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OZET

Bu calismada Tiirkiye’de yaygin olarak kullanilmayan PLD teknigini
kullanarak yiiksek kaliteye sahip YBa:CusO7s (YBCO) ince filmler tirettik.
Yiiksek kaliteli YBCO ince filmleri elde edebilmek icin 6ncelikle optimum
buytitme sartlarim arastirdik. SrTiO; (STO), MgO, Itrium Sabitlenmis
Zirkonyum Oksit (YSZ) ve LaAlO; (LAO) gibi alttaslar YBCO ince filmlerin
biiytitiilmesinde yaygin bir sekilde kullanilmaktadir. Biz deneylerimizde
YBCO icin uygun kristal orgiiye ve termal genlesme katsayisina sahip
LAO’yu alttas olarak kullandik. YBCO icin optimum biiytitme sartlarin
belirledikten sonra LAO alttaglar tizerine ytiiksek kaliteli YBCO ince filmler
biiytitmeyi basardik. Son olarak PLD ile biyiitilen ince filmlerin
kristalliklerini ve homojenliklerini tayin etmek amaciyla, Yansimali Yiiksek
Enerji Elektron Kirmimi (RHEED), X-Isini Kirinimi (XRD), Taramali Elektron
Mikroskobu (SEM), Enerji Dagilimli X-Isin1 Spektroskopisi (EDX) ve Kritik
Sicaklik (Tc) 6lgtimleri yapilmistir.

Anahtar sozciikler: YBCO, Darbeli Lazer Yigma Sistemi, PLD, RHEED,
XRD, SEM, EDX, T.

ABSTRACT

In this work, we produced high quality YBa>Cu3O7.5 (YBCO) thin
films by using PLD technique, which is not commonly used in Turkey. To be
able to obtain high quality YBCO thin films, first we investigated optimum
deposition conditions for growing. A variety of substrates such as SrTiOs;
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(STO), MgO, Yttrium Stabilized Zirconia (YSZ) and LaAlOs; (LAO) are
commonly used to grow YBCO thin films. In our experiments, we used LAO
substrate, which has crystal lattice and thermal expansion coefficient
suitable for YBCO. After determining optimum conditions for YBCO film
growth for PLD, we succeeded in growing high quality YBCO thin films on
LAO substrates. Finally, we conducted Reflection High Energy Electron
Diffraction (RHEED), X-Ray Diffraction (XRD), Scanning Electron
Microscopy (SEM), Energy-Dispersive X-ray Spectroscopy (EDX) and
Critical Temperature (Tc) measurements to determine homogeneity and
crystallinity of the thin films grown by PLD.

Keywords: YBCO, Pulsed Laser Deposition, PLD, RHEED, XRD, SEM, EDX,
Te

1.GIRIS

Yiiksek sicaklik stiperiletkenleri giderek artan sekilde ulasim,
Manyetik Rezonans Goriintiileme (MRI), Stuper iletken Kuantum
Girisim Cihazlar1 (SQUID) ve elektrik iletimi alanlarinda
kullanilmaya baslanmis olup, ince film seklindeki ornekleri
mikrodalga aygitlarinda kullanilmaktadir. PLD sistemi dtinyada
yaygin olarak ince ve kalin filmlerin hazirlanmasinda kullanilmasma
ragmen, yiiksek maliyeti nedeni ile tilkemize son yillarda kullanim
alan1 bulmaya baslamistir. Kolay kullanimi, kaplama ortammin dis
ortam ile yiiksek oranda yalitilmis olmasi, stokiometrinin korunmast
(Chrisey and Hubler 1994) ve kompleks kristal yapilar dahil olmak
tizere hemen her tiirlti kristal biiytitmenin yapilabilmesi (Lee et al.
1991; Bierleutgeb and Proyer 1997) PLD’yi ¢ok etkili bir fiziksel buhar
biriktirme yontemi haline getirmistir.

PLD sistemi, lazer demetinin optik sistemler tarafindan
yonlendirilmesi ve vakum odasinda bulunan hedef malzeme
ylizeyine odaklanmasi sonucunda, ytizeyde plazma olusmas: ve
plazma igerisindeki  parcaciklarin  1sitilmis  alttas  tizerine
yogunlastirilmasi prensibine dayanmaktadir. Kaplama yapilacak
ortamin vakuma alinmasi ile yabanci atomlardan temizlenmesi ve
kaplama sirasinda ortama verilen yiiksek safliktaki kaplama gazi
disinda ortama giris olmamasi, kaplamayr basarili kilan
etkenlerdendir. Lazerin enerjisi, lazerin frekansi, lazer darbe sayisi,
kaplama sicakligi, kaplama taban basinci, hedef-alttas mesafesi,
1sitma ve sogutma hizlari, kaplama oncesi vakumlama, hedef ve
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alttasin kaplama sirasindaki doniis hizlar1 ve kaplama sonrasi
uygulanan 1sil islem gibi degiskenlerin kontrol edilebilmesi,
kristallerin ~ buiytittilmesinde bircok secenegi dogurmaktadir.
Degistirilen bir degiskenin, diger adimlar1 kolaylikla etkileyebilmesi
(Proyer and Stangl 1995; Proyer et al. 1996) ve hedef malzemeden
film ytizeyine damlacik seklinde gelen biiytik parcaciklar ise PLD nin
en onemli dezavantajlarindandir.

YBCO seramik tabanli ikinci tip bir stiperiletken olup, 1987
yilinda stiperiletkenligi bulunmus (Wu et al. 1987) ve bircok
arastirmaci tarafindan farkl alttaglar tizerine biiyutiilerek, elektriksel
ve yapisal Ozellikleri incelenmistir (Bierleutgeb and Proyer 1997;
Duhalde et al. 1998; Kim and Lee 1999; Develos-Bagarinao et al. 2004;
Wang et al. 2004; Cancellieri et al. 2005).

2. YONTEM

Hedef tabletin hazirlanmasi icin Matech sirketinden temin
edilen ytiksek safliktaki YBCO tozu kullanilmistir. 12 gram toz, 1 ing
capindaki kalip takimi kullanilarak, 10 tonluk basing altinda
sikistirilmis ve kil firin igerisinde 905 °C’de 20 saat boyunca
tavlanmistir (Yanmaz et al. 2009). Bu islem sonucunda elde edilen
tablet, PLD sisteminde kullanilabilecek sertlige getirilmistir.

YBCO kaplamalarinda termal genlesme Kkatsayilarinin ve
kristal orgiilerinin uyumlu olmasi sebebiyle SrTiO; (STO), MgO,
[trium-Sabitlenmis Zirkonyum Dioksit (YSZ) ve LAO alttaslar tercih
edilmektedir (Hollmann et al. 1994). Belirtilen diger alttaslarla
karsilastirildiginda, LAO alttaslarin temini daha ucuza mal oldugu
icin deneylerimizde LAO tercih edilmistir. LAO kristal alttaslar MTI
sirketinden tek ytizii cilali (100) yonelimli 3 ing capli plakalar olarak
satin almmustir. Plakalar1 5 x 10 x 0.5 mm boyutlarinda dilimlemek
amaciyla, s6z konusu plakalar, cam plaka tzerine TED Pella
sirketinden temin edilen Crystalbond 509-3 yapistiricis1 ile
yapistirilmis ve Buehler Isomet kesicisi kullanilmak suretiyle istenilen
boyutlarda kesilmistir. Alttaslar cam tizerinden 1sitilarak ayrildiktan
sonra alttas tizerinde kalan yapistirici malzeme ve organik kirlerin
temizlenmesi igin ultrasonik temizleyici kullanilmistir. Bu islem
sirasinda aseton ve metanol organik ¢oziictiler olarak kullanilmustir.
Temizlenen alttaslar PLD sisteminde alttasi tutacak olan platin
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plakaya TED Pella sirketine ait termal iletkenligi yiiksek gtimiis
tutturucu ile sabitlenmistir.

Sekil 1. PLD Sisteminin Vakum Odasmin Sematik Diyagrami

PLD sisteminin vakum odasina yonlendirilen lazer demeti,
mercek yardmmyla hedef tizerinde odaklanmaktadir. Hedeften
ayrilan plazma halindeki tanecikler 1sitilmis alttasa dogru hareket
etmekte ve kristal alttas {izerine kristal yapida biiytimesi temin
edilmektedir (Sekil 1.).

Hedef-alttas mesafesi, plazmanin tepe noktasmin alttasa
ulasabilmesi ve lazerin hedef tableti gorebilmesi icin, 5 cm olarak
se¢ilmistir. Vakum odasinin yabanci atomlardan arindirilmasi
amaciyla odanin basimnci 9 x 10 ¢ Torr’a kadar dustirtilmiistiir. Alttas
sicakligr 800 °C altinda oldugunda basarili sonuglar elde edilemedigi
icin sicaklik 800 °C’de sabitlenmistir. Alttasin 1sitilmasi sirasinda
bilgisayar kontrollii 1sitic1 kullanilarak, dakikada 20 °C’lik sicaklik
artist saglanmistir. Kaplamalar sirasinda olusan plazmanmn sekli
gozlenerek, buytitmede kullanilacak oksijen basinci icin optimum
deger, 150 mTorr olarak tespit edilmistir.
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Lazer suasinin enerjisi, hedef tizerine diisen lazerin enerjisi ~ 2
J/cm? olacak sekilde ayarlanmustir. Ayrica kaplama baslamadan once,
hedef yiizeyinin temizlenmesi amaciyla alttasin 6nti kapatilarak, 10
Hz’de 500 lazer atist yapilmustir. Kaplama sirasinda duzgitin ilk
katmanlar elde etmek amaciyla, oncelikle 1Hz de 1000 atis yapilmis
olup, daha sonra 5 Hz ile 5000 atis yapilarak, yaklasik olarak 0,4 p
kaliniginda ince filmler elde edilmistir. Buytitme islemi
tamamlandiktan sonra, basing 375 Torr'a cikariip, daha sonra
sicaklik diististi dakikada 10 °C’yi ge¢meyecek sekilde, ince filmin
sicakligr kademeli olarak 400 °C’ye distirtilmiistiir. Bu sayede film
tizerinde termal genlesme katsayis1 farkindan olusabilecek catlaklarn
ontine gecilmistir. Numuneler 400 °C’de bir saat boyunca tavlanmaya
brrakilmis ve ardindan sicaklik oda sicakligina diistirtilmistiir.
Biiylitmede ve tavlama isleminde % 99,999 saflikta oksijen gazi
kullanilmistir. Kaplama sonrasinda, numune PLD’den c¢ikarilmadan
once oda sicakliginda numunenin RHEED goriintiileri elde
edilmistir. Daha sonra ince filmler PLD’den c¢ikarilmig ve X-Isini
Difraktometresi kullanilmak suretiyle ince filmlerin XRD desenleri
elde edilmistir. ince filmlerin RHEED gériintiileri ve XRD desenleri
filmlerin mikro yapilarmin incelenmesi amaciyla kullanilmistir.
Hazirlanan ince filmlerin ytizeyleri SEM yardimiyla incelenmis ve
EDX teknigi ile ytizeylerin kimyasal yapisi homojenlik acisindan
incelenmis ve son olarak da soz konusu filmlere ait kritik sicaklik
ol¢timleri gerceklestirilmistir.

3. BULGULAR

RHEED goriinttileri PLD sistemine entegre edilmis olan, Staib
Instruments sirketinden temin edilen KSA-400 sistemi kullanilarak
elde edilmistir. Oda sicakligma inildikten sonra PLD sistemi
acilmadan alinan RHEED deseni sayesinde kaplamanin poli veya tek
kristal seklinde biiytytip buytimedigi kolayca anlasilabilmektedir
(Klein 2001). Numunelerimizden elde edilen RHEED desenlerinden
bir tanesi Sekil 2. de gosterilmektedir. Biiytitme isleminin tek kristal
olarak gerceklestirildigi bu desenden acikca goriilmektedir.
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Sekil 2. YBCO/ LAO numunesinden elde edilen RHEED goriinttisii

150 mTorr’'luk oksijen basmcinda, Rigaku 2200 D/MaxX-Isin1
Difraktometresi kullanilarak elde edilen ince filme ait XRD deseni
Sekil 3."de goriilmektedir. Elde edilen XRD desenleri incelendiginde,
alttastan gelen LAO (001) ve LAO (002) pikleri haricinde sadece

| YBCQO'ya ait olan, (00l) yonelimine sahip gticli piklerin gozlenmesi,
YBCO ince filmlerinin tamamen c-eksenli oldugunu gostermektedir.
Elde edilen numunelerimizin pik oranlar1 I (o3 : I (o0s) : I os) =1 : 1,06 :
1,22 olarak hesaplanmustir.
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Sekil 3. YBCO/LAO XRD Deseni
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YBCO numunelerine ait 4000 ve 15000 biytitmeli SEM
gortinttileri incelendiginde ytizeyin ¢ok diizgiin oldugu ve sogutma
isleminden kaynaklanan herhangi bir catlak olmadig1 goriilmektedir.
Yiizey tizerinde PLD'nin dogasindan kaynaklanan damlaciklar cok
az sayida olup, bu damlaciklarin en buytikleri 0,35u boyutundadir
(Sekil 4. ve Sekil 5.)

10 pm EHT = 5.00 kv/ Signal A = SE1 | Probe = B0 pA ZEISS
| | WD = 8.0 mm Mag = 1.00 KX Wacuum Mode = High Wacuurm

1 pm EHT = 5.00 k% Signal A = SEd | Probe = 80 pA,
I veh = 2.0 mm Mag= 15.00 K X “aeuun Mode = High Vacuum

Sekil 5. YBCO/LAO numunelerinin 15000 Biiytitmeli SEM Gortintiileri
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Sekil 6'da gosterilen numune ytizeyinin iki farkli bolgesinden
alman  Enerji Dagilimli  X-Istm1  Spektrumlar1  Sekil 7’de
gosterilmektedir. Numunenin farkli yerlerinden elde edilen bu
spektrumlar, ytizeyin yiiksek homojenlige sahip oldugunu acikca
ortaya koymaktadir.

- E': 5 "

Sekil 6. YBCO/LAO numunesinin yiizeyinden EDX ol¢timleri alman
noktalar

/,
sg—esleV L piRaled

Sekil 7. YBCO/ LAO numune yiizeyinin EDX spektrumlar:
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Kritik sicaklik (Tc) oOlctimleri, hazirlanan numunelerin
stiperiletkenlige gecisinin, 92 K civarinda basladigim1 ve 90 K’'den
daha ytiksek bir sicaklikta tamamen stiperiletken hale gectigini
gostermektedir (Sekil 8.).
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Sekil 8. YBCO/LAO numunesine ait Tc 6l¢timii
4. SONUC

Bildigimiz kadariyla tilkemizde ilk kez PLD yontemi ile YBCO
ince  filmlerin  buyftilmesi, basartyla  gerceklestirilmistir.
Deneylerimizde alttasin, 1sitilacak ytizey ile termal kontagmin iyi
yapilmasinin ¢ok &nemli oldugu tespit edilmistir. Iyi bir termal
kontagin saglanabilmesi icin, ytiksek sicakliklara dayanikli ve termal
iletkenligi oldukca iyi olan giimiis yapistiricitnin kullanilmasinin
gerekli oldugu ortaya cikmustir. Biiylitmenin yapildigi ortamin
yabanc1 atomlardan temizlenmesi icin yiiksek vakuma gecilmesi
hazirlanan filmin Kkalitesini arttirmaktadir. Plazma olusumunda
kullanilacak gazimn yiiksek saflikta olmas1 yabanci atomlarin ortamda
olmasimmi engelleyecektir. Kullanilacak lazerin vakum odasmna
girisimde kullanilacak optik yansitma sisteminin ve camlarin, lazerin
enerjisini ne kadar sogurdugu belirlenmeli ve hedef {izerine ne kadar
enerjinin geldigi hesaplanmalidir. YBCO ince filmler icin alttasmn
sicakligimin 800 °C’ye ulasmasinin gerektigi goriilmiis olup, sogutma
islemlerinin ytizeyde catlak olusmayacak kadar yavas yapilmasi
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gerektigi belirlenmistir. Biiytitme isleminin ilk kademelerinde
olabildigince diisiik frekanslar segilmeli ve kaplanacak malzemenin
ilk katmanlar1 olusturulduktan sonra standart hizlara gkilmalidir.
Sistem kapal1 bir ortam oldugundan tavlama islemi dogrudan sistem
icerisinde yapilabilmekte olup, bu durum kirliligi engellemektedir.
Hedef olarak kullanilacak malzemenin lazeri yansitmayacak bir
ylizeye sahip olmasmma ve lazer ile etkilesimi sonucunda
dagilmayacak sertlikte olmasma dikkat edilmelidir.

Yiiksek kaliteli ince film biiytitme konusunda hizli ve basit bir
yontem olmasi, modifikasyonlara olanak tanimasi, birden ¢ok hedef
kullanilarak  stiperdrgti  hazirlanabilmesi, biiytitme sirasinda
degiskenler ile oynanabilmesi ve stokiometrinin korunmasi gibi
nedenlerle PLD yonteminin tilkemizde ince filmlerin tiretilmesi icin
yaygin bir sekilde kullanilabilecegi asikardir.
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