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Stiperiletken MgB, numuneler {izerinde magnezyum kaynaginin yapisal ve elektriksel dzellikler
iizerine etkisi detayl1 olarak ¢alisilmistir. Numuneler geleneksel bir metot olarak bilenen katihal
reaksiyonu yontemiyle iki farklt magnezyum kaynagi kullanilarak hazirlanmistir. Bor kaynag:
olarak yiiksek saflikta bor yerine % 2,3 karbon kapli nano-bor tercih edilmistir. Uretilen
numuneler X-Isim1 kirmim (XRD), taramali elektron mikroskobu (SEM), elektron dagilimli
spektroskopi (EDS) ve 6zdirence karsilik sicaklik (p-T) 6l¢timleri ile karakterize edilmistir. Bu
calismada, magnezyum kaynaginin kiilge numunelerin elektriksel 6zelliklerini {izerinde etkisini
aragtirmak icin elektriksel Ozellikler Olgiimler iizerinde yogunlagilmistir. Hazirlanan
numunelerin kritik siiperiletken gecis sicakligi, tane boyutu, fazlarin safligi, ylizey morfolojisi
ve Ozdireng degerleri birbirleri ile karsilagtirilmustir.

Role of Magnesium Source on Structural and Superconducting

Properties of MgB, Using Encapsulated Nano Boron

Abstract

MgB2
Carbon encapsulated
nanoboron
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The effect of magnesium source of MgB, superconductors on their structural and electrical
properties have been studied in detail. Samples were prepared using conventional method
known as solid-state reaction (SS) technique with two different magnesium source. 2.3%
carbon-coated nano-boron has been preferred instead of high-purity boron as boron source. The
fabricated samples were then characterized by X-ray powder diffraction (XRD), scanning
electron microscopy (SEM), electron dispersive spectroscopy (EDS) and resistivity vs.
temperature (p-T). In this study, we have focused on electrical measurements to investigate the
effect of magnesium source on the electrical properties of bulk samples. The critical
superconducting transition temperature, grain size, phase purity, surface morphology and
resistivity values of the prepared bulk samples are compared with each other.

1. GIiRiS INTRODUCTION)

2001 yilinda siiperiletken oldugu kesfedilen MgB,, ikili bilesikler arasinda yaklagik 39 K’lik yiiksek ge¢is
sicakligi ile dikkati ¢ekmektedir[1]. Bu malzeme, geleneksel metalik siiperiletkenlerle kiyaslandigi
zaman, modern kryo-sogutma sistemlerinin kullanimina olanak vermesi sebebiyle ¢cok ideal ve ekonomik
hale gelmektedir. Basit kristal yapisi, diisiik anizotropi sergilemesi, zayif bag probleminin olmamasi vb.
etkenler bu malzemenin biiyiik 6l¢ekli uygulamalarda kullanilabilmesine imkan sagladigi i¢in son yillarda
tizerinde yogun olarak c¢alismalar devam etmektedir. Siiperiletkenlik parametrelerini gelistirebilmek
amaciyla tiretim teknikleri, katkilama, ekleme vb. birgok yontem kullanilmaktadir [2].
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Baglangi¢ tozu olarak kullanilan bor elementinin safsizliginin siiperiletkenlik 6zellikleri {izerinde etkisi
yaygin olarak calisilmistir [3, 4]. Bor elementinin safliginin arttirilmasi ile daha az safsizlik fazlarimin
olustugu, siiperiletken gecis sicakliginin degistigi ve kritik akim tasima kapasitesini arttirildig
belirlenmistir [3, 4]. Bunu yan1 sira, MgB2’nin siiperiletkenlik dzelliklerini iyilestirmek i¢in genel olarak
yapisinda karbon elementi bulunan katkilamalar ve magnezyum kaynagi olarak Mg yerine MgH2
kullanilmasi iizerine de calismalar bulunmaktadir. Bunlara 6rnek olarak silisyum karbiir (SiC) [5], B4C
[6], karbon (C) [7], karbon nanotiip(CNT) [8], karbohidratlar [9, 10] ve aromatik hidrokarbonlar [11]
verilebilir. Karbon ile bor periyodik cetvelde pes pese gelen, atom numaralar1 arasinda bir fark bulunan
elementlerdir. Bu sebeple B ile C yapida yer degistirerek daha yiiksek akim tasima kapasitesine
ulasilmasini saglayabilmektedirler. Yapi i¢cinde meydana gelen bu degisiklik per¢inlenme merkezlerinin
olugsmasini ve kritik akim yogunlugunun arttirilmasini saglamaktadir. Ancak yapilacak olan bu eklemenin
belirli bir oranda olmasi gerekmektedir. Optimum degerin iizerinde yapilan eklemeler yapiy1 bozmakta ve
stiperiletkenlik parametrelerini diisiirmektedir. Bu sebeplerle, bu c¢alismada bor kaynagi olarak saf bor
yerine karbon ile kaplanmig nano-bor kullanmis ve iki farkli magnezyum kaynaginin siiperiletken MgB2
kiilge numunelerin yapisal ve elektriksel 6zeliklerini nasil etkiledigi arastirtlmistir. Ayrica 1s1l islem
sicakligiin etkisinin ne oldugu anlasilmaya ¢aligilmistir.

2. MALZEME HAZIRLAMA VE YONTEM (SAMPLE PREPARATION AND METHOD)

MgB; kiilge numuneler iki farkli magnezyum kaynagi (Mg, % 99,9 ve MgH,, % 96,5) ve % 98 saflikta,
yaklasik olarak % 2,3 karbon igeren, karbon kapli nano-bor (CENB) (Pavezyum Kimya, Tiirkiye)
kullanilarak iiretilmistir. CENB’nin iiretim prosediirii [12]’da detayli olarak anlatiimaktadir. Baslangic
tozuna, diisiik erime sicakligina sahip olan magnezyumun, 1s1l igslem sirasindaki buharlagmasin1 kompanse
etmek i¢in agirlikca % 10 fazla magnezyum eklenmistir. Magnezyum kaynaginin etkisini belirlemek i¢in
iki grup halinde farkli tavlama sicakliklarinda toplam olarak alti kiillge numune hazirlanmistir. MgB2
kiilge numunelerin hazirlama yontemi [3] detayl1 olarak verilmektedir. Final tozu 400 MPa basing altinda
13 mm c¢ap olacak sekilde basilarak kiilge haline getirilmistir. Her numune ayr1 ayr tantalyum folyo ile
sarilarak paslanmaz ¢elik boru iginde 750 °C, 800 °C ve 850 °C’de 1 saat yiiksek saflikta argon ( %99,99)
atmosferinde 10 bar basing altinda tiip firinda 1s1l isleme tabi tutulmustur. Firin, 1sitma hizi 5 °C/dak
secilmis olup numuneler 1s1l islem tamamlandiktan sonar firin i¢inde oda sicakligina gelene kadar
sogutulmustur. Hazirlanan numuneler M750, M800, M850 and MH750, MH800, MHS850 seklinde
adlandirilmigtir. Harf sembolii kullanilan magnezyum kaynagini1 (M sembolii Mg, MH sembolii MgH,),
say1 degeri ise 1s1l islem sicakligini temsil etmektedir. Sonug olarak M serisi ve MH serisi olmak {izere iki
grup numune Uretilmistir.

Fazlar belirlemek ve yap1 hakkinda bilgi edinmek i¢in toz X-1sinlar1 kirinimi desenleri Rigaku D/Max-
HIC difraktometre ile CuKo radyasyonu kullanilarak alinmustir. Veriler oda sicakliginda 26=10°- 60°
olacak sekilde 3°/dak tarama hizinda alinmistir. Numunelerin yiizey morfolojileri 20 kV’da 15,000
bliyiitme yapilarak FEI Quanta FEG 250 cihazi ile gézlemlenmistir. Elektriksel 6zdirence karsi sicaklik
grafikleri 10-200 K sicaklik araliginda standart dort nokta kontak yontemi kullanilarak Janis CCS-450
marka kapali devre kryostat kullanilarak alinmistir.

3. TARTISMA (DISCUSSION)

Farkli magnezyum kaynagi kullanarak iiretilen numuneler ait XRD desenleri Sekil l.a ve 1.b’de
gosterilmektedir. Ana pikin MgB, fazina ait oldugu goriilmekle birlikte, Mg fazina ait piklerde
belirlenmistir. Reaksiyona girmemis Mg piklerinin goriilme sebebinin, numune hazirlamasi sirasinda
baslangigta eklenen fazla Mg’den kaynaklandigi diisiiniilmektedir. Buna ek olarak sadece M750
numunesinde MgO pikine rastlanmigtir. MgO pikinin goriilmesi, yetersiz 1sil islem sicakligi, numune
hazirlama sirasinda presleme islemi yaparken numune i¢in tuzaklanan ve/veya numunenin
oksitlenmemesi i¢in sarilan tantalyum folyo i¢inde kalan havadan kaynaklanabilecegi seklinde
yorumlanmistir. MgB;’ye ait ana (101) pikinin genisligi, M serisi numunelerde artan 1s1l islem sicakligi
ile artarken, ayn1 kosullar altinda hazirlanmig MH serisi numunelerde azalmaktadir. Pik genisligi ile tane
boyutu arasinda siki bir iliski bulunmaktadir. Pikin genisliginin artmas1 Debye-Sherrer esitligine gore
tane boyutunun azalmasi anlamina gelmektedir. Debye-Sherrer formiilii ortalama tane boyutu hesaplamak
i¢in kullanmaktadir [13], tane boyutu D;
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seklinde verilir. Burada A, B, and 6 sirasiyla kullanilan X-1s1mminin dalgaboyu (15,418 nm), ana pikin
maksimumunun yar1 genisligi (FWHM) ve Bragg kirinim agisi olarak tanimlanmigtir. Pik genisliginde
goriilen bu davranisa gore, 1s1l islem sicakliginin artmasi ile M serisi numunelerde tane boyutunun
gelistirirken, MH serisi numunelerde diisiirdiigii sonucuna ulagabilmektedir.
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Sekil 1. a) M serisi ve b) MH serisi numunelere ait XRD grafikleri.

Hazirlanan biitiin kiilge numunelere ait 15.000 biiyiitme altinda ¢ekilmis olan SEM fotograflar1 Sekil 2°de
verilmektedir. Sekil 2°den de acikga goriildiigii lizere numune yiizeyinde farkli sekil ve boyutta oldukca
fazla sayida bosluk bulunmaktadir. Bu gbzenekli yapt MgB, numunelerde ¢éziimlenmesi gereken ana
problemlerden biri olarak karsimiza c¢ikmaktadir. Bu problemi ¢ézmek igin numune hazirlanmasi
sirasinda bircok yontem uygulanmistir. Numuneye katki yapma, farkli bor kaynaklar1 kullanmak, 1sil
islem sicakligini optimize etmek bunlardan birkagidir. [4, 14, 15]. SEM fotograflarindan numune
boyutunu tam olarak tespit etmek oldukg¢a giigtiir. Ancak bu mikro grafiklerden tane boyutu hakkinda
genel bir fikir edinmek miimkiindiir. MgB,’nin ana yapisinin ¢ubuk benzeri tanelerden meydana geldigi
belirlenmistir. Isil islem sicakliginin artmasi ile M serisi numunelerde tane boyutunun biiyiidiigi, MH
serisi numunelerde ise kiigiildiigii mikro yapidan agik¢a goriilmektedir. Elde edilen bu sonuglar XRD
sonuglari ile tam bir uyum igerisindedir.

Sekil 2. Hazirlanan kiilce numunelere ait 15.000 biiyiitme altinda ¢ekilmis olan SEM fotograflari.



718 Serap SAFRAN/ GU J Sci, Part C, 6(3):715-720 (2018)

Numunelerin EDS analizi sonucunda elde edilen elemental yiizdeleri Tablo 1°de verilmektedir. MH serisi
numunelerde B bilesiginin elemental orani azalirken, Mg elementinin oram1 azalmaktadir. M serisi
numunelerde ise, 1s1l igslem siiresi 750 °C’den, 800 °C ve 850 °C ¢ikarildiginda B bilesiginin elemental
orani azalmig, Mg elementinin orani ise artmistir, ancak bu degisimler sistematik degildir. Biitiin
numuneler i¢inde O elementinin elemental oran1 M750 numunesinde en kii¢iik bulunmustur. Bu sonug,
sadece M750 numunesinde MgO piklerinin bulunmasimi agiklamaktadir.

Tablo 1. Hazirlanan kiilge numunelerin EDS analizi sonucunda bulunan elementel yiizdeleri

Numune adi B (0] Mg

% wt % wt % wt

M750 50,21 2,88 46,72
M800 42,59 6,25 51,16
M850 42,92 7,09 49,99
MH750 43,35 4,21 52,44
MH800 46,40 4,78 48,83
MH850 47,60 5,05 47,60

Sifir manyetik alan altinda 6zdirencin sicakliga bagimlilik grafigi (o-T) Sekil 3’te gosterilmistir. Biitiin
numuneler siiperiletkenlik gecis sicakliginin {istlinde metalik davramis gostermektedir. p-T grafiginden
yararlanilarak bulunan siiperiletkenlige gecis sicakliklar1 Tablo 2 ‘de verilmektedir. Lineer davranigtan
sapmanin basladig: sicaklik degeri baslangig kritik sicaklik (T pagiangic), 0zdirencin sifira diistiigii sicaklik
degeri ise denge kritik sicaklik degeri (T¢piis) olarak almmustir. Tablo 2°de agik bir sekilde goriildiigii
iizere M serisi numunelerin 1s1l iglem sicakligindan bagimsiz olarak kritik sicaklik degerleri birbirlerine
oldukga yakindir, bu seride en keskin siiperiletkenlik gecisin M850 numunesinde oldugu belirlenmistir.
Ciinkiic MH850 numunesinin siiperiletkenlik gecisi(AT) 0,9 K gibi dar bir sicaklik araliginda
gerceklesmistir. Isil islem sicakligi arttikga siiperiletkenlik gecisinin keskinlestigi (AT degerlerinin
azalmasi) Tablo 2’den degerlendirilebilir. M serisi numuneler igin belirlenen kritik sicaklik degerleri
literatiir ile de uyum igindedir [17]. MH serisi numunelerde ise 1s1l islem sicakligi arttik¢a T pagiangc
degerinin 28,5 K’den 35,4 K’ye arttig1 gézlenmistir, benzer davranis T degerinde de goriilmektedir.
MH serisi numunelerde de 1si1l islem sicakhigi 850 °C ¢ikarildiginda gegisin oldukga keskin oldugu
saptanmugtir. Isil iglem sicakliginin artirilmasi ile siiperiletkenlik gecisin keskin olmasi taneler arasi
baglantinin iyi kuruldugu seklinde yorumlanabilir. Magnezyum kaynagi olarak MgH, kullanilan
numunelerin kritik sicaklik degerleri, Mg kullanilarak hazirlanan numunelere gore daha yiiksek ve
siiperiletken gecis genel olarak daha keskindir. Ancak her iki seri numunede elde edilen kritik sicaklik
degerleri, literatiir de MgB, i¢in verilen yaklasik 39 K’lik degerle karsilastirildigi zaman daha diisiik
oldugu goriilmektedir[1].

Tablo 2. Hazirlanan numunelerin kritik gegis sicakligi degerleri.

Numune adi T ¢ pastangie (K) T epitis (K) AT (K)
M750 29,1 27,0 2,1
MS800 29,3 27,0 2,3
MS850 28,9 27,8 11
MH750 28,5 25,6 2,9
MHS800 33,9 32,9 1,0
MHS850 35,4 34,5 0,9

Stiperiletken numunelere katkilama yapildig1 zaman kritik sicaklik degerinin diistiigii bilinen bir gergektir
[13, 17]. Numune iiretiminde baslangic tozu olarak kullanilan bor kaynagi % 2,3 karbon kaplanmis
olmasi sebebiyle diisiik kritik sicaklik degerlerinin elde edildigi degerlendirilmektedir. Etrafi karbon ile
kaplanmis bor elementleri malzemede katki yapilmis etkisi yaratmis oldugu diisliniilmektedir.
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Sekil 3. Sifir manyetik alan altinda ozdirencin sicakliga bagimlilik grafigi.
4. SONUC (CONCLUSIONS)

Iki farkli magnezyum kaynagi ve karbon kapli nano-bor kullanilarak katihal reaksiyon yontemi ile iki seri
MgB, kiilge numune hazirlanmistir. Yapisal karakterizasyon i¢in numunelerin XRD, SEM ve EDS
Olcimleri almmustir. Hazirlanan numunelerde ana fazin MgB, oldugu tespit edilmis olup, tane
biiyiikliiklerinin M serisi numuneler igin artarken, MH serisi numuneler i¢in azaldig1 belirlenmistir. SEM
Ol¢iimlerinden almman sonuglar XRD &lglimlerini dogrulamaktadir. Elektriksel karakterizasyon igin
numunelerin p-T 6l¢timleri alinmig olup, hazirlanmig olan biitiin numunelerde stiperiletkenligin olustugu
tespit edilmistir. Ayrica p-T grafiginden yararlanilarak siiperiletkenlik gegis sicakliklari belirlenmistir.
Bulunan degerler, MgB, nin literatiirde kayit edilen yaklasik 39 K’lik degerinden diisiiktiir. Bunun
sebebinin baglangi¢ tozu olarak kullanilan bor kaynaginin karbon kapli olmasma bagli oldugu
degerlendirilmistir.
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