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Bu c¢alismada, kursun katkili Bizmut-tabanh Yuksek Sicaklik
Superiletkenlerin ((Bi, Pb) — 2223) Pb bélgesine Sb ve Cu
bolgesine Ag'nin belirlenen bazi degerleri igin yapilan kismi yer
degistirmelerin yapisal ve manyetik etkileri arastiriimistir. Kati-
Hal Reaksiyon yontemi ile hazirlanan Bii 7Pbg3xSbxSraCasCus.
«AgxOy formundaki yliksek sicaklik stiperiletken bilesiminde, Sb-
Ag katkilamalari x=0.00-0.20 araligindaki bes farkl deger igin
yapilmistir. Bu malzemelerin, XRD, SEM, EDAX ve M-T analiz
sonuglari degerlendirilerek; katkilanan Sb ve Ag elementlerinin,
superiletken malzeme iginde yer degistirme isleminin yapildigi
bolgenin ve yer degistirme miktarlarinin (x), stperiletken
yaplya etkisi incelenmigstir. Ayrica bu analizler kullanilarak,
malzemelerin 6rgl parametreleri, kristal yapilarinin gesidi,
yuksek ve distk sicaklik fazlarinin orani, tanecik boyutlari ve
kritik sicakliga etkisi belirlenmistir. Sonuglar incelendiginde,

yapilan bu vyer degistirme isleminin, numunelerin kritik

sicakhiklan, siiperiletkenlik fazlari, malzemeyi olusturan

taneciklerin yapisi, baglanabilirligi ve boyutlari Gzerinde énemli
etkiler olusturdugu goézlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Sb-Ag ilavesi; SEM; XRD; M-T; (Bi, Pb) — 2223
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Abstract

In this study, structural and magnetic effects of partial
substitutions of Sb and Ag for some determined ratios for Pb
and Cu sites, respectively, in lead-doped Bismuth-based High
Temperature Superconductors ((Bi, Pb) — 2223) have been
investigated. Sb-Ag co-doping has been done for five different
values in the range of x=0.00-0.20 in the high temperature
superconducting composition in the form of Bi;;Pbos-
«SbySraCa,Cus<AgxOy prepared by Solid-State Reaction method.
By evaluating the XRD, SEM, EDAX and M-T analysis results of
these materials; the effect of doping element Sb and Ag, the
substituted region in the crystal lattice and the amount of
substitution (x) on the superconducting structure have been
studied. In addition, using these analyzes, the lattice
parameters of the materials, the type of crystal structures, the
ratio of high and low temperature phases, particle sizes and
the influence on the critical temperature have been
determined. When the obtained results are examined, it is
observed that this co-doping process has significant effects on
the critical temperatures, superconductivity phases of samples
and the structure, connectivity and the size of the particles that
composed of the material.

Keywords: Sb-Ag Co-Substitution; SEM; XRD; M-T; (Bi, Pb)-2223

1. Giris

Mikemmel diyamanyetik ve sifir direng 6zellikleri ile
Yuksek Sicakhk Stperiletkenleri (HTS) (Bednorz ve Muller
1986), kisa devre, asiri yiiklenme, gerilim ¢okmesi ve
enerji kayiplari gibi problemleri en aza indirebilme
kapasitesine sahip malzemelerdir. Bu malzemelerin giig
sistemlerindeki uygulamalari ile olusturulan sistemlerin
daha gilvenli ve verimli galismasini saglamak ve aygit
yapiminda kullanilan pargalarin kiitlelerini azaltmak,
boyutunu minimize etmek ve yeni teknolojilere dogru
ilerlemek i¢in yogun bir sekilde sliperiletken malzeme
arastirma ve gelistirme c¢alismalari  yapiimaktadir
(Agnihotry vd. 1991, Agnihotry vd. 1994). Elektrik

enerjisinin gunliik hayatimizin vazgecilmezi olmasi, gli¢

sistemlerinin analiz ve tasarimlarinin 6nemini daha da

artirmaktadir.  Ozellikle MR cihazlarinda,  kiitle
spektrometrelerinde ve parcacik hizlandiricilarindaki
miknatislarda  kullanilan  ve  bilinen en gigli

elektromiknatislar  olan  stperiletken miknatislarin
kullanildigi bu uygulamalarinin yaninda; kuantum girisim
(SQUID), manyetik levitasyonun kullanildigi
(MAGLEV Treni),

jenerator teknolojileri ve manyetik sogutucular gibi

cihazlan

ulagim araglari actk deniz rlzgar

glinimiz teknolojisinde de sikga yararlaniimaktadir
(in.Kay.-1). HTS nin sagladig maliyet ve boyut avantaji ile
onemli bazi baska ticari alanlarda da siperiletkenler
kullanilmaya baslanmistir. Ornegin son yillarda oldukca
popller bir konuma gelen

yenilenebilir  enerji
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kaynaklarindan biri olan rlizgar triblnlerinin stperiletken
malzemelerden yapilmasi 6nemli bir maliyet avantaji
saglamaktadir. (Bergen vd. 2019)

Simdiye kadar bulunan stperiletkenlerin heniiz higbirinin
evlerimizde ve ginlik yasantimizda kullanilamamasinin
temel sebebi, superiletkenlige gegis sicakliklarinin oda
sicakhgina gore cok disik olmasidir. Bu malzemelerin
istenilen  Ozelliklerini  gelistirme amaci ile yapilan
arastirmalara katki saglayacagi disinilen bu ¢alismada,
1988 yilinda Maeda ve grubu tarafindan bulunan (Maeda
vd. 1988) ve yiksek kritik sicaklik (Tc~110 K) degerine
sahip BiSrCaCuO (BSCCO) malzemeleri incelenmistir. Bu
malzemeler farkli kritik sicaklik degerine sahip olan farkh
fazlar icermektedir. Bu fazlarin genel formdilasyonu

Bi2Sr2Can-1CunOas+2n  seklindedir. Burada n, perovskite
yapidaki CuO: diizlemlerinin sayisini ifade eder ki, bu sayi
degistikce farkli bir kritik sicakliga sahip yeni bir

superiletken malzemenin olugmasi anlamina gelir.
Superiletkenlik gecis sicakhgi her faz icin farklilik gosterir,
mesela n=3 igin en yiiksek stperiletkenlik gegis sicaklig
elde edilmektedir (Tc=110 K). Bugiine kadar duretilen
malzemelerde genellikle tek basina bu fazi (Bi-2223)
iceren malzemeyi sentezlemek mimkiin olamamis ve
Uretilen malzemelerin 2223 faziyla birlikte, buyik oranda
n=1 degerine karsilik gelen Bi- 2212 fazinin da olustugu
gozlenmistir (Kirat vd. 2016, Kizilaslan vd. 2015, Koralay
H. 2007, Shengnan et al. 2017) Bu durum, nispeten daha
yuksek kritik sicakhk degerine sahip Bi-2223 fazina sahip
orneklerin  sentezlenmesi yoniinde c¢alismalari da
baslatmistir. Bu malzemeler, diger HTSlerinden daha
esnek olduklarindan dolayr stperiletken miknatis
Uretimi, tel ve ince film gibi teknolojik uygulamalarda

daha sik kullaniimaktadir.

Mevcut vyapidaki yiksek sicakhk fazlarinin  oranini

arttirmak  icin  yapilan  bir baska ¢alismada,
stokiyometrideki bizmut (Bi) elementi belirli bir oranda
azaltilmis, yerine kursun eklenerek (Bi2xPbxSr2Ca>CusOy)
yiksek sicaklik fazi (Bi-2223) 6nemli 6lglide artirilmistir
1988).

arastirmacilari, Pb’nin optimum degerinin bulunmasina

(Togano vd. Gozlenen bu pozitif etki
yonelik calismalara yonlendirmis ve BSCCO sisteminde
yuksek sicaklik fazlarinin artmasi igin yapilabilecek en iyi
Pb-katkilama oraninin x=0.3-0.4 oldugu netlestirilmistir
(Khalil 2001, Mahtali vd. 2011).

optimum katkilama degeri

Pb icin belirlenmis
ve katkilama bolgesine
yonelik yapilan arastirmalara benzer olarak, BSCCO-
malzemelerin siperiletkenlik 6zelliklerini gelistirmek ve
gliniimiiz teknolojisinde rahat bir sekilde kullanabilmek
icin farkh bircok element ile katkilama ¢alismalari
yapilmistir. Gimis (Ag) katkilanmasinin HTS’ye, 6zellikle

de BSCCO-sisteminde yarattigi pozitif katkilar yapilan

bircok ¢alismada gozlenmis (Matsushita vd. 1994, Yufang
vd. 1990, Boussoufa vd. 2009, Uzunoglu vd. 2014) ve
genellikle galismalar optimum siiperiletkenlik degerleri
elde etmek icin yapiimistir (Bolat vd. 1998, Sanchez vd.
2000). Ornegin, Man ve grubu tarafindan yapilan bir
calismada, saf Bi-2223 polikristaline %5-agirlik orani ile
Ag>0 katkilamanin malzemenin, kritik sicaklik ve kritik
akim yogunlugu gibi 6nemli parametreleri Uzerinde
pozitif katkilar olusturdugu bulunmustur (Man vd. 2019).
Antimon (Sb) katkilamasi ile ilgili yapilan ¢alismalarda da,
(Pb+Sb)-katki BSCCO sistemlerinde Tc=111 K ve
Tconset=140 K gibi yuksek kritik sicakhk degerleri elde
1991).  (Pb+Sb)-katkil
sistemlerin, malzemenin oksijen igerigini kontrol altina

edilmistir ~ (Agnihotry  vd.

aldigi  ve boylece superiletkenlik  6zelliklerinin

kontroliinde anahtar rol oynadigi duslincesi ortaya
ctkmustir (Agnihotry vd. 1994). Bu calismada, literatiirden
yapilmis ¢alismalari da géz 6niinde bulundurularak, Pb
ve Cu bolgesine ayni anda ve sirasiyla yapilacak Sb ve Ag
katkilamanin  malzemenin  genel vyapisinda ve
stperiletkenlik ozellikleri Gzerinde olusturacagi etkileri
ve yol agacagl sonuglar arastiriimistir. Elde edilecek
bulgularin ilgili literatire ve BSCCO esasl superiletken
malzemelerin potansiyel uygulama alanlarina olumlu

katkilar sunabilecegi diisinilmektedir.

2. Materyal ve Metot

Ag ve Sb katkili Bi1.7Pbo.3-xSbxSr2Ca2CusxAgxOy (BPbSCCO)
seramik malzemeler, x=0.00, 0.05, 0.10, 0.15 ve 0.20
degerleri igin ylksek safliktaki (99.99%) kimyasal tozlar
kullanilarak, kati-hal reaksiyon yodntemi ile hazirlandi.
Uretim asamasinda, ilk olarak toz formunda baslangig
kimyasallari, hassas terazi (0,1 mg- Kern & Sohn GmbH)
yardimi ile gerekli oranlarda olglilerek agat havanda
ogutildi. Homojen bir yapi elde edilebilmesi icin, ilk
karistirma-6giitme islemi yaklasik 30 dk. olarak
belirlendi. Katki miktari arttinlarak orijinal BPbSCCO
seramik sliperiletken yapida Pb ve Cu atomlarinin miktari
kademeli olarak azaltildi. Uretim asamasindaki ilk 1sil
islem olan kalsinasyon islemi ile kullanilan bilesiklerdeki
karbondioksit, oksit ve yabanci maddeleri ayristirarak,
kristal yapinin olusturulmasi hedeflendi. Bu islem yilksek
sicaklik firininda, hava ortaminda 800°C’'de 20 saat
kosullarinda gerceklestirildi. Isil islem sonrasinda
kendiliginden sogumaya birakilan tozlar, tekrar ~30 dk.
kadar 6gutulip, daha homojen bir yapi elde edebilmek
amaci ile ayni kosullarda ikinci bir kalsinasyon islemine
tabi tutuldu. Bu ikinci 1sil islemden sonra, elde edilen
tozlar tekrar ~30 dk. siresince 6gutulip, 130 Bar basing
altinda, yaricaplari ~13 mm ve kalinhklari ~1-1.5 mm olan
tabletler formuna donistirildi. Son olarak da bu
fiziksel ve mekanik ozellikleri

tabletler; istenen
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saglayacak polikristal formunu olusturmak amaciyla,
birakildi.
sonuglar elde edebilmek igin yapilan o6nceki bazi
calismalari (Bilgili vd. 2021, Bolat vd. 1998, Sakiroglu vd.
2011) referans alarak sinterleme sicakligi 855°C ve islem

sinterleme 1sil islemine maruz Optimum

suresi ise 150 saat olarak ayarlandi. Malzeme hazirlama
islemi tamamlandiktan sonra ilk olarak elde edilen ve
stperiletken oldugu dusinidlen bu malzemelerin toz
haline getirilmis formlari ile malzemelerin kristal yapilari
ve icerdikleri fazlari X-igini difraksiyon yontemi ile
belirlendi. XRD analiz ekipmani (Philips X’'Pert Pro) Cu-Ka
(A=0.15406 nm)
maksimum akim: 55 mA ozelliklerine sahip bir cihazdir.

X-1g1n1 maksimum gerilim: 60 kV,

Elde edilen yeni numunelerin tane ya da kristalit

baykluklerini (D) bulmak igin XRD grafiklerinden
yararlanilarak  Scherrer  bagintisindan  (Denklem-1)
hesaplamalar gergeklestirildi,
A
D=K—cosG (1)
Bhit

bu ifade de D ortalama tane boyutunu, B, pik yar
genisligini, A, CuKq 15iniminin dalgaboyunu (0.15406 nm)
ve K, sekil carpani olarak tanimlanan bir sabiti (0.9)
Hazirlanan  malzemelerin

tanimlamaktadir. orgu

parametreleri;

1 _ h%+ k24012

FER T (2)
Burada hkl miller indisleridir. a, b, c, 6rgii parametreleri,
d’de diizlemlere arasi mesafeyi belirten bir uzunluktur.
Hazirlanan malzemelerin yizey fotograflari ve tane
yapilari SEM (taramali elektron mikroskobu) ile 2000x ile
gerceklestirildi. Bu fotograflarin 10 um, 20 pum, 50 um ve
300 um Olgekli olanlarinin SEM fotograflari asagida
incelendi. Cok karisikhk olmasin diye, asagida sadece 20
um ve 50 um’lik gérintileri verildi. EDX (Enerji Dagihmli
X-Isinlari) element analizi igin kullanilan analitik bir
tekniktir. Bu Auger elektronlari numune ylizeyi hakkinda
bilge tasir. Ayni sekilde yoriinge elektronlari ile olan
girisimler sonucunda yoriingelerinden atilan veya enerjisi
azalan demet elektronlari numune vyiizeyine dogru
hareket ederek ylizeyde toplanirlar. Bu elektronlar ikincil
elektron olarak tanimlanir. ikincil elektronlar numune
odasinda bulunan sintilatérde toplanarak ikincil elektron
gdriintlisi sinyaline cevrilir. ikincil elektronlar numune
ylzeyinin 10 nm veya daha diisiik derinlikten geldigi icin
numunenin yiksek ¢ozlndlirlige sahip topografik
gorlintlslinlin elde edilmesinde kullanilir. Yani EDX;
element analizi igin kullanilan analitik bir teknikrir. Bu
analizler, 2um’ lik bir noktaya odaklanarak ve yaklasik
(50um x 50um )’lik  bir
gerceklestirilmistir. Tane boyutlarinin katki miktari artisi

alanin taranmasi ile

ile blyudugi ve superiletkenlik agisindan 6rneklerin

pozitif etkilendigi gorilmektedir. Uygulanan manyetik
alan altinda (100 Oe) superiletkenlige gecis sicakligini (Tc)
belirlemek icin manyetik ol¢iimler titresimli malzeme
(VSM-60 HZ'lik bir

magnetometrisi LakeShore) ile

gerceklestirildi.

3. Bulgular ve Tartigsma
3.1. XRD Analizleri

Hazirlanan 6rneklerin; kristal yapilarinin, igerdikleri
fazlarin ve kristalografik 6zelliklerinin belirlenmesini
saglayan XRD yontemi ile tanecik boyutu ve vyeni
numunelerin icerdigi fazlar da belirlenebilmektedir. Bu
orneklerin her biri preslenerek pellet haline getirilip
sinterleme islemi yapildiktan sonra tekrar 6gutilip toz
haline getirilmistir. Uretilen katkili yeni siiperiletken
numunelerin; stperiletken ve safsizlik fazlarinin ve 6rgi
parametrelerinin belirlenmesi icin kullanilan XRD analiz
yonteminde, Bragg kirinim yasasindan
yararlaniimaktadir. icerigi bes farkl sekilde sinterlenmis
ve pellet haline dénustirilmis 6rnekler icin elde edilen
XRD grafikleri Sekil 1’de gorilmektedir. Bu grafiklerde;
daha once yapilan ¢alismalardaki gibi, yiksek sicaklik (Tc)
fazlari (Bi-2223) H (high) harfi ve distk sicaklik fazlari (Bi-
2212) ise L (low) harfi ile gosterildi. Bu grafikler
incelendiginde, saf BPbSCCO o6rnegi (A) igin L-115 ve H-
200 piklerinin en yiksek siddetli pikler, H-1119 pikinin de
x=0.05

katkisina karsilik gelen B- orneginde de bu piklerin

en disuk siddetli pik oldugu go6zlemlendi.
ozelliklerini korudugunu, yani en siddetli ve en dusik
siddetli pikler olarak kaldiklari sdylenebilir. Ayrica B
orneginde 26 ~41° civarinda yeni bir yiksek sicaklik fazi
H-2010 pikinin olugmaya basladigi ve genel olarak da A-
ornegine gore azaldig

tim piklerin siddetlerinin

gozlemlenmektedir.

Katkilama miktarinin x=0.10 (C) oldugu numunede de en
siddetli piklerin degismedigi, B-Orneginden itibaren
ortaya ¢ikan H-2010 piki ile H — 1119 piklerinin en duslik
siddetli
goriilmektedir. Bu ornekte ayrica H — 220 piki ortaya

pikler ~ olarak kalmaya devam ettigi
¢tkmis ve H-1111 pikinin de siddetinde disls oldugu
gozlenmistir. XRD verilerinde go6zle-nen en belirgin
davranis, katkilama orani arttikga 2223 fazina ait piklerin
ve L-115 ile L-2020 piklerinin siddetlerindeki artistir. L —
115 pikinin D 6érneginde de en siddetli pik oldugu ve en
disilik pikin C 6rnegindekiler gibi H — 1119 ve H — 2010
x=0.15 (6rnek-D)

degerine karsilik gelen bu 6rnekte yeni bir yliksek sicaklik

oldugu gorilmektedir. katkilama
fazi olan H-0012 pikinin siddetinin yliksek oldugu

gozlenir. Bunlarin disinda, yapilan yer degistirme
H-119 pik siddetinin

azaldigi, safsizlik fazinin olustugunu ifade eden CuO pik

isleminde x-degeri artarken,
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siddetinin ve H-2022, H-2012 pik siddetlerinin arttig
Maksimum katkilamanin yapildigi E-
H-0012, H-2014 ve H-0022
sicaklik  piklerinin

goriilmektedir.
orneginde (x=0.20) ise;
yuksek siddetlerinin arttigi ve
malzemenin en siddetli piki olarak H-0012 pikinin ortaya
ciktigl gorilmektedir. Ayrica bu son 6rnegimizde bazi
yeni piklerin (H — 0010, L — 113) de ortaya ciktigi

gorilmektedir.

Saf (Bi, Pb)-2223 o&rneginden, en yliksek katkilama
yapilan E-Ornegine kadar genel olarak grafikler
incelendiginde, vyapida yiksek sicaklik fazlarinin

katkilama ile arttigi gozlenir. XRD grafiklerinde gbzlenen
bu pozitif etkiyi sayisal olarak da ispatlayabilmek igin, bu
analiz sonuglarindan yararlanilarak, Bi-2223 ve Bi-2212
fazlarinin hacim kesirleri hesaplanarak, Cizelge 1'de
listelendi. Bu hesaplamalardan elde edilen sonuglar
incelendiginde de vyapilan Sb-Ag katkilama isleminin
malzeme Uzerinde pozitif etkiler olusturdugu, vyani

siperiletken seramik vyapi icindeki duslik sicakhk

fazlarinin  azalip, yuksek sicakhk fazlarinin arttig

dogrulanmis oldu.

Cizelge 1. Biy7Pbg3xSbySroCazCusAgO, (x=0.00-0.20) &rnek-
lerin yliksek ve dustik- sicakhk fazlarinin hacim kesirleri

Hacim Kesri (%)
Yer Degistirme Orani (x)

Bi—2223 Bi—2212
0.00 67.001 32.999
0.05 72.567 27.433
0.10 76.988 23.011
0.15 76.988 23.011
0.20 77.093 22.901

Cizelge 2’deki sonugclar, saf BSCCO 6rnegine (A) gore E
orneginin tane boyutundaki 6nemli artigin kristal yapida
ifade
etmektedir. Hesaplamalara gore tane boyutu artisi ve

onemli  degisiklikler =~ meydana  getirdigini

grafiklerden gozlemlenen yiksek sicaklik pik siddetlerinin

artisl, Ozellikle x=0.20 degeri igin istenilen pozitif
katkilarin saglandigini acik bir sekilde gdstermektedir.
Sadece x=0.15 degeri igin D-degerinde bir disme
gozleniyor fakat bu sonucun da hazirlanan malzemelerin
birden fazla fazi igerebilecegini yani homojen bir

malzeme elde edilememesinden kaynaklandigi
soylenebilir. Bu cizelge (Cizelge 1) de artan Sb-Ag birlikte
katkisi ile yliksek sicaklik HTS piklerinin arttigi XRD, M-T
grafiklerinden de belirlenebilir. Bu ¢izelge de (Cizelge 2)
de ayrica, elde edilen yeni malzemelerde, katki miktari

ile 6rgii parametrelerinin degisimi listelendi.
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Sekil 1. Bi17Pbo3.SbySr2CaxCusxAg0y (x=0.00-0.20) o&rnek-
lerinin XRD grafikleri.
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Cizelge 2. Bi1.7Pbg.3.4Sb,Sr2Ca;Cus.Ag,Oy (x=0.00-0.20) numune-
lerin ortalama tane boyutlari (D) ve 6rgl parametreleri

Yer
Degistirme D (nm) a (4) b (&) c(A)
Orani (x)

0.00 51.215 5.38 5.38 37.59
0.05 51.078 5.42 5.42 37.71
0.10 51.215 5.32 5.32 37.71
0.15 48.931 5.30 5.30 36.12
0.20 56.735 5.40 5.40 37.80

BSCCO superiletkenlerinin yiksek sicaklk fazini gosteren
tetragonal yapiyi saf drnekte elde edilebildigini ve katkil
yeni numunelerimizde de bu tetragonal fazin
bozulmadigi goriilmustir. Ayrica, Sb-Ag iyonlarinin, tane
sinirlarinin  degisimine sebep oldugu, E Orneginde
gozlemlenen degisikliklerin, c-6rgli parametresindeki

degisimlerden kaynaklanmis olabilecegi ve kristal
yapidaki bu artisin malzemelerin istenilen HTS Uzerinde

olumlu etkiler olusturdugu soylenebilir.

3.2. SEM ve EDX Analizleri

Mikroskobu (SEM)
katkilamalarin ve 1sil islemlerin, seramik yapi Gzerindeki

Taramal  Elektron ile yapilan
yapisal etkileri de SEM ve EDX analizleri ile incelendi.
Uretilen yeni 6rneklerin tane sinirlarini, biyikliklerini,
taneler arasi bogluklari ve tane yonelimlerini net bir
sekilde gorebilme olanagi saglayan yiiksek ¢ozinurlukli
yuzey mikro fotograflari Sekil 2 ile Sekil 6 arasinda
gosterilmektedir. Bu  gorlintllere  genel olarak
bakildiginda; BSCCO sisteminin genel yapisinda gozlenen
tabakali yapinin hazirlanan tim 6rneklerde de olustugu
gorilmektedir. Malzemelerin tane sinirlari arasindaki
baglarin gelistigi, dolayisiyla bosluklarin miktar ve
boyutlarinin azaldig1 gdzlenmektedir. Artan katkilama ile
tabakali

kaybolmaya baslamasi, ilk bakista géze ¢arpan diger bir

yapilarin ve ignemsi vyapilarin ortadan
degisimdir. Ayrica, homojenligin giderek bozuldugu da
Katkisiz (Bi, Pb)-2223 orneginin (A) farkl

blylitmelerindeki gériantilerinin bulundugu Sekil 2’ye ve

goralir.

x=0.05 degerine karsilik gelen B-6rneklerine bakildiginda
(Sekil 3), genel olarak homojen bir yapiya sahip oldugu
gozlenen bu malzemelerin, olduk¢a fazla miktarda
bosluga sahip oldugu goriliir. A ve B 6rneginde meydana
gelen tanelerin kiigik ebatta yani ignemsi yapida oldugu
gorilmektedir (Gul vd. 2021).

Ayrica

bosluk ve dizlemsel yapinin ¢ok da iyi

gozlenememesi bu vyapilarin daha iyi o6gltllap
karistirilmasi gerektigi fikrini ortaya c¢ikarir. Bunlarin
yaninda C, D ve E orneklerinde tane ebatlarinda plaka
benzeri bir artis goézlemlenir. Katki miktari artarken
(x=0.10) homojenligin azalmaya devam ettigi ve yapl
icinde ¢ok sayida safsizliklarin olustugu (Sekil 4), D

orneginde (x=0.15) ise homojenligin daha da artarak,

bosluklarin neredeyse ortadan kayboldugu

gozlenmektedir (Sekil 5

#

Sekil 2. Soldan saga dogru A-Orneginin 5000x ve 2500x
blyUtmelerdeki ylizey SEM goéruntlleri. Alttaki satir ise A-
6rneginin EDX analiz sonucu.

Sekil 3. B (x=0.05) 6rneginin farkli bluytitmelerdeki soldan saga
dogru 5000x ve 2500x ylizey SEM gorintileri. Alttaki satir ise
B-0rneginin EDX analiz sonucu.
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Sekil 4. C (x=0.10 ) 6rneginin farkh buyutmelerdeki (soldan saga
dogru 5000x ve 2500x) ylizey SEM goriuntileri. Alttaki satir ise
C-6rneginin EDX analiz sonucu.

Sb-Ag miktarinin en fazla oldugu E 6rneginde de artik
bosluklarin iyice kigllip azaldigl ve tanecikli yapilarin
arttig ve dolayisiyla malzemenin homojenliginin artig
gozlenmektedir. Genel olarak SEM ve EDX gorintilerini
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yorumlayacak olursak, yaptigimiz katkilamanin, BPbSCCO
tabakali
ortadan

malzemelerin vapilarini  azaltip, ignemsi

yapilarini kaldirmaya basladigini  ve
malzemelerin homojenligini artirdigini, ayrica, katkilama
ile orneklerin tanecik boyutlarinin ve tanecikler arasi
baglarinin arttigini, dolayisiyla bogluklarin  sayi ve

boyutlarinda azalmalarin oldugunu soylemek

mumkindir.  Katkilama ile, yiizey bicimlerindeki s6z
konusu olan bu degisim ve bozulmalar ile birlikte saf
BPbSCCO malzemesi referans alindiginda ¢ok daha net
bir sekilde goriilebilmektedir. Bosluklarin, yani polikristali
bolgelerin
Sbh-Ag
katkilamasinin mevcut yapinin siperiletkenligi lzerine

olusturan tanelerin arasindaki temassiz

katkilama ile azalmis olmasi, yapilan
pozitif etkiler yarattigi distincesini destekleyen onemli
bir gozlemdir. Bu goézlem Cizelge 1'de artan yiksek
sicakhk pikleri ve artan manyetizasyon egrilerinin kritik
degerleri (Sekil 7) ile hazirlanan malzemelerin iyi yonde

etkiler olusturdugunu acik bir sekilde ifade eder.

EDX analizi, bir malzemenin elementel bilesimini elde
etmek icin kullanilan, SEM analizlerine gére daha nicel
bir sonug veren ve bu islem dahilinde yapilabilen bir
analizler, orneklerin  farkli
bolgeler) odaklanip,
taratilarak gergeklestirilir. Bu sonuglara bakildiginda da

analiz yontemidir. Bu

bolgelerine (gri ve koyu gri
yapilan katkilamalarin malzeme Uzerindeki etkisi net bir
sekilde gozlenebilmektedir. Saf malzemeden, en yiksek
katkilamanin yapildigl E 6rnegine kadar yapidaki mevcut
Pb ve Cu elementlerinin atomik yiizdeleri dismis, Sb ve
Ag elementlerinin atomik ylizdeleri ise artmistir.

Ayrica slperiletken bilesikleri olusturan atomlarin
yapinin tamamina homojen bir sekilde dagildigi gozlenir.
Bunun disinda, olmasini istemedigimiz farkli kimyasal
bilesiklerin gbézlenmemesi, orneklerin homojenligini
blyuk oranda korumalari bakimindan olduk¢a énemlidir.
SEM sonuglari ve yaptigimiz hesaplamalar ile de uyumlu
olarak, EDX sonuglarindan, katkilamalardan dolayi elde
ettigimiz yeni malzemelerin tane boyutlarinin artmis
oldugu soylenebilir. EDX analizlerinden de katkili yeni
orneklerin, yiiksek sicakhk fazlari bakimindan avantajli
bosluklarin azaldigi, taneler arasi

oldugu, yapidaki

baglarin gliclendigi sdylenebilir.

3.4 A.C. Manyetik Duygunluk Analizi

Disaridan uygulanan AC manyetik alaninin, mikemmele
yakin perdelemesinin kirihp, numune igine tamamen
nifuz ettigi sicakliklari (kritik sicaklik) belirleyebilmek ve
bu uygulanan alana 6rneklerin tepkisini belirleyebilmek
icin Manyetik Duygunluk (sUseptibilite) analizi yaptirildi.
100 Oe olarak uygulanan manyetik alani altinda VSM
cihaziyla, 20-300 K sicaklik araliginda yaptirilan bu 6l¢im

ile orneklerin manyetik duygunlugunun reel kismi ile

sicaklik degisimi incelendi.
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Sekil 5. D(x=0.15) 6rneginin farkli blyutmelerdeki (soldan saga
dogru 5000x ve 2500x ) ylzey SEM gorintileri. Alttaki satir ise
D-6rneginin EDX analiz sonucu.
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Sekil 6. E (x=0.20) orneginin farkli biytitmelerdeki (Soldan saga
dogru 5000x ve 2500x) ylizey SEM goruntileri. Alttaki satir ise
E-6rneginin EDX analiz sonucu.

0.00 |
001 |-
002 |-
L ]
5 .
E 003} °
e - .
= o
3
-004 |- K
A
-005 | 0 G
* E
006 L— 00w
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110

T(K)
Sekil 7. A, C ve E numunelerinin Manyetik Moment- Sicaklik
Egrileri.
Mevcut katkilamanin genel davranisini incelenmesi igin
elde edilen verilerle; A, C ve E Orneklerimiz igin
sUseptibilite-sicakhik davranisinin grafigi cizdirildi (Sekil
7). Grafik ¢iziminde, faz gegisinin daha iyi gdzlenebilmesi
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icin Olcim araligini 20-110 K olarak alindi. BSCCO

numunelerde saklama kosullarinin  stperiletkenlik
ozellikleri Gzerinde yarattig sorunlar gdz ardi edildiginde,
yapilan katkilamanin, numunenin kritik manyetik alan
degerini artirarak, oldukca 6nemli bir pozitif etki yarattigi
sdylenebilir. Ozellikle x=0,10 degerine karsilik gelen C
numunesinin kritik gecis sicakliginin; Tc=55 K’e ve x=0.20
degerine karsiik gelen ve en blyik katkilamanin
yapildig ~75 K'e kadar

yukselmesi, oldukg¢a 6nemli bir etkilesimdir ve genellikle

malzemede ayni sicakligin
boyle gozlemlerde malzeme igerisinde birden farkh
fazlarin oldugu dustnulmektedir (Bilgili, et al. 2021).

Sonug olarak, manyetik duygunluk 6lg¢iim sonuglarinin da
XRD ve SEM-EDX analizleri ile birlikte yapilan oransal
hesaplamalar ile uyumlu olarak Sb ve Ag ile katkilamanin
BPbSCCO malzemelerinin
belirgin  bir

sUperiletkenlik o6zelliklerini

sekilde olumlu yonde gelistirmistir,

denilebilir.

4. Sonuglar

Bu calismada, ((Bi,Pb)-2223) stiperiletkenlerine, x=0.00,
0.05, 0.10, 0.15 ve 0.20 degerlerini alacak sekilde, Pb ve
Cu bolgelerine sirasiyla Sb ve Ag’nin ayni oranda ve ayni
(Bi1.7Pbo.3.xSbxSr2Ca2Cuz xAgxOy)
malzeme Uzerinde olusturacagi
Katihal
kullanilarak hazirlanan orneklerde, ortaya g¢ikan etkileri

anda katkilanmasinin
yapisal ve manyetik
etkiler arastirilmstir. reaksiyon  yontemi
inceleyebilmek amaciyla, 6érneklerin SEM gorintdileri,
XRD, EDX ve M-T analizleri kullanilmistir. Her bir 6rnege
ait XRD grafiklerinden belirlenen pikler aracilig ile yliksek
ve dusuk sicaklik fazlarinin  hacim kesir oranlari
belirlenmistir. Bu sonuglardan, BPbSCCO’ya yapilan bu
ikili katkilamanin yiksek-sicaklik fazlarini artirirken,

distk-sicakhk fazlarini azalttigi gorllmistiir. SEM

sonuglar incelendiginde ise; yapilan yer degistirme
islemi ile taneler arasi iletimin ve numunelerin tane
boyutunun arttigi, yizey bicimlerinin bozuldugu, katkil
malzemelerin saf BPbSCCO numunelere goére daha az
gozenek icerdigi, gozenekli bolgelerin azaldigi ve
katkilamanin tane sinirlarinin degisimine sebep oldugu
belirlenmistir. Ayrica bu katkilama g¢alismasinda, (Bi, Pb)-
2223 seramik malzemelerin manyetik perdelemesinin
kritik sicakhk gibi

stperiletkenlik icin 6nemli bir parametrenin olumlu bir

incelendigi M-T egrilerinden de,
sekilde etkilendigi gorilmustiir. Sonug olarak, yapilan bu
ikili katkilama, (Bi,
stiperiletkenlik o6zellikleri UGzerinde, artan kritik sicaklik

Pb)-2223 seramik malzemelerin

degerleri, gelisen tane arasi baglar, azalan goézenekler,
artan tane boyutlari ve artan yuksek sicaklik fazlari gibi
pozitif katkilar ortaya g¢ikarmistir. Bu calisma, malzeme

arastirma-gelistirme calismalari icin de onemli bir yol
gosterici olacaktir.
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