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Giris

Ustiiniletkenlik 1911°de Kamerling H. Onnes tarafindan sivi helyum sicakliginda
(4.2 K) civanin direncinin aniden sifira diislisiin gézlenmesi ile bulunmustur. Direncin
sifira gittigi bu sicaklik degerinin altinda maddenin stiiniletken, iizerinde ise normal
halde olmasi bunun bir faz gecisi olarak degerlendirilmesine neden olmustur. Hal
degisiminin oldugu bu sicaklik degeri kritik sicaklik (T,) olarak bilinmektedir.

Metalik maddelerde ve alagimlarda kritik sicakligi artirma g¢aligmalari uzun siire
almasina karsin en yiiksek kritik sicaklik 1973 yilinda Nb;Ge alasiminda 23.2 K degerine
kadar ¢ikartilabilmistir ki bu hala istiiniletkenligin g6zlenmesinde sivi helyuma
bagimlilig1 gerektirmektedir. Sivi azot sicakliginin (77 K) iizerinde ve oda sicakligina
yakin kritik sicaklifa sahip istiiniletken hazirlama caligmalari metallerde ve metal
alasimlarinda bir sonuca ulagsmamustir. Ancak metaller haricindeki malzemelerde
baslangicta ¢ok diisiik olan kritik sicaklikta 1986°da IBM Laboratuarinda G. Bednorz ve
A. Muller tarafindan hazirlanan La,,Ba,CuO, seramiginde 30 K’de iistiiniletkenligin
gozlenmesiyle yeni bir ¢igir acilmistir[l]. Bu ¢alismanin ardindan “bakir oksit
seramikleri” veya “yiiksek kritik sicaklik iistiiniletkenleri” adi verilen bu grupta 6nce Ba
yerine Sr ve Ca katkilayarak La,Sr,CaCuQ, ile 60 K’e ulasilmigtir. Daha sonraki
¢aligmalarda YBa,Cu;0, (YBCO) ile 92 K]J2], Bi,Sr,Ca,Cu;0,¢ (BSCCO) ile 110 K|3],
leBﬂzC&zCU3010 (TBCCO) ile 125 K[4] N HgBaZCa2Cu308+X ile 132 K[S] kritik
sicakliklarina ulagilmistir. Oda sicakligi civarinda stiiniletkenlik gozledigini belirten bazi
¢aligmalarin ise heniiz dogru sonuglar vermedigi bilinmektedir. Pek¢ok arastirma grubu
yeni malzemelerle ve degisik hazirlama kosullarinda daha yiiksek kritik sicakliklara
ulagma ¢abasi icindedirler. Tarihsel gelisim iginde kritik sicakliklardaki artis Tablo 1°de
Ozetlenmistir.

Tablo 1: Ustiiniletkenlerde kritik sicakligin kronolojik gelisimi

Madde T. (K) Yil

Hg 4.2 1911

Metaller ve Metal Alagimlari Nb:Ge 232 1973
Bakir Oksit Bilesikleri La, Ba,CuO, 30 1986
LaySr,CuO4 38 1986

LaySr,CaCuO, 60 1986

YBa,Cu;0; 92 1987

BizSFzCﬁzCU}Om 110 1988

leBaZCaZCugOlo 125 1993
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| | HgBa,Ca;Cu;Os. | 132 | 1993 |

Ustiiniletken malzemelerin diger dnemli bir 6zelligi ise belirli biiyiikliikteki bir
magnetik alana kadar magnetik alani i¢ine almamasidir. Bu olay 1933°de Meissner
tarafindan bulundugu i¢in Meissner olay: olarak bilinir. Magnetik alan degeri yeterince
yiiksek degerlere cikarlldiginda istiiniletkenlik bozulmakta ve bu degerin {izerinde
malzeme normal iletkenlik gdstermektedir. Malzemenin stiiniletken halden normal hale
gectigi bu magnetik alan degerine kritik magnetik alan (H,) adi verilir. Bazi maddelerde
bu alan kiigik bir degere sahiptir. Bunlara 1. tip dstliniletken adi verilir. Bazi
istiniletkenlerde ise iki kritik magnetik alan vardir. Birinci kritik alan (H.;) degerine
kadar maddenin i¢ine magnetik alan giremezken bu alan degeri ile ikinci kritik magnetik
alan (H,,) arasinda magnetik alan kismen girebilir. H., degerinin iizerinde ise iistiiniletken
malzeme yine normal iletken hale doniisiir. Bu tiir maddelere de II. tip iistiiniletken ad:
verilmektedir. Yiiksek sicaklik iistliniletkenleri II. tiptir. Ustiiniletken malzemeden gecen
akimin olusturdugu magnetik alanin {stiiniletkenligi bozmasi miimkiin oldugundan
malzeme lizerinden gegirebilecegimiz akimin da bir {ist limiti vardir. Dolayisiyla madde
istiiniletken halde iken {izerinden gegirdigimiz akimm bir kritik degerine (I.) kadar
iistliniletkendir. Bunun iizerinde ise normal iletkenlik gozlenir. Kritik akim ve kritik
magnetik alan birbiriyle iliskilidir. Dolayisiyla istiiniletkenlerde yiiksek kritik sicaklik
kadar yiiksek kritik akim da 6nemlidir.

Ustiiniletken malzemenin hacimli (bulk) olarak elde edilmesi kadar, tel, serit, kalin ve
ince film seklinde elde edilmesi de ¢ok onemlidir. Tiimlesik devrelerin iginde ince film
iistiiniletken malzemenin bulunmast hem hiz ve hem de enerji tiiketimi agisindan devrim
yaratacaktir. Hibrid devrelerde ve baski devrelerde elektronik elemanlar arasindaki akim
tastylct istiiniletken yollar da aynm1 Oneme sahiptir. Halen uygulamaya yonelik aygit
yapimi agisindan en imit verici saha yiiksek kritik sicakliktaki iistiiniletkenleri elektronik
sanayisinin i¢ine dahil etmektir. Bu da g¢ok geligsmis ince film teknikleri kullanan
elektronik sanayii i¢in kolay iiretilebilen, liretimi tekrarlanabilen, yiiksek kritik sicaklik ve
yiiksek kritik akima sahip filmlerin hazirlanmasi ile olabilir.

Bu ve takip eden makalede yazarin deneyimli oldugu YBa,Cu;0;, ve Bi,Sr,Ca,.
1CuyO101y (n=1,2,3) sistemlerindeki kalin film tiretim tekniklerine agirlik verilerek genel bir
karsilagtirma yapilmaktadir. Ince filmlerle ilgili tartisma bagka bir yazinin konusu olacaktir.

Bakir Oksit Seramik Ustiiniletkenlerin ve YBa,Cu;O., Sisteminin Kristal
Yapisi

Biitiin bakir — oksit bilesikleri perovskit yapi ile iliskilidir. Bu malzemeler oksijen
eksik kaya tuzu yapistyla beraber oksijen eksik perovskit tabakalar seklinde biiyiirler. Bu
yap1 ABO; bilesigi seklindedir. A oldukga biiyiik bir katyon, B metal atomu olup kdse
paylasiml ii¢ boyutlu diizende BOg oktahedrali olusturma yetenegindedir. A katyonlari
bdyle bir diizende olusan kiip oktahedral kenarlarda bulunur. Diizgiin yap1 kiibik olup
tamamen 3 boyutlu karakterdedir. Bir perovskit yapt bozunmamig durumda kiibiktir ve
birim hiicre parametresi dogrudan A ve B iyonlarmin yarigaplaria baghdir. AO ve BO,
tabakalarindan olusan perovskit yapmin o6zellikleri oksit iistiiniletkenlerin simiflandiril-
masinda ve bir digeriyle karsilastirilmasinda kullanilir. AO diizlemi kaya tuzunun (001)
diizlemlerinin iyonik yapisinin aynisidir. AO diizlemine kaya tuzu ve BO, diizlemine
perovskit diizlemi denir.
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Sekil 1.a’da kiibik ABO; perovskit yap: verilmistir. Ilk tabaka olan BO, tabakasi ¢
eksenine diktir. B atomlari kare tabakanin kdselerinde, O atomlari yan orta noktalarinda
bulunur. ¢ ekseni boyunca ikinci tabaka AO tabakasidir. A atomu kare tabakanin merke-
zinde ve oksijen atomlar1 koselerde bulunurlar. Perovskit yap1 (BO,) (AO) (BO,) (AO)
(BO,) ... sirasini takip ederek devam ederler. Bitisik tabakalarin ¢ ekseni boyunca olan
yapisal iligkisini belirtmek i¢in (BO,)o (B katyonu tabakanmn orijininde), ve (BO,)c (B
katyonu tabakanin merkezinde) gosterimini kullanalim. Ayni gosterim AO — tipi tabakalar
icin de kullanilirsa perovskit yapi sirali bicimde [(BO,)o(AO)c(BO;)o] (AO)c(BO,)o
seklinde ifade edilebilir.
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Sekil 1. (a) Perovskit yapi, (b)NaCl kristalinin birim hiicresi

Sekil 1-b’de NaCl yapist verilmistir. Yap1 [(AO)c(AO)o] (AO)c(AO)o sirasimi takip
eder. Perovskit ve NaCl yapilariin birim hiicreleri kdseli parantez icindeki ifadelerdir.
Perovskit yapida (AO)c tabakasindaki A atomu 12 oksijen atomuyla ¢evrelenmistir.

YBa,Cu;074 (YBCO) sisteminin kristal yapisindaki siralama
...[(Y)e(CuOy)o(BaO)c(CuOy)o(BaO)c(CuO,)o(Y)c](CuO,)o(BaO)c. ..

seklindedir. Y ve Ba katyonlar1 iki boyutlu tabakalarda siralanmistir. Y tabakalarit AO
tipindedir ve tamamen oksijen-eksik tabakalardir. (CuO,) tabakalar1 x, 0 ile 1 araliginda
degismek iizere BO, tipindedir. Birim hiicrede 1 Y, 1 Ba ve 2 Cu olmak iizere dort
katyon bulunur. Oksijeni eksik olan Cu tabakalar1 iki (BaO) tabakasi arasinda yer
almaktadir. Eger oksijen eksik yapi olusursa YBa,Cuz;O(1236) yariiletken ozellik
gozlenir. Bu yapida Cu +2 degerliklidir. Oksijen ilavesi ile Cu’in katyon degerligi artar
ve bunun sonucu olarak metalik 6zellik elde edilir ki bu iistiiniletkenligin gézlenmesiyle
yakindan ilgilidir. Y-Ba-Cu-O dortlii sistemindeki yariiletken olan (1236) ve
tstiiniletken olan (1237), (1248), (2,4,7,14) fazlarinin kristal yapilari, bu fazlardaki
Cu’in degerligi ile Gstiiniletkenlik arasindaki iliski genis olarak ¢alisilmistir [6].
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Sekil 2. Y B,C304(1236) ve Y B,C;0,(1237) kristallerinin birim hiicresindeki
atomlarin yerlesimi. [6] nolu kaynaktan alinmistir.

YBa,Cu;0-., Ustiiniletkenlerin Stokiyometrisi
YBa,Cu;07, bilesiginin sentezlenmesi
0.5 Y203 +2 BaCO3 +3 CuO => YB32CU306.5 +2 COZ

formiilii ile ifade edilir. Bu formiille belirtilen oksit malzemeyi elde etmek i¢in toz
halinde bulunan baslangi¢c maddelerini hassas terazi ile tartmak gerekir. Ornegin 2 gram
YBCO elde etmek i¢in baslangi¢c maddelerinden

Y,0;3 0.3429968 gram
BaCO;  1.1994387 gram
CuO 0.7249644 gram

tartilmalidir. Bu reaksiyonda kullanilan toplam bilegen miktari 2.267399 gram olup bunun
0.267399 grami CO, olarak ayrismakta ve 2 gram YBCO elde edilmektedir. Verilen
miktarlarin  herhangi bir katin1 alarak da stokiyometri korunur. Baslangi¢ tozlarimi
ogiiterek ¢ok iyi karistirmak ve kimyasal reaksiyonun olusumu saglamak ve kristal yapiy1
olusturmak iizere 850 - 1000 °C civarinda birkag saatlik 1s1l isleme tabii tutmak gerekir.
BaCO; ‘lin aynisarak yapida istenilmeyen karbonun atilmasi islemine kalsinasyon adi
verilir. Istenilen stiiniletkenligin elde edilmesi i¢in ise bilesikteki oksijen oranimi miimkiin
oldugu kadar artirmak gereklidir. Bu ise 500 — 600 °C aralig1 gibi daha diisiik sicakliklarda,
5 - 24 saat arasinda oksijen veya hava ortaminda yapilan tavlamalar sonucu elde edilir.
Hava ortamindan yeteri kadar oksijen saglamak miimkiin olabilmektedir. Ancak oksidasyon
isle-minde kuru oksijen gaz akiginin saglanmasi durumunda oksitleme daha sagliklidir. Isil
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isle-min yapilis tarzi da iiriin 6zelliklerinde belirleyici rol oynamaktadir.

Bakir Oksit Seramik Ustiiniletken Kalin Filmler

Yaklagik kalinligi 1 pm ve iizerinden baslayip 100 — 200 um gibi kalinliklara
kadar ulasan kalin filmler, buharlastirma(evaporation), dc ve rf piiskiirtme(sputtering),
elektron demeti ile buharlagtirma (e-beam evaporation), lazer demeti ile buharlastirma
(laser beam evaporation), ani buharlastirma (flash evapoaration), MBE (molekiil demeti
buharlagtirmasi) vb pahali ve yiiksek teknolojiyi kullanan ince film hazirlama
sistemlerine gore daha ucuz ve kolay tekniklerle hazirlanirlar. Kalin film adlandirmasi
film kalinligindan ¢ok hazirlama yonteminden dolay:r verilmektedir.. Kalin film
hazirlama yontemleri arasinda dip-coating, sol gel, spray pyrolysis, screen printing
(ekran baski), slip casting (slip dokiim), doctor blade (nester) metodlar: sayilabilir. Bu
yontemlerin hepsinde bilesenlerin bir karigimi alttag iizerine degisik yontemlerle
aktartlir. Alttag ve tlizerine konulmus olan karigima uygun 1s1l islemler tatbik edilerek
iistiiniletken kalin filmler elde edilir. Kalin film iiretim teknikleri ile ince filmlerdeki
gibi liretim parametrelerini ve yapiy1 kontrol imkani ¢ok olmasa bile pek¢ok uygulama
amaglt caligmalar i¢in hemen her laboratuarda {stiiniletken fazin gozlenebildigi
bilesiklerin sentezini yapmak miimkiin oldugundan biiyiikk yatirim imkani olmayan
arastiricilar tarafindan tercih edilmektedir

Alttas (Substrate) Malzemeleri ve Hazirlanmasi

Kaliteli bir film yapmak i¢in alttas se¢imi 6nemli bir adimdir. Filmin kolayca
biliylimesini saglamak i¢in alttas ile filmi biiyiitiilen kristalin 6rgii parametrelerinin ve
termal genlesme katsayilarinin uyusumunun Onemi bilinmektedir. Kalin filmlerin
yapildig1 alttas sistemleri ve bunlarin fiziksel parametreleri Tablo 2’de verilmistir.
YBCO ve BSCCO sistemlerinde en ¢ok kullanilan alttag (100) diizleminden yarilmis
MgO tek kristalleridir. Ayrica yalitkan bir malzeme olan ve hibrid devre yapiminda
kullanilan alumina tabakalar da ucuz ve kolay bulunabilen alttaslar olarak sik
kullanilmaktadir. Ancak alumina ve safir gibi alttaslarda film ile alttas maddesi arasinda
yiiksek sicakliklardaki etkilesme bazi olumsuzluklara neden olmaktadir. Bu iki alttasin
yapisindaki Al,Os;’den kaynaklanan Al iyonlarinin film igine difuzyonu sonucu
istiiniletken maddenin saf 6zelliklerine etki s6z konusudur. Bu tiir alttaglarda film ile
olan etkilesmeyi engelleyen bir tampon tabaka kullanilabilir. Pek¢ok caligmada alttas
yiizeyine énceden 1000-1500 A kalinliginda Ag buharlastirarak film ile alttas arasina
tampon tabaka konulmustur. Bazi orneklerimizde tampon tabaka kullanilirken bu
tabakanin daha ¢ok ince filmlerin 6zelliklerini etkiledigi, kalinligi 10 um‘den biiyiik
olan kalin filmlerde film 6zelliklerini etkilemedigi gézlenmistir.

Tablo 2: Bazi1 alttas malzemelerinin fiziksel parametreleri. Termal genlesme katsayi-
lar1 ve dielektrik sabitlerinin oda sicakligindaki degerleri verilmistir.

. . . Orgii Sabiti Termal Genlesme Dielektrik
Kristal Sistemi (A) Katsayisi (o) Sabiti (g)
SrTiOs Kibik a=3.905 10.8x10°%/K ~300
YSZ Kiibik a=5.160 10x10°%/K 27
MgO Kiibik a=4.203 13.8x10%/K 19
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BaTiO; Tetragonal a=3.990, c=4.030 10.8x10°%/K >>
Si Kiibik a=5.430 2.6x10°%/K 12

Ince film elde edilmesi amactyla kullamilan alttas yiizeylerinin ¢ok ince tozlarla
parlatil-mas1 gerekirken, kalm filmler i¢in yarilmig MgO (100) kristalleri dogrudan
kullanilabilir. Ancak yiizeyin 1 um veya biraz daha ince bir tozla parlatilmasi Onerilir.
Parlatma iglemini takiben alttaslar, asetik asit, saf su, aseton ve izopropil alkol banyolarinda
ultrasonik temizle-yici ile temizlenir. Temizligin son asamasi alttaslarin 800 °C’da yarim
saat siireyle tutularak iizerinde kalan safsizliklarin yiizeyden atilmasi islemidir. Bu son 1sil
islemde amag, yaklasik ayni sicakliklarda olusan kimyasal reaksiyona istenilmeyen
maddelerin katilmamasini sagla-maktir. MgO i¢in yapilan temizlik islemi diger alttas
malzemelerine de uygulanabilir.

Ekran Baski Yontemi (Screen Printing Method) ve Isil islem

Bu yontemde uygun oranlarda tartilan bilesen tozlar1 agat havan iginde ogiitiilerek
karigtirilir. Uzunca siiren karigtirma igleminde malzemeyi jel haline getirmek igin trietha-
nolamin (C4H;sNO;) ilave edilir. Jel haline getirilen karisim 240 gézenek/cm® “lik celik bir
ekranin gozeneklerinden gecirilerek alttaslar iizerine siiriiliir. Filmler hazirlandiktan sonra
istenilen yapimin olusmasi i¢in uygun 1sil isleme ihtiya¢ vardir. Film yapisinda istenilmeyen
ve sadece jel olusumunda araci bir materyal olan trietanolaminin yapidan uzaklastirilmasi
icin genellikle 300 °C ‘da yarim saat siireyle 6n tavlama iglemi yapilmistir. Bunu takip eden
kalsinasyon ve oksidasyon iglemi i¢in 1100 °C’a kadar cikabilen ve sicakligr +0.5 °C i¢inde
kontrol edilebilen bir firin kullanilmistir. Firm sicakligi kromel — aliimel termogift ile
oOlgiilmiis ve bir sicaklik kontrol cihazi ile kontrol edilmistir. Silindirik yapidaki firmnin igine
1200 °C’a kadar dayanabilen 2.5 cm capindaki kuvartz boru yerlestirilmis ve 6rnekler
bunun orta bolgesine yerlestirilmistir. Tavlama siiresi ve sicakliginin yanisira bir sicaklik
degerine ulasma siiresi de 6nemlidir. Sekil 4’de tipik bir sicaklik ¢evrimi verilmistir. Birinci
yiiksek sicaklik bolgesindeki platoda kalsinasyon iglemi ve kimyasal reaksiyon.
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910 °C, 15 dak.

1.5°C/dak.

550 °C, 10 saat (Oy)

2.0°C/dak.

Siire (saat)

Sekil 4. Kalsinasyon ve oksidasyon islemlerindeki tipik bir 1s1l ¢evrim. Grafik
Olcekli gizilmemistir.

Tablo 3: Kalsinasyon ve oksidasyon sicaklik c¢evriminde kullanilan bazi 6rnek
degerler. Bu tablodaki YMT 6rnegi MgO (100) kristali tizerinde dogrudan, diger iki 6rnekte
ise alltas yiizeylerine 1500 A kalnhiginda Ag tampon tabakasi kaplandiktan sonra
biyiitiilmiistiir.

N Tavlama p(300 K) Tcon Tc(R=0)
Omek No Alttas TCC) | Sire(dak) | (mQcm) () (K)
YMT MgO(100) 870 15 10 92 81
YAG Ag/Alumina | 890 15 25 92 79
YSAG Ag/Safir 890 15 27 92 80

Orneklerin Karakterizasyonu
_ Hazirlanan 6rneklerin {stiiniletken yapida olup olmadiginm ilk testi gozle yapilabilir.
Ustiiniletken malzeme koyu siyah renkli ve gozenekli bir yapiya sahiptir. Yesil veya
kahverengi goriinlime sahip olan malzemelerde {istiiniletkenligi olusturacak kosullar
yeterince saglanmamis demektir. Koyu siyah renge sahip olan drnekler bir optik mikroskop
altinda 100-300 kat kadar biiyiitiilerek incelenirse kristalcikleri ve gozenekli yapiy1 gormek
miimkiindiir.

Hizli test yontemlerinden bir digeri direng dlciimii yapmaktir. Ustiiniletkenlerin
oda sicakligindaki direncleri de c¢ok kiigiiktiir. Eger bir ohmmetre ile Slgiilen direng
ohm veya miliohmlar mertebesinde ise biiyilk bir olasilikla 6rnek {stiiniletken
ozelliklere sahiptir. Eger Olciilen oda sicakligi direnci kiloohmlar mertebesindeyse
ornek ya yariiletken veya yalitkan olmustur. Ancak kesin bir sonu¢ vermemekle birlikte
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bu yontem hangi 6rnek {izerinde ¢alisilmasi konusunda yol gosterir. Deneyimlerimize
gore oda sicakligi direnci yiiksek olan 6rneklerde ustiiniletkenligi sivi azot sicakligina
kadar gozlemek miimkiin olamamaktadir. Bu tiir Orneklerle zaman kaybetmeme
acisindan iyi bir degerlendirme yontemidir.

= =k

70 (1!5 6;0 55 50 45 40 35 30 25 20 15 10

<« 20 (derece)
Sekil 5. Al,O; (alumina %96) alttas tizerinde hazirlanmis istiiniletken YBa,Cu;0-.
xorneginin XRD deseni.

Orneklerin kristal yapisi x-1sinlar1 toz kirnimm yéntemiyle test edilir. CuK,, (A=1.5418
A) 1smm kullanilarak alman kirrm desenlerinin  degerlendirilmesi ile {istiiniletken
maddeye, alttasa ve safsizliklara ait yansimalar belirlenebilmektedir. Tipik kirmim
desenlerinden YBCO bilesiklerine ait bir 6rnek i¢in Sekil 5’de verilmistir. Genellikle (001)
diizlemine paralel olarak kristallesen malzemenin kafes parametrelerini hesaplamak
miimkiindiir. Daha onceden yapilan calismalarda degisik tiirdeki alttaglar {izerinde
hazirlanan kalin filmlerin XRD desenleri ve hesaplanan orgii parametreleri hakkinda
bilgiler verilmistir [7].

Taramal1 elektron mikroskop (Scanning Electron Microscope — SEM) caligmalar1 da
istiiniletken karaterizasyonunda ¢ok kullanilan yontemlerdendir. 5000 — 20000 kez
biiyiitiilerek alinan yiizey fotograflarindan tane (grain) boyutunu bulmak, kristallesmenin
nasil oldugunu gérmek miimkiindiir. Ayrica uygun sekilde kirilarak yan cepheden alinan
fotog-raflardan o6rnek kalmligi ve alttas Ornek arayiizii hakkinda fikir sahibi olmak
miimkiindiir [8].

Elektriksel Direnc Ol¢iimleri

10mmx10mm boyutlarinda hazirlanan 6rnekler {izerinde elektrik 6lgiimler dort
nokta yontemi ile yapilmaktadir. Bunun i¢in Ornek yiizeyine giimiis akim gerilim
kontaklar1 buharlastirtlir. 10 torr veya daha yiiksek vakum altinda bir potadan Ag



FEN BILIMLERI DERGISI 93
Yiiksek Kritik Sicaklikli Seramik Ustiiniletken Kalin Film Hazirlama Teknikleri

buharlagtirtlir. Uygun bir maske yardimiyla serit halinde 1mm genisliginde dort adet
kontak elde edilir. Kontak noktalarina ¢ok ince bakir teller giimiis boya ile yapistirilarak
kurutulur. Sekil 6’da gosterilen drnekler elektriksel 6lgiim i¢in hazirdir.

D —— MgO alttas
—_— YBCO film
- Ag kontak

Cu tel
\

1 2 3 4

Sekil 6. Dort nokta yontemi ile direng Olglimil i¢in hazirlanan stliniletken
orneklerin sematik goriiniimii. 1 ve 4 nolu kontaklar arasindan akim siiriiliirken icteki 2
ve 3 nolu kontaklar arasindaki gerilim farki 6l¢iilmektedir.

77- 300 K sicaklik araliginda sicakligin degistirilebildigi dc direng dl¢iim diizeneginde
direng — sicaklik (R-T) degisimi oda sicakligindan baslayarak olgiiliir. Sekil 7°de sematik
olarak verilen diizenekte 1-100 pA araliginda ayarlanabilen sabit akim kaynagi, Keithley
196 nanovoltmetre, Lake Shore 330 sicaklik kontrol cihazi ve Premma 2024 kontak tarayici
gibi aygitlar yer almaktadir. Bir 6l¢lim noktasinda sicaklik sabit tutulurken Ornegin
tizerindeki dis kontaklardan akim siiriiliip i¢c kontaklar arasindaki gerilim diigmesi
oOlgiildiikten sonra akim yoni degistirilerek tekrar gerilim dlgiimii yapilmakta ve bu iki
6lctimiin ortalamasi dc direng olarak almmaktadir. Bu islemin amaci 6rnek iizerinde termal
gradientler dolayisiyla olusan gerilim farklarini yok etmektir. Ustiiniletken maddelerin
direng 6l¢limlerinde standart bir yontem olarak kullanilan bu yontemi

V,,+V
R= (Vo + Vi)l (2¥hs) = —=——= <1,

formiilii ile 6zetlemek miimkiindiir. Yukarida belirtilen islemi yapabilmek i¢in bir kontak
tarayicisina gereksinim vardir. Kontak tarama islemi elle yapilabilir Ancak bu ¢ok zahmetli
bir istir. Pek¢ok ticari kontak tarayicisi bilgisayar kontrollii olarak ¢aligmaktadir. Bu tiir bir
diizenekte diger biitiin aygitlarin da bilgisayar kontrollii olmasi deneyin daha kolay ve kisa
stirede yapilmasi, verilerin bilgisayar ortaminda saklanmasi, grafiklerin ¢izilmesi gibi
avantajlar1 da saglamaktadir. Bunun i¢in genellikle IEEE-488 arayiizii olan bir kisisel
bilgisayar ve aym arayiiz yardimiyla bilgisayardan komut alan, Ol¢iim degerlerini
bilgisayara gonderebilen aygitlardan olusan deney diizenegini kurmak 6nemlidir. Biitiin
deneyin kontrolii ve dlgiimlerin almip grafiklerin ¢izilmesine kadar olan islem kullanici
tarafindan yiiksek seviyeli lisanlardan birinde yazilan bir bilgisayar programi vasitas ile
yapilabilir. Ayrica ticari programlar satin almakta miimkiindiir. Calig-malarimizda Quick
Basic lisaninda tarafimizdan yazilmis olan bir program kullanilmistir. Ancak Pascal ve ¢
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gibi lisanlarla gorsel lisanlarm hemen tiimiinde bir otomasyon programi yazmak
miimkiindiir.

Egﬂ;"'"-l bilgisayar
£ K-196
multimetre Premma-2024
kontak tarayici
¥ alam kaynag L
h ha
HP344204 |, Kanall i B%:T?gc 9(
¥ nanovolimetre | Kanal 2 \ T T
d.c. motor
S d drnek l [
istlci
[Cu-Cons.) B = —
N s
azot
su-buzref. IJ.J.I
ocC :
[v'c) drnek tutucu

Sekil 7. Sicakligin fonksiyonu olarak direncin degisiminin 6l¢iildiigii otomatik veri
toplama diizenegi.

Tipik bir R-T 6l¢iimiinde oda sicakliginda ilk 6l¢iim bagladiktan sonra her 5 K
aralikla yeni 6l¢tim alinmustir. Kritik sicakliga yaklasilan bolgelerde ise ardarda olan
Olgtimlerdeki sicaklik araligi 0.2 K kadar yakin tutulmustur. Bir deney sirasinda
yaklasik 120 civarinda farkli sicaklikta 6l¢tim almarak hemen hemen siirekliye yakin bir
degisim izlenmesi saglanmustir.

YBCO iistiiniletken kalin filmlerinde iyi sonuglar elde ettigimiz 6rneklere ait tipik
R-T davraniglart Sekil 8’de verilmistir. Bu 6rneklerin hazirlama kosullart ve kritik
sicakliklari ile ilgili bilgiler Tablo 3’dedir.
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Sekil 8. MgO (100) alttast iizerindeki YBCO kalin filminin direng — sicaklik degigimi

Tartisma ve Sonuc¢

Ustiiniletken kaln filmleri ekran baski yontemi ile degisik kristal ve polikristal
alttaglar tlizerinde hazirlanabilmektedir. Kalin filmlerin karakterizasyonu igin XRD
desenleri kullanildiginda hem kristallesmenin varligi saptanabilmekte hem de kafes
parametreleri hesaplanabilmektedir. Hazirlanan kalin filmlerde oda sicakligindan itibaren
metalik davranis gostererek gegis sicakligina kadar azalan elektriksel direncin YBCO i¢in
92 K baslayan {stiiniletkenlige gegis siireci genellikle 2-10 K sicaklik araliginda
tamamlanmus ve sifir diren¢ gézlenmistir. Gegisin basladigt sicaklik T, ile sifir direncin
gozlendigi sicaklik T.(R=0) arasinda tanimlanabilen AT araliginin darligir ve keskin bir
gecis, iyi kristalleserek yeterince oksitlenmis Ustiiniletkenin elde edildigini gostermektedir.
Genis AT degeri ise yeterince iyi oksitlenmenin saglanamadigmnin bir gostergesi olarak
kabul edilmektedir.

Bu calismada kullanilan ekran baski yontemi ile lstiiniletken 6zelliklere sahip
YBCO kalin filmlerinin ¢esitli degisik tiirden alttaslar ilizerinde ve degisik 1s1l islemler
sonucunda elde edilebildigi gosterilmistir. XRD ile yapilan karakterizasyon ve direncin
sicaklikla degisimindeki davranistan en uygun hazirlama kosullarinin 870-910 °C
sicaklik araliginda 15 dakika ile 1 saat arasinda kalsinasyonu takiben 550 °C
sicakliginda 5 saatten daha uzun siireli oksitleme yapilmasi oldugu goézlenmistir.
Oksitlemenin kuru oksijen atmosferinde yapilmasinin perovskit yapidaki eksik oksijeni
tamamlamada daha etkin oldugu sonucuna varilmistir.
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Ustiiniletken kalin filmlerin uygulama amagcli kullanilabilmesi igin seri {iretime ¢ok
uygun bir yontem olan ekran baski teknigi ile YBCO ve diger seramik iistiiniletkenleri
hazirlanabilmektedir., Pek ¢ok aragtirmaci tarafindan bu yodntemle elde edilen
iistiiniletken drneklerin fiziksel 6zelliklerinin 6l¢iimii giincelligini korumaktadir.
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