenin cinsine gore degismektedir. Kalsinasyon
sicakliklig1 BSCCO aileleri igin 750 — 800 °C arasinda ol abilmektedir.

3.2.2. Polimer Y Ontemi

Polimer yontemi, Katihal gibi geleneksel metotlar kadar yaygin olmayan ve
son yillarda geleneksel seramik stiperiletken hazirlama yontemlerine alternatif olarak
ortaya cikmis bir metottur. Bu yontemde, baslangic malzemeleri, sulu asetat ve ya
nitrat seklinde kullamlmaktadir. Hazirlanmak istenilen malzeme miktarina gore,
baslangic malzemeleri tartilir, sonra yeter miktarda asetik asit ve saf su karisim ile
birlestirilir. Elde edilen bu ¢ozeltiye, uygun miktarda Polietilemin ¢ozeltisi (PEI)
eklenir. Tim bu karisim isiticili doner buharlastiriciya alinarak yaklasik %80
hacmini kaybedene kadar bekletilir. Son durumda elde edilen camurumsu yap: daha
yuksek sicakliklarda yapisal bozunma igin isitilir. Sonra olusan kat1 yapi 6gutilerek,
baslangic tozlar1 asetat baglarindan kurtarilmis ve 1sil islem ile reaksiyona girmeye
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hazir bir sekilde sentezlenmis olur. Bu yontemde ama¢ olusturulan ¢ozeltiyle istenen

malzemeyi saf, homojen ve kiguk tanecik boyutlu sentezlemektir.
3.3. Hedef Malzemelerin Hazirlanma K osullar:

Katihal tepkime yontemiyle hazirlanan Bi,Sr,CaCu,Os.s hedef malzemeyi
hazirlamak icin ilk olarak % 99 safliktaki Bi,Os, SrCO3, CaO ve CuO baslangi¢
tozlar1 15 gram, 2212 yapisina uygun stokiyometrik oranlarda hassas terazi ile tartildi
ve SiO;, tabanli agat havan icine dokulerek iyice karistirildi. Olusturulan toz karisim
kroze kaba alinarak 750 °C de 24 saat kalsine edilmek icin firina koyuldu.
Kalsinasyondan cikan tozlar tekrar agat havanda doviilerek, 800 °C de 24 saat tekrar
kalsinasyona alindi. ikinci kalsinasyondan cikan tozlar tekrar agatda dovuldi ve 3-4
gram hassas terazide tartilarak 1 inclik pelete 14 ton basincta basildi. 820 °C
sicakliga birakilan pelet 24 saat boyunca sinterlendi. Cikarilan pelet agat havanda
iyice dovilerek tekrar toz haline getirildi ve sonrasinda tekrar 14 ton basingla 1 inglik
pelet haline getirildi. 820 °C sicaklikta 24 saat ikinci kez sinterlendi. Ikinci
sinterlemeden alinan pelet agat havanda iyice dovilerek toz haline getirildi. Sonra
son kez 1 inglik pelete 14 ton basingta preslendi. Bu ana kadar her 1sil islemde
sicaklik 5 °Cldakika hizla arttirilarak, quench etkisiyle aniden oda sicakligina
alinarak dusuraldi. Son olarak 1 inglik pelet tavlama islemine tabi tutuldu. Sicaklik,
5 °C/dakika ile 800 °C ye ordan 1 °C/dakika hizla 860 °C ye cikarild:. 60 saat 860 °C
de beklemeden sonra 1 °C/dakika ile 800 °C ye sogutuldu ve burada da 12 saat
bekletilerek quench yapildi. Uretilen bu pelet daha sonra PLD sisteminde hedef
malzeme olarak kullanildi.

Polimer yontemiyle hazirlanan Bi,SroCaCu,Og.s hedef malzemeyi hazirlamak
icin, Bi(CH3COO), (>99.99%, Aldrich), Sr(CH3COOQ),*0.5H,O (99%, Panreac),
Ca(CH3COO0),#2H,0 (98%, Alfa Aesar) ve Cu(CH3zCOO)z*H,0O (98%, Panreac)
baslangi¢ tozlar1 uygun oranlarda tartitalarak, asetik asit ve saf su ile karistirildh ve
icerisine % 50 seyreltik PEI ¢Ozletisi eklendi. Elde edilen cozelti manyetik
karistiricida 100 °C de % 80 hacmini kaybedene kadar karistirildi. Olusan camur
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tekrar 350 °C de bekletilerek kurutuldu. Daha sonra iyice dgiitiilerek toz haline gelen
malzeme 750 ve 800 °C de 12 saat kalsine edildi.

Tozlar 1 inglik pelete 14 ton basingta preslendi. Son olarak 1 inclik pelet
tavlama islemine tabi tutuldu. Sicaklik, 5 °C/dakika ile 800 °C ye ordan 1 °C/dakika
hizla 860 °C ye cikarildi. 60 saat 860 °C de beklemeden sonra 1 °C/dakika ile 800 °C
ye sogutuldu ve burada da 12 saat bekletilerek quench yapildi. Uretilen bu pelet daha
sonra PLD sisteminde hedef malzeme olarak kullanildh.

3.4. ince Filmlerin Tavlanmas

Bi,SroCaCu,0g+; hedef malzeme kullanarak PLD teknigi ile MgO (100) tek
kristal altliklar Gzerine kaplanan filmler, kristal buyltme islemi icin ex-situ tavlama
islemine tabi tutulmustur. Tavlama islemi, tlp firin icerisine yerlestirilen ve oksijen
ile argon gaz baglantilar: yapilmis, kuvartz boru igerisinde yapilmaktadir. Oksijen ve
argon gazi icin kalibre edilmis debimetreler yardimiyla, 1sil islem esnasinda ortam
atmosferi, % 7 oksijen ve % 93 argon olacak sekilde ayarlanmustir. Optimum
tavlama sicakligi arastirmasinda, tavlamaigin kuvartz boru igerisine yerlestirilen ince
filmler 20 °C/dakika hizla 800, 820, 840, 860 ve 880 °C tavlama sicakliklarina
cikarilarak burada 10 dakika bekletilmistir ve sonrasinda 500 °C sicakligina kadar
sogumast beklenerek, oda sicakligina alinmistir. Oksijen ve argon akist sicaklik 500
°C yiikseldiginde acilarak, sicaklik tekrar 500 °C ye distiigiinde kapatilmaktadhr.

Optimum tavlama sliresi arastirmasinda, tavlama igin kuvartz boru igerisine
yerlestirilen ince filmler 20 °C/dakika hizla 860 °C sicakligina cikarilarak burada 10,
30 ve 60 dakika bekletilmistir. Sonra filmlerin 500 °C sicakhigina kadar sogumasi
beklenerek, oda sicakligina alinmistir. Oksijen ve argon akisi sicaklik 500 °C
yukseldiginde acilarak, sicaklik tekrar 500 °C ye diistiigiinde kapatil maktadir.

3.5. X-lIsi1 Toz Kirmimim (XRD) Olglimleri

PLD teknigi ile kaplanarak, tavlanan ince filmlerin ve BiSr,CaCu,0s:s
hedef malzemelerin kristalografik analizleri x-istm kirimm yontemi ile Rigaku
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MiniFlex bilgisayar kontrollii CuKo ( A= 1.5405 A° ) x-isimi difraktometresi
kullalarak yapilmustir. Uretilen filmler 6zel cam 6rnek tutucular kullanlarak élgiim
icin difraktometrenin igine yerlestirilmistir. Olgtimler, tarama hizi tim ornekler icin
standart 1%dk olacak sekilde 26 =10"den 70”ye kadar alinmistir. Elde edilen
verilerin analizleri, XRD cihazimin PDF kataloglari ve Xpowder programi ile
yapilmistir. Bu analizler ile elde edilen ince filmlerde yabanci fazlar kontrold, kristal
Orgl parametreleri ve dizlem analizleri yapilmistir.

3.6. DC Manyetik Duygunluk (VSM) Olgtimleri

Tez kapsaminda Uretilen bulk ve ince film siperiletken malzemelerin
manyetik alan altindaki, siperilteken davramslarint karakterize etmek icin
laboratuarimizda bulunan 7304 model LakeShore VSM titresimli  6rnek
manyetometresi kullamlmistir. Bu VSM sistemi 8-300 K sicaklik ve 0-1 Tesla
manyetik alan araliginda, sicaklik ve alan bagimli manyetik duygunluk olguimleri
yapabilmektedir. Bulk ve ince film malzemelerin kritik slperiletken gegis
sicakliklarim belirlemek icin sifir alan sogutmali (ZFC) modda 50 Oe alan altinda
sicaklik bagimli manyetik duygunluk M(T) olgtimleri yapilmistir. Yine orneklerin
manyetik alan altindaki davranislarint gozlemleyebilmek icin bulk Ornekleri 0-1
Tesla, alan bagimliligr yuksek ince filmlerde egriler daraldigi igcin 0-0.5 Teda
araliginda alan bagimli manyetik duygunluk (Histerisiz) olgtimleri yapilmistir. Bulk
ornekler icin histerisiz 6lcimleri 10, 15, 20 ve 25 K de, ince filmler icin 10, 15 ve 20
K de yapilmistir.

3.7. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM) ve Enerji Dagilhimlh X-1s51m (EDX)

Olglimleri

Taramal1 elektron mikroskobu yiksek voltaj ile hizlandirilmis elektronlarin
malzeme ylzeyine carptiriip yansimasi prensibine dayanmaktadir. Bu yansiyan
elektronlar ve buna bagli olarak ortaya cikan x-isinlart kullanmilarak degisik mikro
yapr analizleri  gerceklestirilebilmektedir. Farkli PLD  parametreleri ile

49



3. MATERYAL VE METOD Onur NANE

Bi,Sr.CaCu,0Os:» Yyapisina uygun atomik sitokiyometri arastirmasinda Uretilen
filmlerin yuzey morfolojisi ve elementel analizleri inonii Universitess IBTAM
merkez laboratuarinda bulunan LeO Evo-40xVP marka taramali elektron
mikroskobu ve Quantax marka Bruker 125 eV detektorlt enerji dagilimlt x-1g1m
EDX spektrometresi kullanilarak yapilmistir. Nihai filmlerle yapilan, optimum
tavlama sicakligi ve siiresi arastirmasinda elde edilen filmlerin yizey morfolojisi ve
elementel analizleri izmir Y uksek Teknoloji Enstitiisii [IYTEMAM merkez arastirma
l[aboratuar: binyesindeki QUANTA 250 FEG marka ¢ift detektorli SEM ve EDX
cihazinda yapil mistir.

3.8. Sicakhik Bagimh Direng (R-T) Olgumleri

Sicaklik bagimli direng Olgimleri stperiletken malzemelerin kritik gegis
sicakligint belirlemede yaygin olarak kullanilan bir yontemdir ve genel olarak dort
kontak teknigi ile yapilmaktadir. Guimus pasta yardimi ile 6rnek Uzerine tutturulan
iletim telleri yarchimyla, 6rnegin sabit bir akim degerine karsilik voltaj degerleri
Olcultr. Sonra V/1 degerinden direng degerleri hesaplanarak, sicaklik bagimli direng
degerleri Olctlmis olur. Tez kapsaminda yapilan R-T olgtimleri Izmir Y Uksek
Teknoloji Engtitiisii Fizik bolimunde bulunan sivi helyum kapali sistem sogutmalt
diren¢ 6lcum sisteminde yapilmistir. Teknis firmas: tarafindan kurulan bu sistem 5-
300 K sicaklik araliginda caligabilen kapali sistem sivi helyum kompresoriine,
LakeShore sicaklik kontrol Unitesine ve KEITHLY 2400 marka nanovoltmetreye
sahiptir. Ince film R-T olcimleri 6rnek minimum sicakliga sogutulup tekrar
isitilirken 10 pA sabit akim degerinde yapil mistir.

3.9. Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM) Olguimleri
Bu metot numune ylzeyi hakkinda U¢ boyutlu gorintl elde edilmesine olanak
saglamaktadir. Bu metotta bir ug (tip) numune yizeyi ile temas halinde olacak sekilde

konumlandiriimakta ve bu tip yardimiyla numune ylzeyi sistematik olarak
taranmaktadir. Tarama esnasinda ug, ylUzey Uzerinde bir degisime rastlarsa ideal
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konumundan sapmakta ve ucun arkasina odaklanan bir lazer demeti bu yikselti farkim
fotodiyota (Uzerine disen 1s1gin siddeti ile iletkenligi degisen bir yariiletken devre
elemani) gondermektedir. Elde edilen veriler bir yazilim yardimiyla ylzey gorinttsi
olarak gizdirilmektedir. Tez kapsamindaki AFM 6lgtimleri, Universitemiz fizik bolimu
biinyesinde bulunan ince film laboratuarinda bulunan AFM cihazi ile yapilmistir.
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4. ARASTIRMA VE BULGULAR

4.1. Giris

Bu bolimde ilk olarak Atimli Lazer Yigilimi (PLD) teknigi ile MgO altliklar
Uzerine kaplanacak Bi,Sr,CaCu,Os:s ince filmler icin en uygun Bi,SroCaCu,Os o
hedef Uretim teknigi arastirmasinin XRD, SEM, M-T ve M-H sonuglar paylasilacak.
Ikinci olarak en iyi hedef ile farkli PLD kosullarinda kaplanan ve sonrasinda 1sil
islem goren ince filmlerin SEM, EDX ve XRD sonuglar1 verilecektir. Son olarak
optimum Uretim kosullar: tespit edilerek hazirlanan ince filmler Uzerinde tavlama
sicaklig1 ve tavlama siiresi etkilerine ait XRD, SEM, EDX, R-T, M-T ve M-H dl¢im
sonuclar: verilerek tartisilacaktir.

4.2. Uygun Bi,Sr,CaCu,Og., Hedef icin Uretim Teknikleri Arastirmas

PLD tekniginin avantgjlarindan en o©nemlisi sitokiyometrik transfer
yapilabilmesidir. Bu sebepten dolayr hedef malzemenin sitokiyometrik oraminin
(Bi:2, Sr:2, Cal, Cu:2, O:8+x) ve homojen yapisimin 6nemi blyudktar. Bu fikirden
yola cikarak Bi,SroCaCu,Osg.s fazim en iyi sekilde elde edebilmek icin katihal
tepkime yontemi ile farkli 1sil ve mekanik islemlerin, malzemenin siperiletken
Ozellikleri Uzerindeki etkisi arastirildi. Kullanilan Ug¢ farkli teknikle dretilen
malzemeler, karakterize edildi. Sonuglar degerlendirilerek en uygun teknik secildi ve
bu teknik kullanilarak Bi,Sr,CaCu,Os:s hedef malzeme hazirlandi. Bu g farkli
teknik ile hazirlanan drnekler A, B ve C olarak isimlendirildi. Bu teknikler Cizelge
4.1. de 6zetlenmistir.
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Cizelge4.1. A, B ve C ornekleri icin hazirlamateknikleri.
A Ornegi B Ornegi C Ornegi
Baslang:¢ tozar:n: Baslang:¢ tozar:n: Baslang:¢ tozar:n:
karzstirma (Bi2Os, karzstirma (Bi2Os, S COs, karzstirma (Bi2Os,
S CO;, CaCOs, CuO) CaCOs, CuO) S CO;, CaCOs, CuO)
750 °C de 24 saat 750 °C de 24 saat 750 °C de 24 saat
kalsinasyon kalsinasyon kalsinasyon
Ogiitme Ogiitme Ogiitme
800 °C de 24 saat 800 °C de 24 saat 800 °C de 24 saat
kalsinasyon kalsinasyon kalsinasyon
Ogiitme ve pelet olarak | Ogilitme ve pelet olarak | Ogiitme ve pelet olarak
(F))feﬂ eme (F))feﬂ eme presleme
820 _C de 24 saat 820 _C de 24 saat Tavlama
sinterleme sinterleme
Ogiitme ve pelet olarak | Ogiitme ve pelet olarak
presleme presleme
820 °C de 24 saat 820 °C de 24 saat
sinterleme sinterleme
Ogitme ve pelet olarak
£ or eslpeme Taviama
Tavlama

A, B ve C drnekleri tavlama iglemi siiresince 860 °C de 60 saat tutulduktan

sonra oksijen yogunlugunu diizenlemek icin 800 °C de 12 saat tutulmus (Sotelo et al)

ve sonrasinda oda sicakligina alinarak quench etkisi yapilmistir. Tavlama islemi
Sekil 4. 1 de sematize edilmistir.

860 *C B0 Saat

1 "Cidk

6 "Cldk

Oda Sizakhg

Sekil 4.1. A, B ve C ornekleri icin Tavlamaislemi.

1 'Cidk %, BOO 12 3aat
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Tavlama isleminden sonra Orneklerin yapisal farkliliklari  gozle dahi
gorilebilmektedir. Tum malzemeler 13 mm capinda peletler halinde preslenmisti
fakat 1sil islem sonrasinda malzeme ici diflizyon ve kristal blylimelerden dolay:
ornek olculeri Sekil 4.2 de goruldigi gibi degismistir.

Sekil 4.2. Tavlama islemi sonrasinda A, B ve C orneklerinin fotografi.

Uretilen érneklerin kristal yapisini incelemek icin rnekler (izerinde x-1s1m
kirinim olcimleri yapildi ve bu sonuclar: kullanarak farkl kristal fazlarin tespiti icin
de XRD sisteminin PDF kataloglar1 kullanildi. A, B ve C drneklerine ait XRD
sonuclar: Sekil 4.3 de verilmektedir.
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! 'L.J'JJF'% | o+ Iy Ly A
VTS S AW PV Y v
0 -
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30 45 G0
2 O (Derece)

Sekil 4.3. A, B ve C bulk érneklerinin x-1s1m kirimim desenleri.
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XRD sonuglarindan gorilebilecegi gibi goreli karsilastirmada A numunesi
maksimum pik siddetlerine ve ana fazlar1 incelendiginde B ve C 6rneklerine gore
daha kiglk maksimum yari genislige yani daha keskin kristalizasyon piklerine
sahiptir. Katalog eslestirme islemine gore tim ana fazlar (2212) fazina aittir, buna
ragmen ¢ok kiclk oranlarda dusik sicaklik fazi (2201) fazina ait piklerde tespit
edilmistir. A orneginin B ve C orneklerine gore goreceli olarak daha iyi
kristallesmesi, her islem sonrasinda Ggitme isleminin, daha homojen bir yapi
saglamasi ve bdylece diflizyon mekanizmasina katkida bulunmasiyla agiklanabilir.

Uretilen drneklerin siiperiletken gegis sicakliklarini tespit edebilmek icin DC
manyetizasyon olcuimleri yapildi. A, B ve C o6rneklerine ait sicaklik bagimili
manyetizasyon (M-T) olgimleri Sekil 4.4 de verilmistir.

g

5 &
2 g

Manyetizasyon (emu )
&
(=

0 20 40 g 80 100

0
Sicakhk (K)
Sekil 4.4. A, B ve C bulk ¢érneklerinin sicaklik bagimli manyetizasyon egrileri.

M(T) sonuglarina gore A, B ve C drnekleri sirasiyla 82 K, 84 K ve 85 K
siperiletken gegis sicaklig: degerlerine sahiptir.

Uretilen A, B ve C orneklerinin dis manyetik alan bagimliligim incelemek
icin farkli sicakliklarda histerisiz M(H) olcumleri yapildi. Bu histerisiz egrilerini
kullanarak Bean Modeline gore orneklerin kritik akim yogunlugu degerleri
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hesaplandi. A, B ve C orneklerine ait histerisiz dlcuimleri Sekil 4.5, Sekil 4.6 ve Sekil
4.7 de verilmistir. Orneklere ait kritik akim yogunluklar: Sekil 4.8, Sekil 4.9 ve Sekil
4.10 da verilmektedir. Ayrica karsilastirmali histerisiz ve kritik akim yogunlugu
grafikleri Sekil 4.11 ve Sekil 4.12 de verilmektedir.

M {emuicc)

A 50

-50
Sekil 4.5. A ornegine ait farkli sicakliklarda histerisiz egrileri.
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4. ARASTIRMA VE BULGULAR Onur NANE

M {emu/cc)

Sekil 4.6. B drnegine ait farkl sicakliklarda histerisiz egrileri.

M {emu/icc)
C 35 o 10K
' —o— 15K
—— 20 K
—7— 25K
H {Oe)

-12000¢ -8000 -4000 2000 12000

Sekil 4.7. C drnegine ait farkl sicakliklarda histerisiz egrileri.
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41105 T T T ' T T T T T
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Sekil 4.8. A ornegine ait farkli sicakliklarda alan bagimli kritik akim yogunlugu
degerleri.
Ex’luﬁ T
5x10-
— 4
o 4x10 -
e
L
<f 3x104
¢ 4l
=2 2x10 -
1x10" .
0 T T T T T T T T T
0 2000 4000 6000 8000 10000
H (Oe)
Sekil 4.9. B drnegine ait farkli sicakliklarda alan bagimli kritik akim yogunlugu
degerleri.
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Sekil 4.10. C ornegine ait farkli sicakliklarda alan bagimli kritik akim yogunlugu
degerleri.

M { emu/cc )

T ; T
12000  -8000

50 -
Sekil 4.11. A, B ve C Orneklerine ait 10 K sicakliginda histerisiz egrileri.
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Sekil 4.12. A, B ve C orneklerine ait 10 K sicakliginda kritik akim yogunlugu
degerleri.

10 K de Kkarsilastirmali histerisiz ve kritik akim yogunlu grafikleri
incelendiginde, histerisiz grafiklerinde, sifir alanda ornekler benzer kalicilik
degerlerine sahipken meissner ve girdap bolgelerinde A numunesi, B ve C
orneklerine kiyasla daha genis miknatislanma egrilerine sahiptir. A 6rnegi B ve C
orneklerine gore daha yiksek Hg kritik alan degerine sahiptir. Bu durum A
numunesinin B ve C numunelerine kiyasla daha iyi yonelmis kristal yapisina ve
genis tanecik boyutlarina sahip olmasindan kaynaklanmaktadir. 10 K de
karsilastirmal1 kritik akim yogunlugu sonuglarina gore B ve C 6rnekleri benzer akim
yogunluklarina sahip iken A 0Ornegi 4-5 kat daha buyuk kritik akim yogunlugu
degerine sahiptir. 1l. Tip slperiletken malzemelerde 6rnek icerisine Abrikosov
girdaplar1 seklinde sizan manyetik alan, stperiletken tasiyict yogunlugunu, artan
manyetik alanla birlikte olusan girdap hareketiyle, disurir ve alan degeri arttikca
eriyen ve ici ice gegen girdaplar, 6rnek icerisinde diren¢ olusmasina sebep olarak,
Siperiletken durumu bozmaktadir. A Ornegi diger Orneklere kiyasla daha iyi bir
mikro yapiya sahip oldugu igin girdap civileme mekanizmasi diger drneklere gore
kiyasla daha Gstiin Ozelliklere sahiptir. Tum bu 6lcimler sonucunda, A 6rneginin
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daha iyi slperiletken parametrelere sahip oldugu tespit edildi ve bdylece PLD
tekniginde kullamimak tzere Bi,SroCaCu,Og:s hedef malzemesini Uretmek icin A
ornegine ait Uretim teknigi tercih edildi. Uretilen 1 inglik (3-4 gram) hedef malzeme
ile PLD teknigi ile farkli kaplama parametreleri icin ince filmler hazirlandi. Bu
calismadaki amacimiz kaplama sonrasinda BiSr,CaCu,Os:; fazim elde etmeye

yetecek stokiyometrik konsantrasyonu dogru oranda elde etmeye calismakti.

4.3. Farkli PLD Parametreleri ile Uretilen ince Film Sonuglari

PLD tekniginin diger Gdretim tekniklerine gore pek c¢ok avantaji
bulunmaktadir. PLD teknigi, filmlerin kaplanma ve buyttilmesi asamalarinda rol
oynayan bircok parametreyi kontrol etme imkam saglamaktadir. Lazer-hedef, plium-
althik gibi etkilesmeleri gesitli varyasyonlar ile kontrol etmek mimkinddr. Kontrol
edilebilen baslica parametreler; Lazer glcu, enerji yogunlugu, atim sayisi, atim
frekansi, lazer 151 agisi, hedef donme hareketi, altlik donme hareketi, hedef-altlik
mesafesi, altlik konumu, altlik sicakligi, ortam gaz tipi ve basinci gibi degiskenlerdir.
Bu parametrelerin 6nemi, elde edilmek istenen filmin atomik stokiyometrisini,
kalinligim, mikro yapisini ve yiizey 6zelliklerini etkileyebilmesidir. Etkin o6zelliklere
sahip BSCCO ince filmlerini Uretmek igin ex-situ yani Uretim habitat1 diginda
filmlerin kaplama sonrasinda 1sil isleme alinmasimin, bu filmlerin yapisal ve
siperiletkenlik 6zelliklerini gelistirdigi yaygin bir gorustur (Kaide, 2002-1shii, 2002-
Kume, 2004-Mua, 2008). O halde ama¢ kaplanan filmlerde, istenen faza ait atomik
stokiyometriyi, optimum PLD parametreleriyle elde etmektir. Bu amacla, farkli bazi
varyasyonlar deneyerek, Bi,Sro,CaCu,Og.s fazi i¢in uygun stokiyometriyi (Bi:2, Sr:2,
Cal, Cu:2, O:8+x) elde etmeye calistik. Bu ¢alismaya ait Uretim parametreleri, SEM
ve EDX sonuglar: asagida sirasiyla verilmektedir.
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Onur NANE

1 Nolu Deneme

Altlik Konumu OFF-AXIS
Altlik Devri 30 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.51 j/lcm?

Lazer Glcl 13 kV

L azer Spot Boyutu 3mm’

Baslangi¢ Vakumu

2.1x10-7 Torr

Hedef-Altlik M esafesi

4.5cm

20 derece/dk

900°C  On asindirma Yigilma 200 °C
500 atim 5Hz 10000 atim 2Hz
20 derece/dk
Oda Sicaklig 300 mTorr 760 Torr

Sekil 4.13. 1 nolu deneme Ornegine ait PLD parametreleri.
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=E MAG; 2300 ¥ HY. 200 kY WD: 5.1 mm

_cps/eV

457
40

35

257
20—
15

10

keV

39 Date:08/03/2012 16:44:58 HV:20.0kV Puls th.:5.95kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error

[wt.%4 [w.% [at. % [ %
Ca 20 K-series 2.63 3.08 10. 34 0.
Cu 29 K-series 7.80 9.15 19. 36 0.
Sr 38 L-series 13.22 15. 50 23.79 0
Bi 83 L-series 61.65 72.27 46. 51 2

Total: 85.30 100.00 100.00
Sekil 4.14. 1 nolu deneme 6rnegine ait EDX sonuclari.



4. ARASTIRMA VE BULGULAR

Onur NANE

2 Nolu Deneme

Altlik Konumu OFF-AXIS
Altlik Devri 30 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.52 j/cm?

Lazer Glcl 13 kV

Lazer Spot Boyutu 3mm’
Baslangi¢ Vakumu 2.6x10° Torr
Hedef-Althik Mesafesi 45cm

20 derece/dk

520°C  On asindirma Yigilma 520°C
500 atim 5Hz 10000 atim 2Hz
20 derece/dk
Oda Sicaklig 300 mTorr 765 Torr

Sekil 4.15. 2 nolu deneme Ornegine ait PLD parametreleri.
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O Py
o e S

SE MAG: 5000 x HY: 20.0 kv WD: E.T mm

_cps/eV.
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20—
15— cu st Bl B cu Bi
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; L] L
0= T |*| T T T T T T T T T T T T T !
2 4 6 8 10
kev

36 Date:08/03/2012 16:39:27 HV:20.0kV Puls th.:5.30kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error

[we. %4 [w.9% [at.% [94

Ca 20 K-series 4.36 4.32 13.38 0.
Cu 29 K-series 13.40 13.29 25.95 0.
Sr 38 L-series 14.43 14.31 20.26 O
Bi 83 L-series 68.65 68.07 40.41 2

Total : 100.85 100.00 100.00

Sekil 4.16. 2 nolu deneme 6rnegine ait EDX sonuclari.
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Onur NANE

3 Nolu Deneme

Altlik Konumu OFF-AXIS
Altlik Devri 30 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.52 j/cm?

Lazer Glcl 14 kV

Lazer Spot Boyutu 3mm’
Baslangi¢ Vakumu 5x10° Torr
Hedef-Althik Mesafesi 45cm

20 derece/dk

525°C  On asindirma Yigilma 525 °C
500 atim 5Hz 8000 atim 2Hz
30 derece/dk
Oda Sicaklig 130 mTorr 800 Torr

Sekil 4.17. 3 nolu deneme Ornegine ait PLD parametreleri.
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=E MAG: 5000 x HY: 200 kY W0D: E.8 mm

cps/eV

25—
20—

157

Cu
10
5
1 L
0 'I""I""I""I""ﬁ"'l""
1 2 3 4 5 6 7 8 9

kev

1 Date:08/03/2012 13:54:31  HV:20.0kV Puls th.:7.09kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error

[we. %4 [w.9% [at.% [94

Ca 20 K-series 2.65 2.94 9.88 O
Cu 29 K-series 9. 65 10.73 22.71 0.
Sr 38 L-series 11.95 13.28 20.39 O
Bi 83 L-series 65.72 73.05 47.02 2

Total: 89.96 100.00 100.00

Sekil 4.18. 3 nolu deneme 6rnegine ait EDX sonuclari.
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Onur NANE

30 derece/dk

4 Nolu Deneme

Altlik Konumu

1 tane OFF-AXIS

1 tane ON-AXIS
Altlik Devri 30 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.52 j/cm?
Lazer Gucu 14.08 kV
Lazer Spot Boyutu 3mm’
Baslangi¢ Vakumu 2.1x107 Torr
Hedef-Althik Mesafesi 45cm

900°C Onasindirma Yigilma 900 °C *30 dk Bekleme

500 atim 5Hz

14000 atim 2Hz

40 derece/dk

Oda Sicaklig
Sekil 4.19. 4 nolu deneme Ornegine ait PLD parametreleri.
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=E MAG: /300 x BV 200 kY WD, 8.7 mm

] _cps/eV
20—:
15—_ - Cu Sr B fcal Cu Bi.
1
o | T T T I T T T + T T II I T T T

kev

5Date:08/03/2012 14:01:27 HV:20.0kV Puls th.:7.11kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error
[wt.%4 [w.% [at. % [ %

Ca 20 K-series 4.11 5.02 14.51 0.2
Cu 29 K-series 12.49 15.25 27.78 0.4
Sr 38 L-series 14.46 17.66 23.33 0.7
Bi 83 L-series 50.83 62.07 34.38 1.9

Total: 81.89 100.00 100.00
Sekil 4.20. 4 nolu off-axis deneme drnegine ait EDX sonuglari.
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=E MAG: 250 % HV. 20.0 KV WD 8.7

_cps/eV
zo—:
15—: cu st Bl [cal cu Bi
5 | |
0— l—‘“ I#I T T T I T T T f T T J| I T T T .
2 4 6 8 10

kev

9 Date:08/03/2012 14:05:36 HV:20.0kV Puls th.:7.00kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error
[wt.%4 [w.% [at. % [ %

Ca 20 K-series 4.14 4. 88 14.54 0.2
Cu 29 K-series 11.09 13. 07 24.54 0.4
Sr 38 L-series 15.10 17.80 24.24 0.8
Bi 83 L-series 54.49 64.24 36.68 2.0

Total: 84.82 100.00 100.00
Sekil 4.21. 4 nolu on axis deneme 6rnegine ait EDX sonuclari.
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Onur NANE

30 derece/dk

5 Nolu Deneme

Altlik Konumu OFF-AXIS
Altlik Devri 30 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.50 jlem®

Lazer Glcl 14.5 kV

Lazer Spot Boyutu 3mm’
Baslangi¢ Vakumu 7.1x107 Torr
Hedef-Althik Mesafesi 45cm

900°C Onasindirma Yigilma 900 °C *30 dk Bekleme

500 atim 5Hz

14000 atim 2Hz

20 derece/dk

Oda Sicaklig
Sekil 4.22. 5 nolu deneme Ornegine ait PLD parametreleri.
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SE MAG: 250 x HV: 20.0 KV WD: 8.9 mm

cos/ey

Date:08/03/2012 14:13:42 HV:20.0kV Puls th.:8.04kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error
[wt.%4 [w.% [at. % [ %

Ca 20 K-series 4, 66 5.52 15. 53 0.
Cu 29 K-series 13.20 15. 64 27.75 0.
Sr 38 L-series 16.00 18. 96 24. 40 0
Bi 83 L-series 50.55 59. 88 32.32 1

Total: 84.41 100.00 100.00

Sekil 4.23. 5 nolu deneme Ornegine ait EDX sonuclari.
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Onur NANE

20 derece/dk

6 Nolu Deneme

Altlik Konumu OFF-AXIS
Altlik Devri 50 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.59 jlem®

Lazer Glcl 13kV

Lazer Spot Boyutu 3mm’
Baslangi¢ Vakumu 6.5x107 Torr
Hedef-Althik Mesafesi 4cm

900°C Onasindirma  Yigilma 900 °C * 5dk Bekleme

500 atim SHz

10000 atim 3Hz

20 derece/dk

Oda Sicaklig
Sekil 4.24. 6 nolu deneme Ornegine ait PLD parametreleri.
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=E MALG: 1000 x BHY: 200 kY WD 10.1 mm

_cps/eV.
25—
20
151 cu st B B cu Bi
10
5
-
0= ] T T T I T T T ? T T T T T T !
2 6 8 10
kev

25  Date:08/03/2012 14:39:34 HV:20.0kV Puls th.:6.34kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error

[we. %4 [w.9% [at.% [94

Ca 20 K-series 3.62 3. 86 11.81 0.
Cu 29 K-series 13.11 13.97 27.00 O.
Sr 38 L-series 14.88 15.85 22.21 O
Bi 83 L-series 62.26 66.33 38.98 2

Total: 93.87 100.00 100.00
Sekil 4.25. 6 nolu deneme 6rnegine ait EDX sonuclari.
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Onur NANE

20 derece/dk

7 Nolu Deneme

Altlik Konumu ON-AXIS
Altlik Devri 50 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.67 jlom?

Lazer Glcl 15 kV

Lazer Spot Boyutu 3mm’
Baslangi¢ Vakumu 1.4x10" Torr
Hedef-Althik Mesafesi 4cm

520°C Onasindirma Yigilma 520°C

500 atim 5Hz

10000 atim 3Hz

20 derece/dk

Oda Sicaklig

150 mTorr

Sekil 4.26. 7 nolu deneme Ornegine ait PLD parametreleri.
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SE MAG: 5000 x HY: 20.0 kV WD: E.S mm

cps/eV

10

Bi
T T h? T
2 4 6 8 10
keV
42 Date:08/03/2012 16:50:05 HV:20.0kV Puls th.:5.90kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error

[we. %4 [w.9% [at.%d [94

Ca 20 K-series 3. 80 4. 45 13.62 0.2
Cu 29 K-series 11.65 13.66 26.33 0.4
Sr 38 L-series 12.66 14.84 20.74 0.7
Bi 83 L-series 57.22 67.05 39.31 2.1

Total: 85.34 100.00 100.00
Sekil 4.27. 7 nolu deneme 6rnegine ait EDX sonuclari.
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Onur NANE

8 Nolu Deneme

20 derece/dk

Althik Konumu ON-AXIS
Altlik Devri 57 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.5 jlem®
Lazer GucU 14 kv
Lazer Spot Boyutu 3mm’
Baslangi¢ Vakumu 9.1x10” Torr
Hedef-Altlik Mesafesi 3.5cm
1000 °C *15 dk Bekleme
Yigilma 950 °C
35 derece/dk
15000 atim SHz
Oda Sicakhg: 250mTorr 1-2.4-4.4Torr

Sekil 4.28. 8 nolu deneme Ornegine ait PLD parametreleri.
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SE MAG: 1500 x HY: 20.0 kV WD: 10.0 mm

_cps/eV.

25—

20—

15— Cu Sr . - Cu .

10—

5

] L 1

0= ] T T T I T T T * T T T T T T -

2 4 6 8 10
kev

30  Date:08/03/2012 14:47:08 HV:20.0kV  Puls th.:7.44kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error

[we. %4 [w.9% [at.% [94

Ca 20 K-series 3.51 4.34 12.44 0.
Cu 29 K-series 10.90 13.48 24.37 0.
Sr 38 L-series 19.10 23.61 30.97 O
Bi 83 L-series 47.37 58.57 32.21 1

Total: 80.87 100.00 100.00

Sekil 4.29. 8 nolu deneme 6rnegine ait EDX sonuclari.
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Onur NANE

9 Nolu Deneme

20 derece/dk

Althik Konumu OFF-AXIS
Altlik Devri 57 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.3 jlem?
Lazer GucU 14 kv
Lazer Spot Boyutu 3mm’
Baslangi¢ Vakumu 2x10° Torr
Hedef-Altlik Mesafesi 4cm
1000 °C *15 dk Bekleme
Yigilma 900 °C
20 derece/dk
15000 atim SHz
Oda Sicakhg: 250 mTorr 5.5 Torr

Sekil 4.30. 9 nolu deneme Ornegine ait PLD parametreleri.
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=E MALG: 5000 x BHY: 200 kY WD: 10.1 mm

_cps/eV.
25—

20—

cu Bi
"'L"'f'i'l'l'o'L'_"L

32  Date:08/03/2012 14:51:16 HV:20.0kV Puls th.:7.22kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error
[wt.%9 [w.% [at. % [ %

Ca 20 K-series 4.28 4.43 12.57 0.
Cu 29 K-series 14.32 14.84 26.55 0.
Sr 38 L-series 21.71 22.49 29.19 1
Bi 83 L-series 56.21 58.24 31.69 2

Total: 96.52 100.00 100.00
Sekil 4.31. 9 nolu deneme 6rnegine ait EDX sonuclari.
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10 Nolu Deneme

Altlik Konumu OFF-AXIS
Altlik Devri 57 derece/saniye
Hedef Devri 40 derece/saniye
Hedef Tarama -10, +10 derece
Lazer Enerji Yogunlugu | 1.3 jlem?

Lazer Glcl 14 kV

Lazer Spot Boyutu 3mm’
Baslangi¢ Vakumu 2.5x10° Torr
Hedef-Altlik Mesafesi 3.5cm

1000 °C *15 dk Bekleme

Yigilma 600 °C
40 derece/dk
15000 atum SHz
40 derece/dk
Oda Sicakhg: 250mTorr  1-8.5Torr

Sekil 4.32. 10 nolu deneme 6rnegine ait PLD parametreleri.
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cpslev

Cu Bi.

35  Date:08/03/2012 14:56:36 HV:20.0kV Puls th.:7.03kcps

El AN Series unn. Cnorm C Atom C Error
[wt.%4 [w.% [at. % [ %

Ca 20 K-series 3.83 4. 47 12.53 0.
Cu 29 K-series 13.04 15.22 26.95 0.
Sr 38 L-series 19.87 23.19 29.77 1
Bi 83 L-series 48.94 57.12 30.75 1

Total: 85.68 100.00 100.00
Sekil 4.33. 10 nolu deneme drnegine ait EDX sonuglari.
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PLD parametreleri ve EDX sonuglart degerlendirildiginde, 8 ve 10 nolu
orneklerinin,  Bi,Sr.CaCu,Og:y fazina ait atomik  sitokiyometriye yakin
konsantrasyonlara sahip oldugu goérilmektedir. TUm denemeleri incelendiginde 250
mTorr yigilma basincimin diger basing degerlerine gére daha uygun sonuglar verdigi
tespit edildi. Yigmaislemi éncesinde altlik sicakligini 1000 °C ye yilkseltme islemin,
athik yizeyini yigma islemine hazirladigini (istenmeyen safsizliklar1 uzaklastirarak)
dustinmek makul bir yaklasim olacaktir. DUsuk altlik sicaklik degerlerinde yuzey
yapisinda partikilasyonlar agik bir sekilde gorilmektedir ve genel yapi amorf
Ozellik gostermektedir. Y uksek altlik sicaklik degerlerinde ise daha genis pargacik
buytiklikleri ve kiigik agil1 yapilanms, tabakali yapilar gbzlenmektedir. Zira 900 °C
ve Uzeri sicakliklar, BSCCO ailesinde kristalizasyon igin yeter, hatta asiri
sicakliklardir. Genel olarak EDX sonuglarinda Bi elementinin yiksek yogunlukta
olmasi, Bi elementinin diger elementlere kiyasla daha yiksek mobiliteye ve distk
erime noktasina sahip olmasi bdylece yilizeyde yogunlasmasi ile agiklanabilir. Bu
durumun aksi oldugu kosullarda ise ana yapidan Bi elementinin  kagtigi
dustnulmektedir. Tum degerlendirmeler 1s1ginda, 10 nolu denemenin en uygun
sonuclara sahip oldugu tespit edilerek, nihai Bi,Sr,CaCu,Og. ince filmlerini tretmek
icin bu denemeye ait PLD parametreleri kullanildh.

4.4. Tavlama Sicakhginin PLD Teknigi ile Uretilen Bi,Sr,CaCu,0s+; Ince
Filmler Uzerindeki Etkisi

4.4.1 Giris

Bu bolimde, Bi,Sr.CaCu,Os:y hedef malzemesi kullamlarak Atimli Lazer
Yigilim (PLD) teknigi ile MgO altliklar Uzerine kaplanan ince filmler Uzerinde,
argon ve oksijen atmosferinde ve farkli sicakliklarda, ex-situ tavlama isleminin etkisi
arastirildi. PLD teknigi kullamlarak, ayni sartlarda kaplanan ince filmler, Argon ve
Oksijen gazlar: karstirilarak elde edilen atmosfer ortaminda (Ar:93, O,:7) quartz
boru icerisinde 800, 820, 840, 860 ve 880 °C sicakliklarda tavland. Uretilen 6rnekler
Uzerinde XRD, SEM, EDX, M-T, M-H ve R-T oOl¢imleri yapilarak analiz edildi.
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Analizler sonucunda MgO tek kristaller Gzerine PLD teknigi ile kaplanan
Bi>SroCaCu,0g.s ince filmler icin optimum tavliama sicaklig: tespit edildi.

4.4.2. XRD Sonuglar

Uretilen ince filmlerin XRD olcumleri yapilarak, filmlerin kristal yapisi ve
faz analizleri yapildi. Farkli sicakliklarda tavlanmig, MgO (100) tek kristal altliklar
Uzerine kaplanan filmlere ait x-1s1n1 kirimm desenleri Sekil. 4.34 de verilmektedir.
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Sekil 4.34. MgO altlik tzerine, farkli sicakliklarda biytttlen filmlerin XRD deseni.

XRD sonuglar1 incelendiginde, tavlama sicakliginin 800 °C den 880 °C ye
kadar arttinlmasiyla, ana faz Kkarsilastrmali siddetlerinin  yikseldigi  yani
kristallizasyonun arttigi gérilmektedir. Sicaklik artisi ile kristal blylmenin artmasi
beklenen bir durum olmakla beraber, (2212) ana faz yapisi, 880 °C de az miktarda

85



4. ARASTIRMA VE BULGULAR Onur NANE

materyal kaybina ragmen bozunmamustir. 820 °C ve lizeri tavlama sicakliklar: icin
ince filmlerde, (2212) tek faz olarak elde edilmistir ve yine bu tavlama sicakligi
degerleri icin safsizlik ya da dusik sicaklik fazlar: tespit edilememistir. 800 °C de
tavlanan ince filmin XRD olgiimlerinde, az miktarda (2201) dustuk sicaklik fazi
gorulmektedir. Tum kristal dizlem piklerinin (00l) indis sistemine ait oldugu yani
kristal blyUmenin, sadece MgO (100) duzleminde (2212) [100]//MgO [100] paralel
yapisinda ve c-ekseni yonelimli gerceklestigi tespit edilmistir. Kristal simetrinin
sOzde tetragonal oldugu varsayimu ile farkli sicakliklarda tavlianan ince filmler icin a,
b ve c kristal 6rgui parametreleri hesaplanarak Cizelge 4.2. de 6zetlenmistir. Uretilen
filmler icin Scherrer formultni kullanarak kristal buyuklikler hesaplanmig (B. D.
Cullity, 1978) ve Cizelge 4.4.1 de verilmistir.

0.9l

_ (4.1)
FWHM .cosq

Burada L; kristal biyukliging, | ; kullanilan x-isimni kaynagimin dalga boyunu
(Cul =1,5405 A), FWHM; x-1511 piklerinin yart maksimumdaki genisligini ve g; x-
151Nt piklerinin ag1 degerini temsil etmektedir.

Cizelge 4.2. Farkli sicakliklarda tavlanan ince filmlerin kristal orgu parametreleri ve
kristal buyuklikleri.

;Z\:kalrz ab (R) c(R) Kristal Biiyiiklik L (A)
880 5.4470 30.8681 589.64
860 5.4398 30.8696 565.03
840 5.4410 30.8896 461.48
820 5.4280 30.8672 430.45
800 5.4112 30.9101 388.44

Hesaplanan kristal blyuklukleri incelendiginde, taviama sicakliginin artmasi
ile kristal bilyuklikleri artmaktadir. Olusan maksimum kristal biytikliigii, 880 °C
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derece tavlama sicakliginda buyttdlen ince film igin yaklasik olarak 58,9 nm olarak
hesaplanmustir.
4.4.3. SEM Sonuclari

Uretilen ince filmlerin taramal1 elektron mikroskobu olciimleri yapilarak,

filmlerin, molekiiler yapisi ve kristal biiyiime mekanizmalar: incelendi. 860 °C ve
880 °C de tavlanmis, MgO (100) tek kristal altliklar tizerine biiy(itilen ince filmlere
ait SEM fotograflar: sirastyla Sekil 4.35 ve Sekil 4.36 da verilmektedir.

- 1| om F [
AL e | KD

Sekil 4.36. 880 °C de tavlanmis Bi,Sr,CaC,Os. ince filmine ait @ 25000
buyUtmede ve b) 10000 buyitmede, SEM sonugclari.
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SEM goruntileri incelendiginde, ana fazlarin tabakal: bir yapiya sahip oldugu
gorilmektedir. Bu yapilanma BSCCO ylksek sicaklik stperiletken ailesinin genel
kristal biyume seklidir. Her iki sicaklik degeri iginde ana matris genis kristal
tabakalar1 ve Ust Uste teras yapilanmalardan olusmaktadir. Filmlerin yizeyinde
dizensiz tanecik sinirlarina sahip partikilasyon tarzinda kristal blydme ve
poroziteler gorulmektedir. VSM o6lgumleri esnasinda Uretilen ince filmler helyum
atmosferinde bulunmaktadir ve asal gazlar, malzeme 6gitme ve yilzey asindirma
islemlerinde kullanmlabilmektedir (U. F. Gianola, 1957). VSM 0&lcimlerinden ¢ikan
ince filmlerin daha sonra SEM olgimleri alinmistir. Bu sebeple yiizeyin bir miktar
deformasyona ugradigini diisiinmekteyiz. 860 ve 880 °C de tavlanan ince filmlerin
SEM fotograflar: karsilastirildiginda, tavlama sicakliginin artmasi ile ana matristeki
kristallerin daha da blyilyerek siki bir yapr olusturdugu ve porozitenin azaldigi
gorulmektedir. Her iki tavlama sicaklig1 degerleri iginde ana matristeki genel kristal
yapilanmanin, MgO (100) dizleminde ve (2212) [100]//MgO [100] paralel yapisinda
gerceklestigi gorulmektedir. Yine tavlama sicakligindaki artis ile birlikte c-ekseni
yoninde olusan teras yapilanmanin gelistigi gorilmektedir.

4.4.4. EDX Sonuclari

PLD teknigi ile MgO (100) athklar Uzerine kaplanan ve tavlama islemi
Oncesinde EDX olgumleri yapilarak, basarili bir stokiyometriye sahip oldugu tespit
edilen filmler daha sonrasinda farkl: sicakliklarda tavliandilar. 860 °C de tavlanan
ince filmin EDX o6lcimi yapilarak, tavlama sonrasinda olusan yapinin atomik
yogunlugu analiz edilerek sonuclar, Sekil 4.37 ve Sekil 4.38 de verilmektedir.
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Element | Wit% Atomic %
@] 14.76 53.10
Ca 3.54 5.08
Cu 21.35 19.34
Sr 15.38 10.10
Bi 44 .96 12.38
Total: 100.00 100.00

Sekil 4.37. 860 °C de tavlanmis Bi,Sr.CaCu,Os:5 ince filminin spectrum 6 bolgesine
ait EDX sonuglart.
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@] 14.02 53.73
Ca 4.89 7.49
Cu 10.22 9.86
Sr 20.04 14.02
Bi 50.83 14.91
Total: 100.00 100.00

Sekil 4.38. 860 °C de tavlanmis Bi,Sr.CaCu,Os:s ince filminin spectrum 7 bolgesine
ait EDX sonuglart.

860 °C sicakhiginda tavlanan ince filmin EDX sonuglari incelendiginde,

spectrum 6 bolgesine ait atomik oranlarda Cu oranin bir miktar fazla ve O oraninin

bir miktar az oldugu goérulmektedir. Spectrum 7 bolgesinin atomik oranlar
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incelendiginde ise Cu ve O miktarlarinin, Bi,Sr,CaCu,0s:, ideal yogunluguna gére
bir miktar az oldugu gorilmektedir. Yuksek sicaklik siperiletken malzemelerde,
ozellikle YBCO ve BSCCO ailelerinde O, yogunlugu cok onemlidir. Zira ab
duzlemleri Gzerine c-ekseni yoninde kristal yapinin tamamlanabilmesi igin yeter
miktarda oksijene ihtiyag duyulmaktadir. Bu sebeple 1sil islem esnasinda 6zellikle
YBCO ailesinde tavlama islemini oksijen atmosferinde yapmak kristal buytmeyi ve
dolayisiyla transport Ozelliklerin gelismesine sebep olmaktadir. Genel olarak Cu-O
tabakalar1 bu ailelerde iletimden esas sorumlu tabakalar olarak gorilmektedir. Bu
sebeple yapida 6zellikle oksijen ve bakir yogunluklar: transport 6zellikler agisindan

onemlidir.

4.4.5. M (T) DC M anyetizasyon Sonuglari

Superiletken malzemeler, yeterince zayif bir manyetik alan altinda T, kritik
gecis sicakhigimn  altina kadar sogutulursa, Meissner durumuna gecerek,
diyamanyetik 6zellik gosterir. Stperiletken duruma gecildiginde, malzeme ylzeyinde
nifuz etme uzunlugu A kadar derinlikte akan ylzey akimlar1 sayesinde, uygulanan
dis manyetik alana zit yonde olusan, negatif bir manyetik alan indiklenir. Boylece
sicaklik bagimli manyetizasyon olcimlerinde T. kritik sicaklik Uzerinde zayif
paramanyetik bir sinyal gosteren siperiletken malzeme, T. kritik sicaklik degeri
atinda diyamanyetik davrams gostererek pozitif muknatislanma degerlerinden,
negatif miknatislanma degerlerine gegis yapar. BOylece zit manyetizasyon degerine
gegilen sicaklik, kritik gecis sicakligr olarak belirlenir ve siperiletken malzemenin
genel faz yapisi hakkinda bilgi verir. Bu sebeple M-T dlgimleri, diger kritik sicaklik
belirleme yontemlerine (R-T ve C,-T) gore daha kabul goren bir 6lcim teknigidir.
Uretilen ince filmlerin sicaklik bagimli manyetizasyon olgiimleri VSM (Titresimli
Ornek Manyetometresi) ile yapilarak, siiperiletken kritik gegis sicakliklar: tespit
edildi. Farkli sicakliklarda tavlanmis, MgO (100) tek kristal althiklar Uzerine
kaplanan filmlere ait M(T) egrileri Sekil. 4.39 da verilmektedir.
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Sekil 4.39. MgO altlik Uzerine, farkli sicakliklarda buyutdlen filmlerin 50 Oe alan
altinda, sicaklik bagimli manyetizasyon egrileri.

M(T) egrileri incelendiginde, 800, 820, 840, 860 ve 880 °C de tavlanan ince
filmlere ait stperiletken gecis sicakliklar1 sirasiyla 42, 75, 76, 82 ve 80 K olarak
tespit edilmistir. 800 °C lizerindeki tavlama sicakliklari icin kritik gegis sicakliklari
civarinda filmler keskin slperiletken gegisler gostermektedir. Keskin gegis
sicakliklarimn  althk ylzey morfololojisi ve kalitesiyle dogrudan iliskisi
bulunmaktadir (Ishii, 2002). 800 °C de tavlanan filmin 42 K gegis sicaklig: ile duistik
sicaklik ana fazina sahip oldugu gorilmektedir. 82 K stiperiletken gegis sicakligi ile
860 °C de tavlanan Bi,Sr.CaCu,Og.s ince film, hedef malzemenin 85 K gegis
sicakligindan 3 K altinda bir degere sahiptir.
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4.4.6. R(T) Direng Sonuclari

Uretilen ince filmlerin sicaklik bagiml1 direng dlgtimleri yapilarak, filmlerin,
sifir direng (R=0) sliperiletkenlik gecis sicakliklar1 belirlendi. 860 °C ve 880 °C de
tavlanmis, MgO (100) tek kristal altliklar Gzerine blydttlen ince filmlere ait R-T
Olctimleri Sekil 4.40 da verilmektedir.
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Sekil 4.40. 860 ve 880 °C de tavlanmis Bi»Sr,CaCu,Os.s ince filmine ait R-T

sonuglari.

Sicaklik bagimli direnc olclimleri incelendiginde, 860 °C de tavlanan
Bi,Sr,CaCu,Og:; ince filmin 89 K, 880 °C de tavlanan filmin ise 87 K siiperiletken
sifir direng gegis sicakligina sahip oldugu belirlenmistir. Sekil 4.40 dan acgik bir
sekilde goruldugl gibi her iki filmde net bir sekilde tek faz gegisi yapmaktadir. T,
kritik sicaklik Gzerinde her iki film de metalik davrams gostermektedir. Transport
Olcimlerde gecis sicaklik degerleri diger 6lcim tekniklerine kiyasla daha yuksek
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sicaklik degerleri almaktadir. Bu sebeple bizim 6rneklerimiz igin sicaklik bagimli
direng olcumleri ile elde edilen gecis sicakliklari, sicaklik bagimli manyetizasyon
Olcimleri ile elde edilen gecis sicakliklarindan yaklasik 7 K yukaridadir. Bunun
sebebi akimin ilk stiperiletken duruma gegen yerel patikalari, yani direncsiz bolgeleri
tercih ederek, iyi yapilanmis bolgelere ait sinyalleri gostermesi ile agiklanabilir. 860
OC tavlanan filmin AT= 6 K siiperiletken gegis araligina ve 880 °C de tavlanan filmin
ise AT=5 K gegis araligina sahip oldugu tespit edilmistir. Stperiletken gecis aniden
olmayan uzun erimli bir faz gegisidir (Ginzburg et al.). Fakat AT gecis araligi ne
kadar dar ise slperiletkenlik Ozelliklerinin o nispette iyi ve malzemenin yeter
miktarda oksitlenmis olmasi beklenen bir olgudur.

4.4.7. M (H) DC Manyetizasyon Sonuglari

Superiletken malzemelerin, uygulanan dis bir manyetik alan altindaki
davranislari, bu malzemelerin stiperiletken ozelliklerinin anlasilmasi ve karakterize
edilmesi agisindan ¢ok dnemlidir. Bu amagla yapilan alan bagimli manyetizasyon
Olctimleri, Uretilen malzemenin, Tc superiletken kritik gecis sicakligi, Hc kritik alan
degeri ve bu Olgimlerden elde edilen veriler ile yari ampirik formullerle
hesaplanabilen (Bean, 1962) Jc kritik akim yogunlugu parametrelerini tespit etmek
icin kullanilir. Uretilen ince filmler icin M(H) histerisiz 6lglimleri yapilarak analiz
edilmistir. Burada manyetik alan film yizeyine dik bir sekilde uygulanmistir. Farkl
sicakliklarda tavlanmis, MgO (100) tek kristal altliklar Gzerine biydtilen ince
filmlere ait histerisiz 6lguimleri Sekil 4.41 de verilmektedir.
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Sekil 4.41. MgO altlik Uzerine, farkli sicakliklarda baydtilen filmlerin 10 K de alan
bagimli manyetizasyon (Histerisiz) egrileri.

10 K de yapilan histerisiz dlgiimleri incelendiginde, tavlama sicakliginin, 800
%C den 880 °C ye kadar artmastyla histerisiz egrileri diizenli olarak genislemektedir.
Bu durum sicaklik artistyla artan, kristalizasyon etkisi ile daha genis tanecik
boyutlarina ulasiimasi ve dolayisi ile tanecik sinirlarinda olusan zayif bag tipinin
azalmasiyla agiklanmaktadir. Bu zayif bag (weak-link) etkisinin azalmasi tasima
kapasitesini  arttrmakta, ayrica girdap civileme mekanizmasina katkida
bulunmaktadir. 800 °C de tavlanan ince filme ait histerisiz egrisi tipik (2201) fazina
ait bir davranmis gostermektedir. Tum ornekler klasik BSCCO 1. Tip stperiletken
davrams1 gostermektedir. Yani kritik Hg manyetik alamna kadar artan zit
manyetizasyon ve Hq sonrasinda, uygulanan alan arttikga 6rnek igerisine girdaplar
seklinde aki sizmasi ile zit manyetizasyonun azalmasi seklinde bir karakteristik
gorulmektedir. Sicaklik artisi ile birlikte He kritik alan degeri de artmaktadir.
Tavlama sicaklig1 bagimli olusan Hey degerleri Sekil 4.42 de gorilmektedir.
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Sekil 4.42. MgO althk Gzerine, farkli sicakliklarda buyitilen filmlere ait 10 K
sicakliginda He;x kritik alan degerleri.

Farkl1 sicakliklarda tavlanan ince filmler igin, histerisiz egrileri kullanilarak,

601 [M3-|

= Eion

(4.2.)

Bean modeline gore alan bagimli J. kritik akim yogunlugu degerleri
hesaplandi, burada AM = M. — M. degeri histeresiz egrisinden elde edilen (M+ pozitif
manyetizasyonu ve M- negatif manyetizasyonu gosterir) miknatislanma farki degeri,
ave b iseince filmlerin santimetre (cm) cinsinden boyutlaridir. 820, 840, 860 ve 880
°C de tavlanan filmlerin, hesaplanan alan bagimii J kritik akim yogunlugu degerleri
Sekil 4.43 de gorulmektedir.
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Sekil 4.43. MgO althk Gzerine, farkli sicakliklarda buyitilen filmlere ait 10 K
sicakliginda kritik akim yogunlugu degerleri.

Hesaplanan Jc kritik akim yogunlugu sonuglar1 incelendiginde en yiksek
kritik akim yogunlugu degerinin 3x10° Alcm’ ile 860 °C de tavlanan
Bi>Sr,CaCu,0s:, ince filme ait oldugu tespit edilmistir. Tum filmlerin artan alanla
birlikte Jc kritik akim yogunlugu degeri diismektedir. 860 ile 880 °C de tavlanan
ornekler karsilastirildiginda, 860 °C de tavlanan érnegin duisiik alanlarda daha yiiksek
kritik akim yogunluguna sahip oldugu gériilmektedir. 860 °C izerinde artan tavlama
sicakliginda yapisal bozunma etkisi ile kalict miknatislanma degerinin diserek daha
distk tasima yogunluguna sebep oldugu distnulmektedir.
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4.5. Tavlama Siresinin PLD Teknigi ile Uretilen Bi,Sr,CaCu,Og., Ince Filmler
Uzerindeki Etkisi

45.1. Giris

Bolim 4.4 de farkli tavlama sicakliklar: igin yapilan arastirma sonuclar:
degerlendirilerek, PLD teknigi ile Uretilen Bi,Sro,CaCu,Og:s ince filmler icin
optimum tavlama sicakligi 860 °C olarak belirlendi. Bu boliimde, Polietilemin
teknigi ile hazirlanan Bi,Sr,CaCu,0s:» hedef malzemesi kullamlarak Atimli Lazer
Yigilim (PLD) teknigi ile MgO altliklar Uzerine kaplanan ince filmler Uzerinde,
argon-oksijen atmosferinde ve 860 °C de farkl: sireler icin, ex-situ tavlamaisleminin
etkis arastirildi. PLD teknigi kullamlarak, ayn: sartlarda kaplanan ince filmler,
Argon ve Oksijen gazlar: karistirilarak elde edilen atmosfer ortaminda (Ar:93, O,:7)
quartz boru icerisinde 860 °C de 10, 30 ve 60 dakika sireyle tavlandi. Uretilen
ornekler Uzerinde XRD, SEM, M-T, M-H ve R-T olcumleri yapilarak analiz edildi.
Analizler sonucunda MgO tek kristaller Uzerine PLD teknigi ile kaplanan
Bi,SroCaCu,0s.s ince filmler icin optimum tavliama siiresi tespit edildi.

4.5.2. XRD Sonuclari
Uretilen ince filmlerin XRD olcumleri yapilarak, filmlerin kristal yapisi ve
faz analizleri yapildi. 860 °C de farkl: sirelerde tavlanmis, MgO (100) tek kristal

athiklar Uzerine kaplanan filmlere ait x-isint kirimim desenleri Sekil. 4.44 de
verilmektedir.
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Sekil 4.44. MgO althk izerine, 860 °C de farkl: sirelerde tavlanan filmlerin XRD

deseni.

XRD sonuclar incelendiginde, 860 °C de tavlama siiresinin 10 dakikadan 30
dakikaya artmasi ile ana faz karsilastirmali kristal pik siddetlerinin arttigi fakat 30
dakikadan 60 dakikaya yukseltildiginde piklerin genisleyerek, siddetlerinin azaldigi
gorulmektedir. Bu sebeple, 30 dakika tavlama siresi sonrasinda kristal yapinin
oksijen kaybederek bozuldugunu diistinmekteyiz. 860 °C de tiim tavlama siireleri icin
ince filmlerde, (2212) ana faz olarak elde edilmistir. Buna ragmen 10 ve 60 dakika
tavlanan filmlerde ¢ok zayif dahi olsa distik sicaklik (2201) fazina ait piklerde tespit
edilebilmektedir. 860 °C de 30 dk tavlanan filme ait tiim kristal diizlem piklerinin
(OOL) indis sistemine ait oldugu yani kristal blydmenin, sadece MgO (100)
dizleminde (2212) [100]//MgO [100] parael yapisinda ve c-ekseni yonelimli
gerceklestigi tespit edilmistir. Kristal simetrinin sbzde tetragonal oldugu varsayimi
ile 860 °C de farkl sirelerde tavlanan ince filmler icin a b ve c kristal orgii
parametreleri ve Scherrer formulunt (B. D. Cullity, 1978) kullanarak hesaplanan
kristal buyukltkleri Cizelge 4.3 de verilmistir.
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Cizelge 4.3. Farkl1 sicakliklarda tavlanan ince filmlerin kristal 6rgii parametreleri ve
kristal buyuklukleri.

860 °C de _
_ ab (A) c(A) Kristal Bilyiklik L (A)
Tavlama Siresi
10 dakika 5.4069 30.9609 560.29
30 dakika 5.4169 30.8608 537.16
60 dakika 5.4250 30.8864 570.30

4.5.3. SEM Sonuclari

Uretilen ince filmlerin taramal1 elektron mikroskobu olgiimleri yapilarak,
filmlerin, molekiiler yapisi ve kristal bilyiime mekanizmalar: incelendi. 860 °C de 30
dakika ve 60 dakika suresince tavlanmig, MgO (100) tek kristal altliklar Uzerine
buydtdlen ince filmlere ait SEM fotograflar1 sirasiyla Sekil 4.45 ve Sekil 4.46 da
verilmektedir.

I

Sekil 4.45. 860 °
blylUtmede ve b) 10000 blylitmede, SEM sonuglari.
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= im—

Sil .4. 0 .- e Oakika tlanm1s SrCu+ ine imi ne ait - 50000
blyUtmede ve b) 10000 buyitmede, SEM sonugclari.

SEM goruntuleri incelendiginde, ana fazlarin tabakal1 bir yapiya sahip oldugu
gorilmektedir. Her iki tavlama siiresi icinde ana matris genis kristal tabakalar1 ve st
Uste teras yapilanmalardan olusmaktadir. Filmlerin ylzeyinde dizensiz tanecik
sinirlarina sahip partikilasyon tarzinda kristal biytime ve poroziteler gorulmektedir.
VSM odlcumleri sebebiyle ylzeyin bir miktar deformasyona ugradig: belirlenmistir.
Ayrica yuzeyde bazi tabakalar Uzerinde gorilen siyah noktalarin XRD olctimleri
sonrasinda olusan x-1s1nt izleri oldugunu distunilmektedir. 30 dakika ve 60 dakika
tavlanan ince filmlerin SEM fotograflar1 karsilastirildiginda, tavlama siresinin
artmas: ile ana matriste kayda deger bir degismenin medya gelmedigi, hatta 30
dakika tavlanan o6rnekte dahaiyi istiflenmis teras yapilar olustugu gorilmektedir. Her
iki tavlama siresi icinde ana matristeki genel kristal yapilanmamn, MgO (100)
dizleminde ve (2212) [100]/MgO [100] paralel yapisinda gerceklestigi
gorilmektedir.

4.5.4. M(T) DC Manyetizasyon Sonuclari
Uretilen ince filmlerin sicakhik bagimli manyetizasyon olciimleri VSM
(Titresimli Ornek Manyetometresi) ile yapilarak, siiperiletken kritik gegis sicakliklari

tespit edildi. 860 °C farkl: siirelerde tavlanmis, MgO (100) tek kristal altliklar tizerine
kaplanan filmlere ait M(T) egrileri Sekil. 4.47 de verilmektedir.
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Sekil 4.47. MgO altlik iizerine, 860 °C de farkl1 siirelerde tavlanan filmlerin 50 Oe
alan altinda, sicaklik bagimli manyetizasyon egrileri.

M(T) egrileri incelendiginde, 10 dakika, 30 dakika ve 60 dakika tavlanan ince
filmlere ait slperiletken gegis sicakliklar: sirasiyla 77, 78 ve 78 K olarak tespit

edilmistir. 800 °C de tiim tavlama sireleri icin kritik gecis sicakliklar civarinda

filmler keskin stiperiletken gegisler gostermektedir.

4.5.5. R(T) Direng Sonuclari

860 °C de 30 dakika tavlanan Bi,Sr,CaCu,Qg. ince filmin sicaklik bagimli
diren¢ 6lcimi yapilarak, sifir direng (R=0) slperiletkenlik gecis sicakligi belirlendi.
860 °C de 30 dakika tavlanarak, MgO (100) tek kristal altliklar iizerine bilyiitiilen
ince filmin ait R-T 6lciml Sekil 4.48 de verilmektedir.
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Sekil 4.48. 860 °C de 30 dk tavlanmus Bi;Sr2CaCu,Os:s ince filmine ait R-T sonucu.

Sicaklik bagiml1 direnc 6lciimii incelendiginde, 860 °C de 30 dakika tavlanan
Bi>Sr,CaCu,0g+s ince filmin 82 K de sifir direng gecis sicakligina sahip oldugu
belirlenmistir. Sekil 4.48 den acik bir sekilde goruldigi gibi 30 dakikada tavlanan
ince film net bir sekilde tek faz gecisi yapmaktadir. T kritik sicaklik Uzerinde ise
metalik davrams gostermektedir. SUperiletken gecis araligi AT= 7 K olarak
belirlenmistir.

4.5.6. M (H) DC Manyetizasyon Sonuglari
Uretilen ince filmler igcin M(H) histerisiz olgumleri yapilarak analiz
edilmistir. Burada manyetik alan film yiizeyine dik bir sekilde uygulanmustir. 860 °C

de farkl1 siirelerde tavlanarak MgO (100) tek kristal althiklar Uzerine biytilen ince
filmlere ait histerisiz 6lguimleri Sekil 4.49 da verilmektedir.
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Sekil 4.49. MgO althk Uzerine, 860 °C de farkl: sirelerde tavlanarak buyiitilen
filmlerin farkli sicakliklarda alan bagimli manyetizasyon (Histerisiz)

egrileri.

10, 30 ve 60 dakika tavlanmig filmler icin 10, 15 ve 20 K de yapilmis

histerisiz olgimleri incelendiginde, tim orneklerin histerisiz egrilerinin, sicaklik
artisi ile birlikte daraldigi gorulmektedir. Y Uksek sicaklik stiperiletkenleri geleneksel

olarak tanecikli yapilardan meydana gelirler. Kiguk kristallerde yani tanecik
yapilarda akim iyi bir sekilde akabilmektedir. Fakat tanecik sinirlar1 yalitkan gibi
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davranmaktadir. Bu tanecik sinilari, zayif bag (weak-link) yapilar1 ile Josehpson
etkisi gostererek iletimi sirekli hale getirirler. Tanecik sinirlarindaki bu zayif baglar,
poroziteler (bosluklar), kimyasal oksit eksiklikler veya safsizlik fazlari gibi
siperiletken tanecikler arasinda sinir boyutlart olusmasini saglayan etmenler ile
meydana gelmektedir. Yiksek sicaklik stiperiletkenlerinde termal etkiler efektif bir
rol oynayarak, girdap hareketi olusturmaktadir. Girdap hareketi ise direng olusturan
ve dolayisi ile akim yogunlugunu dislren istenmeyen bir etkidir. Bu sebeple,
sicaklik artis1 ile histerisiz egrileri kugulmektedir. Aym sicaklikta, tavlama slresi
karsilastirmal1 histerisiz egrileri incelendiginde, 30 dakika tavlanan filmin, 60 dakika
tavlanan filme gore He civarinda daha genis bir histerisize, fakat girdap durumunda
ise daha dar bir egriye sahip oldugu gorilmektedir. Bu durumda 30 dakika tavlanan
filmin, goreceli gelismis kristal yapisi sayesinde daha fazla aki tuzaklamasiyla
aciklanabilir. 10, 30 ve 60 dakika tavlanan filmlerin 10 K deki, He degerleri
sirastyla, 1455, 1518 ve 1630 Oe olarak belirlenmistir. Histerisiz egrileri kullamlarak
Bean modeli ile J; kritik akim yogunlugu degerleri hesaplanarak, her taviama siresi
icin farkli sicakliklarda ve aym sicaklikta farkli tavlama siresi bagimli olarak
karsilastirilmistir. Hesaplanan J. kritik akim yogunlugu sonuclart Sekil 4.50 de
verilmektedir.
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Sekil 4.50. MgO althik Uzerine, 860 °C de farkl: sirelerde tavlanarak buyiitilen
filmlerin farkli sicakliklarda alan bagimli kritik akim yogunlugu
degerleri.

J kritik akim yogunlugu grafikleri incelendiginde, 10 K sicakliginda, 10, 30
ve 60 dakika tavlanan filmlere ait maksimum J. kritik akim yogunlugu degerleri
srrasiyla, 2.99x10°, 3.34x10" ve 3.12x10° A/cm? olarak bulunmustur. 30 dakika

tavlanan film en yuksek kritik akim yogunluguna sahip olmasina ragmen, sicaklik ve
alan bagimliligimin diger filmlere kiyasla daha fazla oldugu gorulmektedir.
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5. SONUCLAR VE ONERILER

5.1. Sonuglar

Bu doktora tezi kapsaminda, Atimli Lazer Yigilim (PLD) teknigi ile MgO
(100) tek krital altliklar tzerine BiSroCaCuyOgis (2212) ince filmleri Gretilmesi
amaclanmistir. Tez kapsaminda ilk olarak, en uygun Bi,Sr,CaCu,0Os:s hedef
malzemeyi, katihal tepkime yontemi ile Uretebilmek igin retim teknikleri arastirmasi
yapilmistir. Elde edilen sonuglar 1siginda yaklasik %97 (2212) hacimsel faz
yogunluguna ve 85 K (M-T) de slperiletken gecis sicakligina sahip olan bir hedef
malzeme Uretilmistir.

Ikinci asamada, Uretilen Bi,Sr,CaCu,Os.; hedef ile MgO (100) tek krital altlik
Uzerine PLD teknigi kullanilarak, farkli lazer parametreleri, oksijen basinci ve altlik
sicakliklar: icin ince film yapisinda, (2212) fazi igin uygun sitokiyometri arastirmasi
yapilmistir. Sonrasinda uygun atomik yogunlugun elde edildigi PLD parametreleri
tercih edilerek, ayn kosullarda nihai ince filmler kaplanmustir.

PLD teknigi ile tek kristal althiklar Gzerine blyudtulen ince filmler zayif
superiletken ozellikler gostermekteydi (Pfuch, 1997-Marechal, 1998-Y avuz, 2003).
Son yillarda yapilan calismalarda, kaplama islemi sonrasinda ex-situ tavlama
isleminin (2212) ince filmlerin siperiletken Ozelliklerini oldukga gelistirdigi
gordlmistir (Kaide, 2002-1shii, 2002- Kume, 2004-Mua, 2008). Bu sebeple PLD ile
uretilen filmler, kaplama sonrasinda Argon ve Oksijen (Ar:93, O,:7) atmosferinde
farkli sicakliklarda 10 dakika tavlanarak, Bi>SroCaCuyOg+s ince filmlerini Gretmek
icin optimum 1sil islem sicaklig1 arastrmasi yapildi. Uretilen ince filmlerin XRD,
SEM, EDX, M-T, M-H ve R-T olcumleri yapilarak, sonuglar analiz edildi.
Degerlendirmeler sonucunda, Bi,Sr,CaCu,Os.s ince filmler icin en uygun tavlama
sicakliginin 860 °C oldugu tespit edildi, zira bulk hedef malzeme icinde en uygun
tavlama sicakligi 860 °C secilmisti. 860 °C sicaklikta tavlanan ince filmin 6zellikleri
asagida belirtilmistir.
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@ XRD analizlerine gore %99.9 oraninda (Hacimsel faz oram hesabi ile
hesaplanmistir, Chiu et al.), 2212 tek ana fazina ve MgO(100) dizleminde
yilksek oranda c ekseni yoniinde ynelime sahiptir. (FWHM = 0.16°%)

@ M(T) superiletken gegis sicakligi 82 K dir.

@ R(T) superiletken sifir direng gegis sicaklig: 89 K dir.

@ Histerisiz 6lgimlerine gore 10 K de He; kritik alan degeri 1.2 kOe dir.

@ Bean modeline gore histerisiz egrilerinden hesaplanan, 10 K de maksimum
kritik akim yogunlugu degeri J.= 3x10” A/lcm?dir.
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Sekil 5.1. 860 °C detavlanan Bi,>Sr>CaCu,Os.s ince filmine ait XRD deseni.

860 °C de tavlanan filmin XRD deseni incelendiginde, yapinin tamamen tek
faz oldugu ve tim piklerin (00l) indis sistemine ait oldugu gorilmektedir. Bu sonug,
Sekil 4.35 de gorilen SEM fotograflarinda, ana matristeki genel kristal
yapilanmanin, MgO (100) dizleminde, (2212) [100]//MgO [100] parael yapisinda
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olusmast ve Sekil 4.40 da gorulen R-T direng Olgiimlerindeki tek faz gecisi ile
desteklenmektedir.

MgO (100) tek kristal althklar Gzerine PLD teknigi ile kaplanan
Bi>Sr,CaCu,0s:, ince filmler icin optimum tavlama sicakligi belirlendikten sonra,
(2212) faz gelisimi icin optimum tavlama siiresi arastirilmas: yapildi. Bu ¢alismaigin
ise Polimer yontemi ile Uretilen Bi,Sr,CaCu,0Os:s hedef malzemesi kullamldi. PLD
teknigi ile aym kosullarda kaplanan filmler, 860 °C de 10, 30 ve 60 dakika boyunca
tavlandh. Uretilen ince filmlerin XRD, SEM, M-T, M-H ve R-T 6lclimleri yapilarak,
sonuclar analiz edildi. Degerlendirmeler sonucunda, Bi,SroCaCu,Os.; ince filmler
icin 860 °C de optimum tavlama siiresinin 30 dakika oldugu tespit edildi. 860 °C de
30 dakika tavlanan ince filmin 6zellikleri asagida belirtilmistir.

@ XRD andlizlerine gore %99 oramnda (Hacimsel faz oram hesabi ile
hesaplanmistir, Chiu et al.), 2212 tek ana fazina ve MgO(100) dizleminde
yilksek oranda c ekseni yoniinde ynelime sahiptir. (FWHM = 0.16°%)

@ M(T) superiletken gegis sicakligi 77 K dir.

@ R(T) sUperiletken sifir direng gegis sicakligi 82 K dir.

@ Histerisiz 6lgimlerine gorel0 K de Hg kritik alan degeri 1.52 kOe dir.

@ Bean modeline gore histerisiz egrilerinden hesaplanan, 10 K de maksimum
kritik akim yogunlugu degeri J.= 3.34x10" A/cn? dir.

Optimum tavlama sicakligi ve siresi tespit edildikten sonra katihal tepkime

yontemi ile sentezlenmis Bi,Sr,CaCu,Og. hedef ile Uretilen ince film 860 °C de 30
dakika boyunca tavlanarak, AFM &lgimu yapilmistir.
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Sekil 5.2. Katihal tepkime yonteml |Ie sentezlenmis  Bi»SroCaCu,Ogy  hedef
kullanarak PLD teknigi ile tretilen ve 860 °C de 30 dakika tavlanan
ince filmine ait AFM profili.

AFM 6lcimi incelendiginde, BSCCO ailesine 6zgti geleneksel tabakali yap1
genel gorunttlyli olusturmaktadir. 1yi istiflenmis teras yapilar ana matrise yayilmstr.
Y Ukselti profili incelendiginde, yuzey purizltltginin ¢/2 katlarinda ve maksimum
yaklasik 2c mertebesinde olustugu goriilmektedir (c ~ 30.86 A).
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5.2. Oneriler

Bu doktora tezi kapsaminda, MgO (100) tek kristal altliklar Gzerine Atiml1
Lazer Yigilma teknigi ile kaplanarak sonrasinda tavlama islemi uygulanan
Bi,Sr,CaCu,0s., ince filmler igin optimum tavliama sicaklig: ve siresi arastirilmstir.
Epitaksiyel olarak buyutulen filmler teknolojik acidan, tek faz ve sivi azot Ustl T
gibi uygulanabilir stperiletken parametrelere sahiptir. Fakat kristal yapisinin ve
dolayisiyla ylizey morfolojisinin gelistirilmesi gerektir. Bu gelistirme ile transport
Ozelliklerinin daha da gelismesi muhtemeldir. MgO altliklar, (2212) ince film
Uretiminde, goreceli daha biydk o6rgt uyumazligina ve farkli epitaksiyel
yapilanmalarina sebep olmalarina ragmen, ucuz olduklar: icin daha cok tercih
edilmektedir. Ince filmlerde iyi bir kristal buyutme icin althgin kalitesi ve orgu
uyumu ¢ok onemlidir. Bu sebeple daha sonraki calismalarda MgO yerine farkli
yapisal parametreler ve BSCCO yapisi ile uyumlu 6zelliklere sahip olan SrTiO; veya
LaAlOs gibi althiklar kullanilabilir ya da kristal biyitme, altliklar Uzerine kaplanan
tampon katmanlar Uzerine yapilabilir. Uretilen filmlerin yapisal ve kritik transport
Ozellikleri hakkinda daha detayl1 bilgi almak igin Gegirmeli Elektron Mikroskobu
(TEM) ve -V olcumleri yapilabilir. Ayrica manyetik alan altindaki iletim
Ozelliklerini incelemek icin Manyeto Direng R(H) olgimleri yapilabilir.

Son yillarda yiiksek sicaklik stiperiletkenlerinde, stirekli lazerler kullamlarak,
uretilen malzemelerin kristal dizilimleri duzenlemektedir (Texturing). Bu islem
sayesinde tanecik sinirlart iyilestirilerek, iletim Ozelliklerinde kayda deger
iyilestirmeler saglanabilmektedir. Sonraki donemlerde, yeter kalinlikta filmler
kaplanarak, bu sirekli lazer islemine tabi tutulabilir ve lazer isleminin yapi
Uzerindeki etkileri arastirilabilir. Tum bu benzer calismalar esliginde elde
edilebilecek, uygun kalitede filmlerden eklem veya mesa yapilari Uretilerek,
Slperiletken tabanli optik (Bolometre) ve elektromanyetik sensor (SQUID) yapimi
icin karakterize edilebilir.
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