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OZET

NANO BOYUTTA KALAY KATKILI Bi-2212 SERAMIKLERIN SUPERILETKENLIK
OZELLIKLERI

Bu tezde, Bi-2212 seramiklerin stiperiletkenlik 6zellikleri {izerine nano boyutta SnO;
katkisinin etkisi arastirildi. Bi-2212 sisteminin morfolojik yapisi lizerine sodyum katkilamanin
olumlu etkisine bagh olarak Bi,Srz«SnxCaiCui7sNaop250y (x = 0.0, 0.05, 0.1, 0.20) baslangig
kompozisyonu secildi. Degisen katkilama oranlari ile dort farkh stiperiletken 6rnek kati hal
tepkime yontemi ile hazirlandi. Siiperiletken 6rnekler X-151n1 kirmim (XRD), taramali elektron
mikroskobu (SEM), o6zdiren¢ (R-T), manyetizasyon (M-H) ve mekaniksel ol¢limler
gerceklestirilerek analiz edildi.

XRD odlciim sonuclarinda, bazi safsizlik fazlarinin olusumuna ragmen tiim o6rneklerde
temel faz yapisinin Bi-2212 yiiksek sicaklik siiperiletken faz1 oldugu tespit edilmistir. Buna ek
olarak, yiiksek oranda Bi-2212 siiperiletkenlik fazinin olusumu ve Bi-2212 siiperiletkenlik
fazina ait piklerin siddetlerinde artis x = 0.05 oraninda nano boyutta kalay katkili érnekte
gozlemlenmistir. SEM mikro yapi analizi sonugclarinda, tiim orneklerde Bi-2212 yiiksek sicaklik
fazinin varligini isaret eden plaka benzeri tanelerin olusumu gézlemlendi. Bunun yaninda, daha
biiyiik plaka benzeri taneler ve daha az bosluklu yapinin olusmasi ile daha iyi yiizey morfolojisi
x = 0.05 nano boyutta kalay iceren érnege aittir. Ozdireng sicaklik grafiginde, tiim 6rneklerin
Tconset degerlerinden sonra siiperiletkenlik gecisine sahip oldugu agikca gosterilmektedir. Ayrica,
en yuksek stiperiletkenlik gecis sicakligi x = 0.05 oraninda nano boyutlu kalay katkili 6rnekte
elde edildi. Diger taraftan, 6rneklerin manyetizasyon ozellikleri manyetik histerezis olciimleri
ile tespit edildi. Histerezis ol¢limleri sonucunda elde edilen bulgular tiim 6rneklerde Bi-2212
sliperiletkenlerin karakteristik 6zelligi olan diamagnetik davranis agikca gozlemlendi. Kritik
akim yogunlugu degerleri ise Bean’s modeli kullanilarak hesaplandi. En yiiksek kritik akim
yogunlugu nano boyutta kalay icermeyen drnekte tespit edildi.

Seramik o6rneklerin mekaniksel 6zellikleri Vickers mikro sertlik ve yiizey piirtzlilagi
Olctimleri ile analiz edildi. Elde edilen mikro sertlik 6l¢iim sonug¢larinda, en yiiksek sertlik degeri
x = 0.1 kalay katkili 6rnekte gozlemlendi. Yiizey piiriizliligi olciim sonucunda elde edilen
bulgularda ise, 6rneklerin ylizey puriizliiliikk degeri katkilama oramni ile giderek artti. En yiiksek

ptriizliliik degeri ise x = 0.20 nano boyutta kalay katkili 6rnekte gézlemlenmistir.



Elde edilen sonuclar gostermistir ki, Bi-2212 sistemindeki optimal oranda sodyum (x =

0.25) ve nano-boyutta Sn0O; (x = 0.05) ikili katkis1 stiperiletkenlik 6zelliklerin gelismesinde etkili

olmustur.

Anahtar Kelimeler: BSCCO, Kritik Akim Yogunlugu, XRD, Bi»xSnxSr,CaiCu1.7sNag.250y

Danisman: Prof.Dr. Berdan OZKURT, Mersin Universitesi, Nanoteknoloji ve Ileri Malzemeler
Anabilim Dali, Mersin.
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ABSTRACT

SUPERCONDUCTING PROPERTIES OF NANO SIZED TIN DOPED
Bi-2212 CERAMICS

In this thesis, the effect of nano-size Sn0O, addition on the superconductivity properties
of Bi-2212 ceramics has been investigated. The starting composition of Bi;Sr».
«Sn,Cai1Cu17sNap2s0y (x = 0.0, 0.05, 0.1, 0.20) has selected due to the positive effect of sodium
addition on the morphological structure of Bi-2212 system. Four different superconducting
samples with varying doping ratios were prepared by solid state reaction method.
Superconducting samples have been analyzed by X-ray diffraction (XRD), scanning electron
microscopy (SEM), resistivity (R-T), magnetization (M-H) and mechanical measurements.

In XRD measurement results, although some impurity phases were formed, the basic
phase structure was determined Bi-2212 high temperature superconductivity phase in all
samples. In addition, formation of a high rate of Bi-2212 superconductivity phase and increase
in intensity of peaks of Bi-2212 superconductivity phase were observed in x = 0.05 nano-size tin
doped sample. In the SEM microstructure analysis results, the formation of plate-like grains
indicating the presence of the Bi-2212 high temperature phase in all samples was observed. In
addition, the best surface morphology with the formation of larger plate-like grains and less
porous structure belong to the sample including x = 0.05 nano-sized tin. The results of electrical
resistivity measurement have clearly shown that all samples have superconductivity transition
after their Tconset values. Also, the highest superconductivity transition temperature was
observed in x = 0.05 nano sized tin doped sample. On the other hand, the magnetization
properties of the samples were determined by magnetic hysteresis measurements. In the
results of hysteresis graphs, the diamagnetic properties of Bi-2212 superconductors were
observed in all samples. Critical current density values were calculated using Bean’s model. The
highest critical current density was determined in free nano tin doped.

The mechanical properties of the ceramic samples were analyzed by Vickers
Microhardness and surface roughness measurements. In the obtained microhardness test
results, highest hardness value were detected in x = 0.1 tin doped samples. The surface
roughness values of the samples have been increased with increasing nano sized tin contents. In
the results obtained from the surface roughness measurement, highest roughness value among

samples has been observed in sample including x = 0.2 nano-sized tin.
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The results showed that the optimal ratio of sodium (x = 0.25) and nano-sized Sn0O; (x =
0.05) co-doping in the Bi-2212 system was effective in the development of superconducting

properties.

Keywords: BSCCO, Critical Current Density, XRD, Bi>.«SnsSr2CaiCu1.75Nag 250y

Advisor: Prof. Dr. Berdan OZKURT, Department of Nanotechnology and Advanced Materials,
University of Mersin
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1. GIRIS

Son yillarda gelisen teknoloji ve kiiresel niifusun artmasi ile enerjiye olan talep 6nemli
bir sekilde artmistir. Giliniimiizde ihtiya¢ duyulan kiiresel enerji talebinin % 87 gibi ¢ok biiyiik
bir boliimii fosil yakitlardan (petrol, dogalgaz ve komiir) elde edilmektedir [1]. Ayni zamanda
teknolojinin bugiinkii diizeyi ve giderek ilerlemesi ile yapilan tahminler dogrultusunda gelecek
30 yillik siiregte ihtiya¢ duyulan kiiresel enerji talebinin % 88’inin fosil yakitlar ile karsilanmaya
devam edecegi tahmin edilmektedir [2]. Fosil yakitlarin kullanildig1 enerji tiretim santrallerinde,
fosil yakitin yanmasi ile acgiga ¢ikan enerji bir tiirbine gii¢ olarak iletilir ve tiirbinlerde olusan
donme hareketi ile enerji iiretimi saglanir. Bunun yaninda, bu tir yakitlar enerji iiretim
tesislerinde kullanildiginda karbondioksit ya da karbon monoksit gibi ekosisteme 6nemli dlciide
zarar veren tehlikeli gazlar aciga ¢ikmaktadir. Bu gazlarin yiiksek oranda emisyonu atmosferde
sera etkisi yaratarak kuresel 1sinmaya sebep olabilmektedir. Kiiresel 1sinma ile olusan iklim
degisikliklerinin geri doniilmesi zor olan ekolojik ve cevresel zararlari meydana getirmesi
kiiresel 1sinmay1 Onleyici 6nlemler almaya yoneltmistir. Bu baglamda, kiiresel 1sinma ve iklim
degisikliginin etkilerinin azaltilmasi icin enerji yOnetimi ve yenilenebilir enerji politikalar
olusturulmustur. Buna bagh olarak petrol, dogalgaz ve komiir gibi fosil kaynaklar yerine gilines
enerjisi, riizgar enerjisi ve biyokiitle enerjisi gibi alternatif yenilenebilir enerji kaynaklarinin
kullanimi yayginlastirilmaya ¢alisilmaktadir.

Elektrik iletiminde serbest elektronlarin hareketi, 6rgii igcerisindeki kusurlar ve orgiide
meydana gelen titresimlerden dolay1 engellenebilmektedir. Serbest elektronlarin elektrik iletimi
sirasinda bu sekilde engellenmesi enerji kaybini olusturmaktadir. Bilindigi gibi enerji
santrallerinde tretilen elektrigin geleneksel iletim kablolar ile iletimi esnasinda, kablonun
sahip oldugu elektriksel direng ile 6nemli 6lciide kayiplar meydana gelmektedir. Olusan bu
kayiplar enerjinin verimli kullanilmasinda 6nemli bir problemdir. Diger taraftan, ¢evre Kkirliligi
ya da kiiresel 1sinma konusunda enerjinin iiretimi kadar tiretilen enerjinin verimli bir sekilde
kullanilmasi da 6nemli bir husustur. Bazi saf metaller ve birden fazla metalin bir araya gelerek
olusturdugu alasimlar iyi elektriksel iletime sahiptir. Bunun yaninda, bu tiir malzemeler ¢ok
diisiik sicakliklarda, genellikle sivi helyum sicaklifinda sogutuldugu zaman, sahip olduklar
direng degerlerinde sert bir diistis baslar ve daha sonra sifir direng¢ gosterirler. Elektriksel giic
iletiminde sifir dirence sahip (R = 0) siiperiletken kablolarin kullanilmasi ve yayginlastirilmasi
enerjinin verimli kullanimi ac¢isindan 6nemli bir ¢6ziim sunmaktadir. Boylece elektrik
enerjisinin iletimde bu tir malzemeler kullanildigi zaman olusan kayiplar1 en aza
indirebilmektedir. Ayni zamanda stperiletken malzemelerin teknolojide enerji iletiminde
kullanilabilmesi i¢in bu tip yeni malzemelerin arastirilmasi ve gelistirilmesi ¢alismalari son hizla

devam etmektedir. Yapilan ¢alismalarin biiyiik bir cogunlugunda siiperiletken malzemelerin
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stperiletkenlik gecis sicakligi, manyetik alan tasima kapasiteleri ve mekaniksel 6zellikleri gibi

temel 6zelliklerini gelistirmeyi amaclanmaktadir.

1.1. Siiperiletkenlik Kavraminin Kesfi

Siiperiletkenlik durumu malzemenin sahip oldugu elektriksel direncin belirli bir sicaklik
altinda tamamen yok olmasidir. Bu davranisi sergileyebilen malzemelere stiperiletken
malzemeler denilmektedir. Siiperiletkenlik durumu Kamerling Onnes tarafindan 1911 yilinda
kesfedildi. Metallerin sahip olduklar elektriksel direncin sicakligin diismesi ile azaldig1 bilinen
bir durumdur. Onnes helyum elementinin sivilastirma ¢alismalarini basariyla gerceklestirdikten
sonra ¢alismalarint metallerin ¢ok diisiik sicakliklarda elektriksel 6zelliklerine yoneltti. Civa
elementi lizerine yaptig1 calismalarda, disiik sicakliklarda malzeme iizerine elektrik akimi
uyguladiginda elektriksel direncinin sifir oldugunu kesfetti ve bu duruma siiperiletkenlik adim
verdi. Onnes tarafindan elde edilen, civa elementinin 6zdirenc sicaklik grafigi Sekil 1.1'de
gosterilmektedir. Bilim acisindan oldugu kadar, teknolojik acidan da 6nemli bir kesif olan

stiperiletkenlik fenomeni Onnes’e 1913 yi1linda Nobel 6diiliinii kazandirdi.
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Sekil 1.1. Civa elementine ait direng sicaklik grafigi [3]

1.2. Siiperiletken Malzemelerin Ozellikleri

Siiperiletken malzemelerin en temel 6zelligi sifir direng 6zelligidir ve bu 6zellik ancak
kritik gecis sicakligl (Tc) denilen belirli bir sicaklik altinda gézlemlenebilir. Periyodik tabloda
metalik elementlerin bir¢ogu sivi helyum sicakliginda sogutuldugu zaman direnclerinde sert bir
diisiis meydana gelerek normal fazdan siiperiletkenlik faza gecerler. Elementlerde bu gecisin
yasanabilmesi ile siiperiletkenlik durumu gézlemlenebilir (R=0). Periyodik tabloda civa, kalay,

niyobyum ve kursun gibi metalik elementler siiperiletkenlik gecisi gosterebilirken, elektriksel
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iletkenligi cok iyi olarak bilinen bakir, altin ve glimis gibi bazi metalik elementler hicbir
sicaklikta siiperiletken 6zellik sergileyemezler.

Siiperiletken malzemelerde sifir diren¢ 6zelliginin tespitinde kullanilan en yaygin
yontem sicakligin bir fonksiyonu olarak elde edilen 6zdirenc-sicaklik grafigidir. Bu 6l¢lim
gerceklestirilerek malzemenin siiperiletken faza gectigi sicaklik tespit edilebilmektedir.
Ozdireng sicaklik 6l¢iimii ile elde edilen tipik bir grafik Sekil 1.2'de gosterilmektedir.
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Sekil 1.2. Sicakligin bir fonksiyonu olarak elde edilen normal iletken ve siiperiletkenlere ait

ozdirenc-sicaklik fonksiyonu [4]

Sekil 1.2’de ozdireng sicaklik grafiginde Tconset ve Tcoffset olarak ismlendirilen iki farkh
sicaklik degeri goriilmektedir. Sekil 1.2°de gosterilen grafige bakildiginda, stiperiletken davranis
sergileyen bir malzemede, Tceonset sicaklik degerine kadar normal metalik davranis
gozlemlenirken Tconset sicakligl degerinden sonra lineer olmayan bir davranis s6z konusudur.
Grafikte elde edilen Tconset sicaklik degeri malzemede normal fazdan siiperiletkenlik faza geg¢isin
basladig1 ve malzemenin diren¢ degerinde sert diisiislerin gézlemlendigi sicaklik degeri olarak
isimlendirilir. Tcoffset sicaklik degeri ise malzemede siiperiletkenlik faz gecisinin tamamlandigi ve
sifir direncin gozlemlendigi sicaklik olarak isimlendirilmektedir. Elde edilen gecis sicaklhigi
degerleri arasindaki fark ise AT, olarak gosterilmektedir. Iki sicaklik arasindaki fark degeri,
malzemenin homojen yapisinin ve daha iyi faz kararhihiginin gostergesi olarak diisiik olmasi
beklenmektedir. Stperiletkenlerin sifir direng 6zelligi, teknolojide enerjinin kayipsiz iletilmesi
icin kullanilmas1 hedeflenen en temel 6zelligidir. Siiperiletken malzemeleri gelistirme
calismalarinin biiytk bir cogunlugu bu malzemelerin oda sicakligina daha yakin stiperiletkenlik
gecisi elde etmeye yonelik olarak devam etmektedir.

Siiperiletken malzemeler elektriksel enerjiyi kayipsiz bir sekilde iletirken belirli bir st
limit degerine kadar iletebilmektedir. Siiperiletken bir malzemenin elektriksel iletimde direng

gostermeden tasiyabilecegi maksimum akim miktarina kritik akim yogunlugu denir ve ] ile
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gosterilmektedir. Kritik akim yogunlugu degeri her bir siiperiletken malzeme icin farklilik
gostermektedir ve sliperiletken malzemenin yapisina, sicakliga ve disaridan uygulanan
manyetik alana bagh olarak degismektedir. Siiperiletken malzemelerde akim yogunluguy,

sicaklik ve manyetik alan iliskisi Sekil 1.3’te gosterilmektedir.

Akim yoguniu (J)
Slperlletken Bélge

Sicakhk (T)
>

 Te

Magnetik Alan (H)

Sekil 1.3. Siiperiletken malzemelerde akim yogunlugu, sicaklik ve manyetik alan iliskisi [5]

Siiperiletken malzemelerin elektriksel 6zellikleri kadar manyetik 6zellikleri de oldukca
ilgi c¢ekicidir. Siperiletken malzemelerin belirli bir gecgis sicakligi altinda sifir direng
gostermesinin yaninda bir baska onemli o6zelligi ise iyi bir diyamanyetik o6zellige sahip
olmasidir. Bilindigi gibi, diyamanyetik malzemeler, elektronik yapilarindan dolay1 net manyetik
momenti olmayan malzemelerdir. Disaridan bir manyetik alan uygulandiginda bu manyetik
momentler indiiklenir. Lenz yasasina gére manyetik alan bir devre icerisinde degistigi zaman,
devrede manyetik alana karsi ters yonde akim indiiklenir. Diyamanyetik maddede de olusan
ters yonde akimlardan dolayr manyetik alana karsi koyacak manyetik aki olusturulur. Bu
durumda diyamanyetik malzeme icerisine manyetik alan niifuz edemez. Siiperiletken
malzemelerin bu 6zelligi 1933 yilinda Meissner ve Oschenfeld tarafindan kesfedildi. Yapilan
calismada kalay elementi kritik gecis sicakligl altinda sogutulup siiperiletken faz gecisi
saglandiktan sonra malzeme iizerine manyetik alan uygulandi. Uygulanan manyetik alanin
sliperiletken malzeme tarafindan disar1 atildifi gézlemlendi. Siiperiletken malzemelerin bu
davranisi ile diamanyetik 6zellige sahip oldugu kesfedildi ve bu 6zellik Meissner Etkisi olarak

isimlendirildi. Sekil 1.4’te Meissner etkisi gosterilmektedir.
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Sekil 1.4. Siiperiletken bir malzemede manyetik durum a) Siiperiletken durumunda manyetik

akinin disarlanmasi b) Normal durumda manyetik akinin niifuz etmesi [6]

Diger taraftan, malzeme siiperiletken durumundayken uygulanan manyetik alanin belirli
bir degerine kadar siiperiletken o6zellikler korunurken (Sifir direng ve Meissner Etkisi)
uygulanan manyetik alan bu degeri astiginda stiperiletkenlik 6zellikler ortadan kaybolmaktadir.
Siiperiletkenlik 6zelliklerin korundugu iist manyetik alan degerine kritik manyetik alan (Hc)
denilmektedir. Stiperiletkenlerde kritik manyetik alan degeri, malzemenin tiiriine ve sicakliga

baglhidir. Manyetik alan ve sicaklik arasindaki iliski asagidaki formdiil ile ifade edilir.
T
He(T) = He(0)[1-()%) (1.1)

Siiperiletken malzemeler uygulanan manyetik alan altinda davranislarina gore I. Tip ve
II. tip olarak siniflandirilabilir. Periyodik tabloda stiperiletkenlik 6zellik sergileyebilen saf metal
elementleri I. tip siiperiletken grubuna girmektedir. Birkac¢ element iceren alasimlar ve yiliksek
sicaklik siiperiletken aileleri ise II. tip siiperiletken grubundadir. Her iki tip siiperiletken
malzemede de sifir diren¢ mekanizmasi benzerdir. Ancak iki tip arasinda Meissner etkisi
farklihk gosterir. Sekil 1.4’te 1. ve II. tip siiperiletkenlerin manyetik alan altinda davranisi

gosterilmektedir.
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Sekil 1.5. [. tip ve II. tip siiperiletkenlerin manyetik alan altinda davranisi [7]

Sekil 1.5'te L.Tip ve IL. Tip siiperiletkenlere ait manyetik alan grafiklerine bakildiginda, I.
Tip stiperiletkenlerde H. olarak isimlendirilen bir tane tst kritik manyetik alan bulunurken II.
Tip siiperiletkenlerde ise Hc1 ve Hez olarak isimlendirilen iki farkl iist kritik manyetik alan degeri
bulunmaktadir.

Siiperiletkenlik durumu saglandiktan sonra, 1. tip siiperiletken malzeme ilizerine Hc
olarak isimlendirilen kritik manyetik alan degerine kadar disardan bir manyetik alan
uygulandigl zaman, malzemede Meissner etkisi ger¢cekleserek manyetik alan disariya atilir. Bu
tst kritik manyetik alan degeri asildigl zaman ise malzemede siiperiletkenlik durumundan
normal duruma faz gegisi gergeklesir. Sekil 1.5'te goriildiigii gibi, Ltip siiperiletken sistemlerde
normal durumdan siiperiletkenlik duruma gecisler oldukca keskindir. Ayrica 1. tip
stiperiletkenlerde manyetik alan tasima kapasiteleri daha diistiktiir. II tip siiperiletkenlerde ise
Sekil 1.5’te goriildiigi gibi Hei ve He olarak isimlendirilen iki farkh iist kritik manyetik alan
degeri bulunmaktadir. Bu tip siiperiletkenlerde uygulanan manyetik alan H¢ (alt kritik
manyetik alan degeri) olarak ifade edilen degere kadar uygulandigi zaman Meissner 6zellikleri
bakimindan I. tip siiperiletken sistemlerin 6zelligini sergilerler. Bu degerin iizerinde manyetik
alan uygulandigi zaman karisik durum (vortex durum) olarak isimlendirilen durum gozlenir. Bu
durumda uygulanan manyetik alanin bir kismi disarlanir ve bir kismi1 malzeme igerisine niifuz
eder. Karisik durumda manyetik alan kismi olarak malzeme igerisine girse dahi sifir direng
ozelligi devam eder. Diger taraftan, uygulanan manyetik alan degeri Hc (list kritik manyetik alan
degeri) olarak ifade edilen degere ulastifi zaman manyetik alan tiimiiyle malzeme icerisine

niifuz eder ve stiperiletkenlik 6zellikleri ortadan kalkar.
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Bilindigi gibi, II. tip siliperiletken malzemelerde uygulanan manyetik alan H¢ ve He
degerleri arasinda oldugu zaman, manyetik alan malzeme igerisine vorteks olarak isimlendirilen

aki cizgileri veya aki tiipleri seklinde girer. Manyetik alanin artisi ile vortekslerde sayica

artmaktadir. Bu durumda malzemeden akim gecirilirse aki tiipleri {izerine F= f x B denklemi
ile ifade edilen Lorentz kuvvetleri etki eder. Bu kuvvetin etkisi ile aki tiipleri hareket etmeye
baslar ve bu hareket akima dik bir elektrik alan indiikler. indiiklenen bu elektrik alan malzeme
icerisinde enerji kaybina yol acacak bir direnc¢ yaratir. Boylece karisik durumda (Hci<H<Hc)
stiperiletken malzemede daha yiiksek akim tasinabilmesi icin aki hareketlerinin engellenmesi
gerekir. Ak tiiplerinin olusmasi durumunda, aki hareketlerinin en aza indirilmesi ile meydana
gelecek enerji kaybini azaltmak icin aki civileme merkezleri (flux pinning centers)
kullanilmaktadir. Literatiirden bilindigi gibi BSCCO sistemi icerisinde etkili aki c¢ivileme
merkezleri kristal yapi icerisinde kusurlar ya da safsizlik fazlar1 olusturularak veya metalik

element katkilamalari ile yaratilabilmektedir [8, 9].
1.3. Siiperiletkenlik Teorileri

Siiperiletkenlik mekanizmasi ilk olarak Maxwell ve Reynolds tarafindan izotop Etkisi ile
aciklanmistir. Civa elementinde atomik kiitle birimi 199,5'ten 203,4 atomik kiitle birimine
degistirildiginde civada stiperiletkenlik gecis sicakligi (Tc) 4,185 K'den 4.14 K'e azaldig
gozlemlenmistir. Maxwell ve Reynolds izotop etkisi ile stperiletkenlik gecis sicakliginin
izotopik kiitleyle orantili olarak c¢ekirdekteki nédtron sayilarina bagh oldugunu acikladilar
[10,11]. Siiperiletkenlerde gecis sicakligi degerinin izotopik kiitleye bagimliliginin kesfi ile
stiperletkenligin gerceklesmesi mekanizmasinda 6rgi titresimlerinin énemli bir rol tlstlendigi
fikirlerinin temeli atilmis oldu.

Diger taraftan, Bardeen-Cooper-Scrieffer 1957 yilinda yaptiklar1 g¢alismada
sliperiletkenlikte 6rgl titresimleri ve elektron fonon elektron iliskisini basarili bir sekilde
aciklamislardir [12]. Literatiirde BCS teorisi olarak isimlendirilen bu teori, elektronlar arasinda
meydana gelen cekici bir kuvvetin oldugu temeline dayanir. Elektron 6rgii elektron etkilesimleri
sonucu iki elektron Cooper Cifti olarak bilinen ve siiperiletkenligin temeli olan elektron ciftini
olustururlar. Zit yonde spin ve momentuma sahip iki elektronun olusturdugu Cooper Cifti Sekil

1.6’da gosterilmektedir.
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Sekil 1.6. Cooper cifti gosterimi [13]

Elektron orgii icerisinde hareket ettigi zaman kendi ¢evresinde bulunan pozitif ytikli
iyonlar1 Coulomb etkilesimleri ile kendine dogru ceker ve bu etkilesimden dolay1 elektron
cevresinde pozitif yiiklii bir bolge olusur. Bu bdlgede artan pozitif yliik yogunlugu bu alana
girecek bir baska elektronu da kendine dogru ¢cekmektedir. Bu bélgede olusan yiik yogunlugu iki
elektron arasinda itici kuvvetleri engelleyecek kadar biiyiik oldugu icin ayni yiikte iki elektron
birbirlerini itemezler ve elektron cifti olustururlar. Cok diisiik sicakliklarda orgii titresimleri
azalmasindan dolay1 elektron ¢iftlerini bozacak herhangi bir unsur meydana gelmemektedir.
Dolayisiyla stiperiletkenlik durumunda (T<T.) Sekil 1.6’da gosterilen elektron ciftleri (Cooper
ciftleri) bozulmadan kalabilmektedir. Stperiletkenlik durumunun ¢ok diisiik sicakliklarda
meydana gelmesinin sebebi ise bu sicaklik bdlgelerinde olusan 6rgu titresimlerinin Cooper
ciftlerinin olusumunu etkilememesidir. Orgii icerisinde Cooper Ciftlerinin olusumu Sekil 1.7’de

gosterilmektedir.
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Sekil 1.7. Elektronun 6rgii icerisinde atomlar1 kendine dogru ¢gekmesi durumu [14]

Sonug olarak BCS Teorisinin ortaya atilmasiyla, diisiik sicakliklarda elektronlar arasinda
fonon ve coulomb indiiklemeli etkilesimleri sonucu Cooper ciftlerinin olusmasi ile
stiperiletkenligin mekanizmasi basarili bir sekilde aciklanmistir. Diger taraftan, siiperiletkenlik
durumunda iki elektron Cooper ciftlerini olustururken koherens uzunlugu (§) olarak
isimlendirilen bir mesafe ile ciftlenebilir. Bu mesafe ayni zamanda siiperiletkenligin

olusturulabilecegi ya da yok edilebilecegi en kii¢iik boyuttur.

1.4. Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenler

1986 yilinda IBM arastirma laboratuvarlarinda Bernordz ve Miiller tarafindan yapilan
calismada baryum, lantanyum, bakir ve oksijen elementlerinden olusan bilesikte 35 K gecis
sicakligina sahip siiperiletken sistemi kesfedildi [15]. Bu donemde, en yliksek gecis sicakliina
sahip stiperiletken malzeme 23.2 K gecis sicakligina sahip NbsGe alasimiydi [16]. Yeni kesfedilen
bakir oksit tabanh stiperiletken malzeme bu alasimdan 12 K daha ytliksek gecis sicakligina
sahipti. Bu kesif ile yeni arastirma ve malzeme gelistirme calismalarn ile yiiksek sicaklik
sliperiletken sistemler lizerine yapilan ¢alismalar hiz kazandi.

1987 yilinda Wu ve arkadaslar1 tarafindan gergeklestirilen ¢alismada, lantanyum
elementi yerine daha kiiciik atomik yarigapa sahip itriyum elementi eklenerek itriyum, baryum,
bakir ve oksijen elementlerinden olusan YBCO stiperiletken sistemi kesfedildi [17]. Yap1 olarak
oksijen miktarina asir1 derecede duyarl olan YBa,Cus07.« stokiyometrisinde YBCO siiperiletken

sistemi s1v1 azot sicakligi olan 77 K lizerinde gecis sicakligina sahiptir.
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1988 yilinda Sheng ve Herman tarafindan talyum, baryum, bakir ve oksijen
elementlerini iceren, 80 K iizerinde gecis sicaklifinda TI;Ba;Cuz0s.x ve TI2BaCuz0ss5.x
stokiyometrilerine sahip siiperiletken sistemi kesfedildi [18]. Daha sonra ana bilesige Ca atomu
ekleyerek talyum, baryum, kalsiyum, bakir ve oksijen elementlerini iceren 100 K tizerinde
sliperiletkenlik gecis sicaklifina sahip siliperiletken sistemini gelistirdiler [19]. Talyum tabanh
stperiletken sistemi olarak isimlendirilen bu siiperiletken ailesi, arastirma ve gelistirme
¢alismalarinda TISr2Can-1CunOzn+3 (n = 1,2 ve 3) ve TlnSr2Can-1CunO2m+s ( m = 1 degeri igin n =
1,2,3,4 ve 5; m = 2 degeri icin n = 1,2,3 ve 4) olarak iki farkl yapi olarak gelistirilmistir.

1993 yilinda ise Putilin ve calisma arkadaslari tarafindan civa, baryum, bakir ve oksijen
elementlerinden olusan HgBa,CuO4.x stokiyometrisinde yaklasik olarak 90 K gecis sicakligina
sahip siiperiletken sistemi kesfedildi [20]. Daha sonra yapi icerisine kalsiyum elementi
eklenerek HgBa,CaCuOs.x bilesigi ile 120 K gecis sicakligina sahip stiperiletken sistemi elde
edildi [21]. Schilling ve arkadaslar tarafindan HgBa,CaCuOs.x kompozisyonu ile 130 K gecis
sicakligina sahip stiperiletken sistemi gelistirildi [22].

Yiiksek gecis sicakliga sahip stiperiletken yapilar seramik dogaya sahip malzemelerdir.
Seramik yapiya sahip tiim siiperiletken sistemlerde bakir oksit tabakalar yaygin olarak
bulunmaktadir. Birim hiicrede c¢ eksenine dik olarak bulunan bakir oksit tabakalar
stiperiletkenlikte 6nemli rol oynamaktadir ve birim hiicrede bulunan bakir oksit tabaka sayisi
gecis sicakligi ile baglantihidir.

Bakir oksit tabanli yiiksek sicaklik siiperiletkenler Sekil 1.8’de gosterildigi gibi tane
sinirlart ile birbirlerinden ayrilan tanelerin dizilimiyle meydana gelmektedir [23]. Taneler arasi
bag cesitli formlarda olusabilmektedir. Genel olarak ytiksek sicaklik siiperiletken malzemelerde
tane sinirlan zayif bag olarak davranis sergilemektedir. Bu tiir zayif baglarin olusumu ise
elektrik iletimi sirasinda elektriksel iletkenlige sinirlayici bir direng¢ yaratarak siiperiletkenligi
bozabilmektedir. Bu davranis yiiksek sicaklik stiperiletken malzemelerin teknoloji ve
endiistriyel uygulamalarda kullanilmasinda ciddi bir problem olusturmaktadir. Literatiirde bu
problemin ¢dzlimine yonelik arastirma ve gelistirme ¢alismalarinin temel amaci, kristal yapi
icerisine uygun metalik elementler katkilamak ya da LFZ gibi metotlar kullanarak tane

sinirlarinin sayisini olabildigince azaltmaktir.
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Sekil 1.8. Siiperiletkenlerde tane yapilarinin modellenmesi [23]

Ozcelik ve arkadaslar tarafindan yapilan bir calismada, Bi>Sr2Ca0 925Nag.07sCu20y+ x wt%
Ag (x=0,1, 3 ve5) kompozisyonu ile seramik yapida malzemeler sol-jel yontemi ile liretilmis ve
LFZ metodu uygulanmistir. % 3 giimiis eklenen ve LFZ yontemi uygulanan 6rnekte daha biiytk
capta siiperiletken tanelerin olusmasi ile siiperiletkenlik ozellikler gelismistir [24]. Ozkurt
tarafindan yapilan ¢alismada ise LFZ metodu Bi-2212/Ag siiperiletken 6rneklere farkli hizlarda
(5, 15, 30 ve 60 mm/h) uygulanmistir ve en iyi stiperiletkenlik 6zellikler 5 mm/h hiz uygulanan
ornekte gozlemlenmistir [25]. Diger taraftan, LFZ metodu kullanilarak daha diizenli ve biyiik
capta tane olusumlar1 saglanabilirken, uygun metalik elementlerin katkilanmasi da taneler
tizerine faydali sonuglar meydana getirmistir. Bilgili ve arkadaslar tarafindan yapilan Bi-2223
sliperiletken sisteminde bakir oksit tabakalara farkli oranlarda lityum elementi katkilanmistir.
Yapilan calismada lityum elementininin artan katkisi ile stiperiletken tane ¢aplari da artmis ve
boylece temel siiperiletkenlik 6zellikler gelismistir [26]. Sotelo ve akadaslari tarafindan yapilan
calismada ise Bi-2212 siliperiletken oOrnekler icerisine farkli oranlarda giimiis elementi
eklenmistir. Elde edilen bulgularda giimiisiin taneler arasindaki bosluklara yerlestigi ve taneler
arasi baglantilarin kuvvetlenmesi ile temel stliperiletken 6zelliklerin gelistigi tespit edilmistir
[27]. Literatiirden de goriildiigii gibi bir ¢cok calisma ile taneciksel dzelliklerde 6nemli gelismeler
elde edilmistir.

Diger taraftan, bilindigi gibi ytliksek sicaklik siiperiletkenlerde manyetik 6zellikleri
bakimindan II. tip siiperiletken sinifina girmektedir. Yiiksek sicaklik stiperiletkenlerde koherens

(esuyum) uzunlugu normal siiperiletkenlere gore daha kii¢lik degerdedir. Dolayisiyla yiiksek
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sicaklik siiperiletkenler koherens uzunluguna yakin biiyiiklikte kristal kusurlar ve tane
sinirlarina son derece duyarhdirlar. Boylece yliksek sicaklik siiperiletken malzemelerde bu tiir

sorunlar meydana geldiginde siiperiletkenlik 6zellikler bozulabilmektedir.

1.5. Bizmut Tabanh Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenler

Nadir toprak elementi icermeyen ve 20 K siiperiletkenlik gecis sicaklifina sahip bizmut
tabanl yiiksek sicaklik stiperiletken yapisi, ilk olarak 1987 yilinda Bi-Sr-Cu-O elementleri
kullanilarak kesfedildi [28]. Bu dénemde 90 K gecis sicakligina sahip itriyum tabanh yiiksek
sicaklik siiperiletken malzemesinin kesfedilmesinden [17] dolay1 20 K gecis sicakligina sahip Bi-
Sr-Cu-O stiperiletken malzemesi genis capta ilgi goremedi. 1988 yilina gelindiginde ise Maeda ve
arkadasglari tarafindan yapilan ¢alismada Bi-Sr-Cu-O elementleri igerisine Ca elementi eklenerek
85 K gecis sicaklifina sahip stiperiletken malzeme sentezlendi [29]. Devam eden calismalar
sonucunda, BSCCO (Bi-Sr-Ca-Cu-0) olarak isimlendirilen Bi tabanh siiperiletken yapisinin genel
formiilii Bi,Sr,Can-1Cu,0y olarak belirlendi. Genel formiildeki n sayis1 birim hiicre icerisinde
bulunan bakir oksit tabakalarin (Cu-0) sayisini ifade etmektedir. n = 1 durumunda bakir oksit
tabaka icermeyen, 20 K gecis sicakligina sahip Bi-2201 fazi, n = 2 durumunda bir adet bakir
oksit tabakaya sahip 85 K gecis sicakligina sahip Bi-2212 faz1 ve n = 3 durumunda 120 K gecis
sicakligina sahip yapi icerisinde iki adet bakir oksit tabaka iceren Bi-2223 faz yapisi
olusmaktadir [30]. Diger taraftan, Bi tabanli stiperiletken ailesinde Bi-2223 siiperiletken
sistemi, 120 K gecis sicakligina sahip olmasina ragmen, Bi-2212 siiperiletken sistemi daha
yliksek seviyede faz kararliligi ve daha kolay tretilebilmesi gibi dnemli avantajlara sahip
olmasindan dolay1 arastirma ve gelistirme calismalarinda giincelligini korumaktadir. Sekil

1.9’de BSCCO siiperiletken ailesinin kristal yapilar1 gosterilmektedir.
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Sekil 1.9. BSCCO siiperiletken sisteminde Bi-2201, Bi-2212 ve Bi-2223 fazlarina ait kristal
yapilar [31]

Sekil 1.9’da gosterildigi gibi, Bi tabanl ytiksek sicak stiperiletkenlerde kristal yapy, iki Bi-
O tabaka arasina Sr-O, Ca-O ve Cu-O tabakalarinin yerlesmesi ile olusmustur. Bi-2201 kristal
yapisi Ca-O tabakasi icermezken, Bi-2212 kristal yapisi bir adet Ca-O tabaka icermektedir. Bi-
2223 kristal yapisi ise birim hiicrede iki adet Ca-O tabakasi icermektedir. Bi tabanh yiiksek
sicaklik stiperiletken sisteminde Cu-O tabakalar elektriksel iletimden sorumluyken diger
tabakalar ytlik deposu gorevini iistlenmektedir.

Bi tabanh yiiksek sicaklik siiperiletken sisteminin kristal yapis1 genel olarak tetragonal
simetriye sahiptir. Bi-2201 siiperiletken sistemi (n = 1 fazi) a = b = 5.4 A, ¢ =24.4 & birim hiicre
parametrelerine sahiptir [32]. Bi-2212 sliperiletken sistemi genel olarak (n =2 fazi)a=b = 5.37
A, ¢ =30.8 A birim hiicre parametrelerine sahipken Bi-2223 siiperiletken sistemi (n = 3 fazi) ise
a=b=54A4, c=37.1A 6rgii parametre degerlerine sahiptir [33]. BSCCO siiperiletken sisteminde

¢ Orgli parametresinin degeri Bi-O tabakalar arasinda oksijen konsantrasyonunda degisime
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bagl olarak iki Bi-O tabaka arasinda cekici ve itici elektrostatik kuvvetler ile alakalidir [34,35]. a
ve b Orgli parametre degrini ise, CuO; diizlemlerde bakir ve oksijen atomlari arasinda bag
uzunlugu belirlemektedir[36,37]. Bizmut tabanl yiiksek sicaklik siiperiletkenlerin literatiirde

bulunan 6rgii parametresi degerleri asagidaki ¢izelgede verilmistir.

Tablo 1. BSCCO siiperiletken ailesinin gecis sicakligi ve 6rgii parametre degerleri [33,34,35]

e :li(:lillgl ® * b () ()
Bi-2201 20K 5.4 5.4 24.4
Bi-2212 85 K 5.37 5.37 30.8
Bi-2223 120K 5.40 5.40 37.10

Tablo 1'de tliim fazlarin gegis sicakliklarina bakildigr zaman, en yiiksek gecis sicaklik
degerinin 120 K ile Bi-2223 fazina ait oldugu goriilebilmektedir. Bu faz yapisi bircok
stiperiletken ¢alisma grubu tarafindan tercih edilmesine ragmen, Bi-2223 fazinin homojen bir
sekilde tek tip bir fazda sentezlenmesi olduke¢a zordur. Sentezleme asamasinda Bi-2223 ytliksek
sicaklik fazlarinin haricinde istenmeyen ikincil safsizlik fazlari meydana gelebilmektedir. Bu
durumda siiperiletkenlik ve manyetik 6zellikler bozulabilmektedir. Bi-2212 fazinin reaksiyon
kinetikleri bakimindan daha kararli yapida olmasi sebebiyle tek tip homojen bir yapida

sentezlemek Bi-2223 fazina gore daha kolaydir.

BSCCO siiperiletken sisteminde CuO; tabakalarda yer alan tasiyici holler elektriksel
iletimde elektronlardan daha énemlidir. Ayrica Cu-O tabakalarda hol konstrasyonu siiperiletken
malzemelerde gecis sicakligl degerini dogrudan etkiledigi bilinmektedir. BSCCO siiperiletken
sistemi icerisine metalik elementler katkilandig1 zaman katyon ya da anyonlarin siiperiletken
kristal yapisina katilmalart ile sistemin yiik tasiyicilarina ekstradan yiik transfer edebilmekte ve
boylece siiperiletkenlik gecis sicakligini degistirebilmektedir. Literatiirde Bi tabanh
sliperiletkenlerde CuO; tabakalarda hol konsantrasyonu ve gecis sicaklig1 arasindaki iliskiyi
tanimlayan oncii ¢alisma Presland tarafindan gergeklestirilmistir. Presland ve arkadaslari
tarafindan yapilan calismada TI ve Bi tabanh stiperiletkenler iizerine oksijen stokiyometrisinin
etkisi arastirildi [38]. Bu calismada elde edilen bulgularda siiperiletkenlik gecis sicakliginin hol
konsantrasyonu ve oksijen stokiyometrisine son derece bagiml oldugu tespit edilmistir. Bu
calismada farkl stiperiletken fazlara ait hol konsantrasyonu ve T. arasindaki iliski Sekil 1.10’da

gosterilmektedir.

14



Mehmet Ersin AYTEKIN, Doktora Tezi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mersin Universitesi, 2020

I | ]
= |
Bi n=3 n=2 FE:‘:II
f_.-"‘h—..—..,_‘
= 10} a
o
E
o
[
= ost .
n 1
0 01 0.2 03 04

Hol Konsantrasyonu, p

Sekil 1.10. BSCCO siiperiletken sisteminde farkl fazlara ait hol konsantrasyonu grafigi [38]

Ozetle yapilan c¢alismada BSCCO siiperiletkenlerde CuO, n=1 faz1 icin hol
konsantrasyonu 0,32-0.4 araligindadir. n = 2 faz i¢in hol konsantrasyonu degeri 0.16-0.22
araliginda yer alirken, n = 3 faz igin ise bu deger biraz daha dar bir aralik olan 0.11-0.16
degerleri arasindadir. Hol konstantrasyonu degeri her faz i¢in tepit edilen araligi astig1 zaman
stiperiletkenlik gecis sicaklig1 degeri azalmaktadir.

Yiiksek valans degerine sahip elementler yapi icerisine katkilandigi zaman CuO;
tabakalara gereginden fazla yiik transfer edebilmekte ve istenen degerden fazla hol
konsantrasyon degeri olusturabilmektedir. Bu durumda sistemde meydana gelen fazla yiikler
Cooper ¢iftlerinin olusumunu engelleyerek siiperiletkenlik o6zellikleri negatif yonde
etkileyebilmektedir [39, 40]. Bu nedenle tiim bakir oksit tabakali sistemlerde oldugu gibi,
BSCCO siiperiletken sistemlerde de iyi siiperiletkenlik 6zellikleri optimum hol konsantrasyonu

ile saglanmaktadir.

1.6. Bizmut Tabanh Yiiksek Sicaklik Siiperiletkenlerde Faz Olusumu

Bi tabanh siliperiletken sisteminde kristallesme siireci ve mekanizmasi {izerine
gercelestirilen arastirma c¢alismalar1 giincel calismalar arasinda yer almaktadir. Bi tabanl
ylksek sicaklik stiperiletken ailesinde, faz olusumu ilk olarak yapi icerisinde bir adet Cu-O
tabaka iceren Bi-2201 kristal yapisi ile baslamaktadir. Bu faz yapisinin kristallesmesi yaklasik

olarak 430 °C’de baglar ve 750 °C’de ise faz olusumunu tamamlamaktadir [41].
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Gazda ve arkadaslar tarafindan yapilan calismada, (Bio:sPbo:2)4Sr3CazCusOx baslangic
kompozisyonunda kristallesmenin ilk asamalarini incelenmistir. Gergeklestirdikleri calismada,
400°C’den 850°C sicakliklar arasinda tavlama (anneling) isleminin ilk dakikalarinda elde edilen
XRD ol¢timleri ile yapi icerisinde faz olusumlar: analiz edildi [42]. XRD ol¢limleri sonucunda

elde edilen bulgular Sekil 1.11’de gosterilmistir.

850°C

Siddet (Keyfi Birim)

28 Derece

Sekil1.11. Farkl sicakliklardan elde edilen X-Isin1 desenleri [42]

Sekil 1.11’de XRD grafiginden goriildigi gibi, 400 °C’de elde edilen sonuglarda herhangi
bir BSCCO siiperiletkenlik fazi olusmazken, 700 °C'de Bi-2201 diisiik sicaklik siiperiletken fazi
olusumunu tamamlamistir. 700 °C {izerinde sicakliklarda ise Bi-2212 faz1 olusumunu
gerceklestirmistir.

Miller ve c¢alisma arkadaslar tarafindan gerceklestirilen calismada, Biz1sSr2.CaCu2Oy
baslangic kompozisyonuna sahip stliperiletken 6rnekler lizerine farkl sinterleme sicakligi ve
sliresinde 1s1l islem uygulanarak faz olusumlar: analiz edilmistir [43]. Yapilan ¢alismada, 500-
600 °C arasinda farkli 1s1l islemin ilk dakikalarinda elde edilen XRD grafigi Sekil 1.12’de

gosterilmigtir.
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Sekil 1.12. BSCCO siiperiletken sisteminde ilk 10 dakika siirecte uygulanan isil islemlerde
meydana gelen faz yapilar [43]

Sekil 1.12’te kisa periotta ve farkh sicakliklarda olusan pikler goriilmektedir. BSCCO
fazinin ilk kristallenmesi 500 °C sicaklikta 1 ile sembolize edilen Bi-2201 disiik sicaklik fazi ile
gerceklesmektedir. Daha yiiksek sicakliklarda ise biiytlik 6lgekte tanelerin varliginin gostergesi
olarak pik siddetlerinde artis meydana gelmistir.

Literatiirde Bi-2212 faz yapisinin olusum sicakhiginin Bi-2201 ve Bi-2223 fazlarun
olusum sicakligl arasindaki degerlerde oldugu goriisii vardir. Bi-2212 fazinin olusum

mekanizmasini su sekilde gosterilebilir.

2Bier2Cu06+Ca2Cu03+Cu0 % 2Bier2CaCu203 [44]
Bi,(Sr,Ca)2CuOx+(Sr,Ca)CuOz —> Biz(Sr,Ca)3Cuz02:x [44, 45]

Matsumo ve arkadaslarn tarafindan yapilan ¢alismada, Bi-2212 fazinin mikro yapisal
degisikligini arastirmak i¢in ani sogutma (o0il quenching) teknigi kullanildi. Gergeklestirilen
calismada siiperiletken Ornekler maksimum islem sicakliginda (Tmax) eritilerek belirli bir
sogutma orani ile sogutuldu [46]. Calismada elde edilen XRD bulgulart Sekil 1.13’de

gosterilmektedir.
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Sekil 1.13. Bi-2212 faz olusumunu analiz etmek i¢in degisik sicakliklarda alinan XRD desenleri
[46]

Sekil 1.13’de farkli sicakliklarda elde edilen XRD 6l¢lim sonucunda goriildigi gibi,
maksimum islem sicakliginda sirasiyla A ve O ile gdsterilen Bi ve Cu icermeyen safsizlik fazlar
olusmustur. Daha sonra 882 °C’de diisiik sicaklik Bi-2201 fazi ile birlikte yliksek sicaklik Bi-
2212 fazinin ¢ekirdeklenmeye basladig1 gosterilmektedir. 870 °C’de ise Bi-2201 fazi tamamen
Bi-2212 fazlarina dontlismiis ve bu sicaklikta Bi-2212 fazi olusumunu tamamlamistir.

Sato ve arkadaslar1 yaptiklar1 ¢alismada, Bi,Sr.CaCu.0x (Bi-2212) siiperiletken
sisteminde faz olusum mekanizmasini arastirmislardir [47]. Calismada elde edilen XRD 6l¢ciim

sonuglari Sekil 1. 14’te gosterilmektedir.
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Sekil 1.14. Sato tarafindan gerceklestirilen calismada elde edilen XRD grafigi [47]

Sekil 1.14’de XRD 6lciim sonuglarindan da goriildiigii gibi 520 °C sicaklikta Bi,Srs3 xCaxOy
faz1 olusmaya baslamis ve yaklasik 590 °C de ise Bi,Sr,CuOy ve Cuz0 fazlari olusmustur. 780°C
sicaklikta ise Cu* iyonlarinin varliginda bir sivi faz olusmustur. Bu siv1 faz Cu* iyonlarim Cu+2
iyonlarina dontstiirerek Bi,Sr2CaCu,0x fazinin olusumuna destek olmustur.

Bi tabanli yiiksek sicaklik siiperiletken ailesinde en yliksek gecis sicakligina sahip Bi-
2223 fazinin olusumunda ise Pb (kursun) katkisinin énemli bir role sahip oldugu literatiireden
iyi bilinmektedir. Kursun elementi bizmut sitelerine katkilandigi zaman, Bi-2223 fazinin
reaksiyon kinetiklerini hizlandiran Ca;Pb04 siv1 faz1 olusturmaktadir. Yaklasik olarak 800 °C
civarinda olusan bu fazdan (Ca2Pb0O4) Ca ve Pb atomlar ayrilip Bi-2212 ve CuO ile reaksiyona
girerek Bi-2223 fazini olusumuna katkida bulunur [48]. Bu CazPb04 fazinin BSCCO sistemi igin
olumlu katkisidir. Ancak Ca, bazi durumlarda CuO ile reaksiyona girerek (Sr,Ca).Cu03z safsizlik
fazin1 da olusturabilmektedir [49].

Khalil tarafindan yapilan ¢alismada, Bi,xPbxSr2Ca,Cu3z0y (x =0.0, 0.18, 0.22, 0.25, 0.3, 0.35
ve 0.5) stiperiletken sistemine kursun elementi katkilanmistir. Elde edilen bulgularda Bi-2223
faz yapisi x = 0.3 katkilama miktarina kadar giderek gelistigi gozlemlenmistir [50].

Bi-2223 yiiksek sicaklik stiperiletken fazi, baslangi¢c kompozisyonuna, uygulanan 1sil

islem stireclerine ve kullanilan tliretim yontemine gore farkl sekilde meydana gelebilmektedir.
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Bi-2223 faz1 yaklasik olarak 840°C sicaklikta Bi-2212 matrisine CaO, SrO ve CuO tabakalarinin
yerlesmesiyle cekirdeklenmeye baslar [49,51,52]. Thang ve arkadaslari Bi-2223 fazinin

cekirdeklenme siirecini asagidaki gibi agikmislardir.

BiSrCarxOzs + CuO + SrO + Ca0  —> Bi-2212 [51]
Bi-2212 + CuO + SrO + Ca0 —> Bi-2223 [51, 52]

1.7. Siiperiletken Sistemlerin Teknoloji ve Sanayide Kullanim Alanlar1

Giliniimiizde alternatif enerji kaynaklar1 vasitasiyla enerjinin iiretilmesi kadar, iiretilen
enerjinin en az kayipla iletilmesi de enerji verimliliginin korunmasi icin oldukg¢a 6nemlidir.
Dolayisiyla ¢evre dostu enerji kaynaklar: ile iiretilen enerjinin en az kayiplarla iletilmesi
gereklidir. Uretilen enerjinin kayipsiz aktarilmasi, belirli bir kritik sicakhgin altinda sifir direng
gosteren siiperiletkenlerin kesfedilmesi ile miimkiin kilinmistir. Yiiksek sicaklik siiperiletken
malzemelerin yiiksek gecis sicakliklar, yliksek manyetik alan tasima kapasiteleri, yiiksek kritik
akim yogunluklar ve ¢cok disiik gii¢c kaybi gibi 6zelliklere sahip olmalar1 nedeniyle teknolojik
uygulamalar icin tercih edilen malzemelerdir. Bilindigi gibi, siliperiletken malzemeler,
teknolojide kullanilan geleneksel iletken kablolara kiyasla yaklasik 1000 kat daha yiiksek akim
tasima kapasitesine sahiptir [53].

Siiperiletken miknatislar yliksek manyetik alan tiretebilmelerinden dolayi, manyetik
rezonans goriintileme (MRI) cihazlarinda kullanilmaktadir [54]. Boylece bu cihazlarda ytliksek
manyetik alan ile zararl 1sinlara gerek duyulmadan yiiksek ¢oziiniirliikte ve daha kaliteli tibbi
goriintilleme yapilabilmektedir. Diger taraftan, stiperiletken miknatislarin kullanildig1 baska bir
sistem ise Sekil 1.15'te gdsterilen siiperiletken elektriksel dalgalanmalara maruz kalmayan
kesintisiz giic kaynag saglama imkani sunan Siiperiletken Manyetik Enerji Depolama

(Superconducting Magnetic Energy Storage) sistemleridir [55].
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Sekil 1.14. Siiperiletken manyetik enerji depolama sistemi [55]

Bilindigi gibi, Josephson etkisi bir devre lizerinde herhangi bir voltaj kaynagi olmadan
akimin devre boyunca akmasi fenomenidir. Josephson etkisi siiperiletkenligin elektronik
uygulamalarda kullanildigi en yaygin 6zelliktir. Siiperiletkenlik kuantum girisim cihazi (SQUIDs)
olarak bilinen cihaz ile ¢ok hassas seviyede manyetik alanin algilanmasinda kullanilmaktadir
[56].
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2. KAYNAK ARASTIRMALARI

Maeda ve arkadaslar1 tarafindan kesfedilen Bi tabanh ytliksek sicaklik siiperiletkenler
[28,29], yap1 icerisinde nadir toprak elementi icermemesi, insan sagligina zarar verici madde
bulundurmamasi, nispeten yiliksek degerde gecis sicaklifi ve yiiksek manyetik alan tasima
kapasiteleri gibi 6nemli avantajlara sahiptir. Bi tabanh ytiksek sicaklik siiperiletken malzemeler
bu avantajlara sahip olmalarindan dolay1 sistemin temel 6zelliklerini gelistirme calismalari
gliniimiizde halen devam etmektedir. Ancak BSCCO siiperiletken malzemelerin endiistriyel ve
teknolojik uygulamalarda kullanilmalar icin 6zellikle kritik akim yogunlugu degerlerinin
arttirilmasi gerekmektedir. Bu nedenle, Bi tabanli yliksek sicaklik siiperiletken malzemelerde
kritik akim yogunlugu degerlerini arttirmaya yonelik calismalar glinlimiizde giincel bir sekilde
devam etmektedir. Literatiirde BSCCO malzemeleri lizerine ¢alismalar genel olarak iki kisimda
olusmaktadir. Bir kisim calismalar kristal yapi icerisine farkli iyonik yarigapta elementlerin
katkilanmasi ya da eklenmesi olarak sayilabilirken, diger kisimda ise malzeme hazirlama
esnasinda uygulanan kalsinasyon (tavlama) sicakligl, sinterleme siiresi ve peletizasyon basinci
gibi parametreleri degistirerek optimum degerleri bulmaya y6nelik calismalar olusturmaktadir.

Yildirim ve arkadaslar1 tarafindan yapilan ¢alismada (2011), Bi-2212 siiperiletkenlerin
stiperiletkenlik 6zellikleri iizerine Cr eklemenin etkisini arastirmislardir. Bi;gSr2.0CrxCa1.1Cuz20y
kompozisyonunda seramik yapida siiperiletken 6rnekler icerisine x = 0.0, 0.1, 0.3, 0.5, 0.7 ve 1
oranlarda Cr elementi eklenerek kati hal tepkime yontemi ile hazirlanmistir. Hazirlanan
stiperiletken 6rnekler XRD, SEM ve Elektriksel 6zdiren¢ 6l¢limleri ile analiz edimistir. XRD
Ol¢lim sonuglarinda artan krom oram ile Bi-2212 fazindan Bi-2201 fazina ve diger safsizlik
fazlarina ayrismalar meydana geldigi gozlemlenmistir. SEM 6l¢lim sonuglarinda elde edilen
goriintiilerde artan krom katkisi ile plaka benzeri tanelerin c¢aplarinda azalmalar meydana
gelmesinin yaninda taneler arasinda bosluk oranmi artmistir. Diger oOrnekler ile
karsilastirildiginda katkisiz 6rnek daha iyi morfolojik yapiya sahiptir. Sicakligin bir fonksiyonu
olarak elde edilen elektriksel 6l¢iim sonuglarinda ise, stiperiletken taneler arasi baglantilarin
zayiflamasi ve taneler arasi bosluklu yapinin artmasi ile gecis sicakligi artan krom oranlar ile
giderek azalmistir [57].

Bilgili ve Kocabas tarafindan gerceklestirdigi calismada (2014), BSCCO seramiklerin
mikro yapist ve tasiyicr oOzellikleri {lizerine Nb eklemenin etkileri arastirilmistir.
Bi1.7Pbo3NbySr,Ca;Cuz0, (x = 0.00, 0.05, 0.10, 0.15, 0.20) kompozisyonunda siiperiletken
ornekler kati hal tepkime yontemi kullanilarak iiretildi ve 6rnekler XRD, SEM ve manyetizasyon
Olgtimleri ile analiz edildi. XRD 6l¢iim sonuglarinda, tiim 6rneklerde baz safsizlik fazlarinin
olusumu ile birlikte temel faz yapist Bi-2223 ve Bi-2212 faz yapilarina ait oldugu tespit
edilmistir. Artan Nb katkisi ile Bi-2223 yapisina ait bazi fazlarin siddetleri ve yogunluklarinda
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azalmalar meydana gelmistir. Orneklerin yiizeylerinden elde edilen SEM goriintiilerinde,
rastgele yonelimli plaka benzeri tanelerin varlifi goézlemlenmistir. BSCCO stiperiletken
orneklerde yapi icerisine Nb eklenmesi ile morfolojik yap1 énemli bir sekilde degismistir. Artan
Nb oram ile tanelerin biiytkligii ve taneler arasi1 baglantilar giderek azalirken, taneler arasi
bosluklu yap: ise artmistir. Orneklerde gecis sicakliklarini tespit edebilmek icin duygunluk
Olciimii gercgeklestirilmistir. Elde edilen bulgularda, artan Nb konsantrasyonu ile yiizey
morfolojisi ve tane yapilarinda meydana gelen olumsuz sonuglarin elde edilmesiyle 6rneklerde
gecis sicakligy, kritik akim yogunlugu ve hol konsantrasyonu degerleri giderek azalmistir [58].

Ozkurt tarafindan yapilan calismada (2012), Bi-2212 siiperiletken sistemine Nikel
katkisinin etkisi arastirilmistir. Bi;«NixSr2Cai:Cu0y, (x = 0.00, 0.05, 0.10 ve 0.20)
kompozisyonunda stperiletken 6rnekler kati hal tepkime ydntemi kullanilarak iiretildi ve
stiperiletken ornekler XRD, DC elektriksel diren¢ ve manyetizasyon olciimleri yapilarak analiz
edildi. XRD 6l¢tim sonuclarinda, 6rneklerde bazi safsizlik fazlari olusmasina ragmen temel faz
yapisi Bi-2212 yiiksek sicaklik fazi oldugu gézlemlenmistir. Sicakligin bir fonksiyonu olarak elde
edilen elektriksel diren¢ 6l¢iim sonuclarinda, érneklerde artan Ni konsantrasyonu ile taneler
arasinda zayif baglantilar ve safsizlik fazlarinin olusmasina bagh olarak siiperiletkenlik gecis
sicaklig1 giderek azalmigtir. Orneklerde manyetik 6zellikleri analiz edebilmek icin uygulanan
alana karsi miknatislanma (M-H) grafikleri elde edilmistir. Orneklerde taneler arasi zayif
baglantilarin olusmasi1 ve zayif aki ¢ivileme merkezlerinin olusumu ile manyetik 6zellikler
giderek azalmistir. Bu calismada elde edilen bulgularda Bi-2212 sisteminde bizmut sitelere
nikel katkilanmasi temel siiperiletkenlik 6zelliklerini zayiflattig1 gostermektedir [59].

Ozkurt tarafindan gerceklestirilen diger bir calismada ise, calismada (2013), Bi-2212
seramiklerin siiperiletkenlik 6zellikleri lizerine sodyum (Na) katkisinin etkisi arastirilmistir.
Bi,Sr,Ca;Cuz«NayOy kompozisyonunda (x = 0.0, 0.05, 0.1 ve 0.25) o6rnekler kat1 hal tepkime
yontemi kullanilarak hazirlandi ve hazirlanan érnekler XRD, SEM, DC elektriksel 6zdireng ve M-
H o6lgtimleri kullanilarak analiz edildi. XRD 6l¢ciim sonuglarinda, tiim orneklerde temel faz
yapisinin Bi-2212 yiiksek sicaklik fazi oldugu goriilmiistiir. SEM mikro yap1 analizi sonuglarinda,
Na katkisinin artmasiyla tane ¢aplarinin giderek biiyiidiigii ve 6rneklerin morfolojik yapilarinin
olumlu yonde gelistigi tespit edilmistir. Sicaklifa bagiml 6zdirenc 6lglimlerinde, tane ¢aplarinin
artmasi tanelerin daha diizenli yonelmesi ve taneler arasi baglantilarin daha kuvvetli olusmasi
ile en yiiksek gecis sicakligt maksimum Na katkili 6rnekte elde edilmistir. Ayrica, M-H
Olctimlerinden elde edilen manyetik histerezis grafiklerinde ise sodyum katkisinin artmasi ile
manyetizasyon egrilerinde kapali alan giderek arttigi gézlemlenmistir. Bu ¢alismalarda elde
edilen bulgularda goriildiigii gibi, Na katkisinin artmasi ile temel siiperiletkenlik 6zelliklerde
gelismeler elde edilmistir [60]. Diger taraftan, Ozkurt tarafindan yapilan bir baska calismada

ise, BSCCO siiperiletkenler lizerine Na elementinin daha yiiksek oranlarda katkisinin etkisi
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arastirllmistir. Bi,Sr2CaiCuz«NasOy (x = 0.3, 0.35, 0.4 ve 0.5) kompozisyonunda siiperiletken
ornekler kati hal tepkime yontemi kullanilarak hazirlandi ve hazirlanan érnekler XRD, SEM, DC
elektriksel 6zdiren¢ ve M-H 6l¢iimleri kullanilarak analiz edildi. XRD 6l¢ciim sonuglarinda bazi
safsizlik fazlarinin olusmasina ragmen orneklerde temel faz yapis1 Bi-2212 yiiksek sicaklik
fazidir. Ayrica katki orami yliksek oranlarda olmasina ragmen katki elementinin kristal yapi
icerisine girdiginin bir gostergesi olarak Na elementine ait safsizlik fazi tespit edilmemistir. SEM
0l¢lim sonuglarinda diger 6rnekler ile karsilastirdiginda maksimum sodyum katkisi ile liretilen
ornekte daha biiyiik capta taneler ve daha az bosluklu yap1 gézlemlenmistir. Morfolojik yapida
meydan gelismeler ile en yiiksek siiperiletkenlik gecis sicakligi maksimum katkili 6rnekte elde
edilmistir. Diger taraftan, manyetizasyon sonuclarinda ise daha genis ve diizenli tane yapilarinin
olusmasi, taneler arasinda baglantilarin artmasi ve etkili civileme bélgelerinin olusmasi ile en iyi
manyetizasyon sonuclar1 diger 6l¢lim sonuglari ile uyumlu olarak maksimum katkili érnekte
elde edilmistir [61].

Giin ve arkadaslar tarafindan gerceklestirilen ¢alismada (2017), Bi-2212 seramiklerin
fiziksel, elektriksel ve manyetik 6zellikleri lizerine krom (Cr) katkisinin etkisi arastirilmistir.
Bi,Sr2Ca;Cuz«Cr«0y (x = 0.0, 0.05, 0.1 ve 0.2) kompozisyonunda érnekler polietilemin yontemi
kullanilarak iretilmis ve LFZ yontemi kullanilarak diizgiin bir kristal yapi saglanmistir.
Siuiperiletken 6rnekler iiretildikten sonra XRD, SEM, DC 6zdiren¢ ve M-H 6l¢timleri yapilarak
analiz edilmistir. XRD 06l¢lim sonuclarinda, bazi safsizlik fazlarinin olusmasinin yaninda, tiim
orneklerde temel faz yapisi Bi-2212 ytksek sicaklik fazi oldugu tespit edilmistir. Bunun
yaninda, B oOrneginde Bi-2212 faz yapisina ait baz1 piklerin pik siddetlerinde artis
gozlemlenmistir. SEM mikro yap1 analizlerinde elde edilen yiizey goriintiilerinde, LFZ
yonteminin karakteristik 6zelligi olarak tiim orneklerin iyi bir sekilde hizalanmis tanelerden
olustugu gozlemlenmistir. Diger taraftan, XRD dlciim sonuglarn ile uyumlu olarak, SEM
goriintiillerinde 6rneklerde farkl safsizlik fazlarina ait olabilen farkl renkte kontrast olusumu
tespit edilmistir. Elektriksel o6zdiren¢ o6lciim sonuglarinda ise, diger oOrneklerle
karsilastirildiginda 0.05 krom katkili 6rnekte optimum hol konsantrasyonunun elde edilmesi ile
en yiiksek gecis sicakligi elde edilmistir. Ayrica 6zdiren¢ sicaklik grafiginde D 6rneginde
sliperiletkenlik gecisi tespit edilememistir. Manyetik 6lciim sonuclarinda ise, diger 6rnekler ile
karsilastirildiginda 0.05 krom katkili 6rnekte kuvvetli aki givileme 6zelliklerinin olusmasi ile
daha iyi manyetik 6zellikler gézlemlenmistir. Bu calismada elde edilen bulgularda, 0.05 krom
katkili Ornekte elektriksel ve manyetik Ozelliklerde elde edilen gelismeler ile en iyi
sliperiletkenlik sonuclar elde edilmistir [62].

Glindogmus tarafindan yapilan g¢alismada (2017), Bi-2212 siiperiletkenler iizerine
itriyum (Y) katkisinin etkileri arastirilmistir. BizSr2Cai1<YxCu20y (x = 0.0, 0.05, 0.75, 0.1, 0.15 ve

0.2) kompozisyonunda oOrnekler sol-jel yontemi kullanilarak hazirlanarak XRD, SEM ve
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manyetizasyon olciimleri ile analiz edilmistir. XRD 6l¢iim sonuclarinda, 6rneklerde bazi safsizlik
fazlarinin gézlemlenmesine ragmen, tiim drneklerde temel faz yapisi Bi-2212 faz yapisina ait
oldugu tespit edilmistir. SEM ol¢ciim sonuclarinda elde edilen goriintiilerde, tiim 6rneklerde
BSCCO siiperiletkenlerin karakteristik tane yapilar1 gozlemlenmistir. Diger taraftan, artan Y
katkisi ile 6rneklerde taneciksel 6zellikler negatif olarak etkilenerek taneler giderek kiiciilmiis
ve tane sinirlar1 artmistir. Diger drnekler ile karsilastirildiginda, katkisiz 6érnek daha diizenli
tane dizilimine sahiptir. Duygunluk 6l¢limii ile elde edilen stiperiletkenlik gecis sicakliklarinda,
0.75 Y katkili 6rnek en yiiksek gecis sicakligina sahiptir. M-H 6lciim sonuglarinda elde edilen
histerezis egrilerinde, Y katkisinin artmasi ile zayif aki civileme 6zellikleri ve taneler arasi zayif
baglantilarin olusmasi ile drneklerin histerezis egri alani giderek azalmistir. Aki ¢ivileme
kuvveti olcimi ve kritik akim yogunlugu hesaplamalarinda elde edilen sonuclarda diger
ornekler ile karsilastirildiginda 0.05 katkili drnekte daha yiliksek degerler elde edilmistir. Bu
calismada elde edilen bulgularda, Y katkisinin artmas ile siiperiletkenlik 6zellikler negatif
olarak etkilenirken, kritik akim yogunlugu ve aki ¢ivileme kuvveti degerlerinde en iyi sonuglar x
= 0.05 Y katkili 6rnekte elde edilmistir [63].

Terzioglu ve arkadaslar tarafindan yapilan calismada (2008), Bi-2223 seramiklerin
kristal yapist ve stperiletkenlik 0Ozellikleri iizerine altin elementi difiizyonunun etkisi
arastirilmistir.  Yapilan ¢alismada saf ve altinin difiizyon islemi uygulanacak o6rnek
Bi16Pbo4Sr19Caz1Cuz0, kompozisyonunda kati hal tepkime yontemi kullanilarak iretildi.
Difiizyon islemi uygulanacak 6rnegin yiizeyi sinter islemi asamasindan 6nce altin ile kaplandi ve
151l islem uygulandi. Saf numune ile altin difiize edilen érneklerin temel 6zellikleri XRD, SEM ve
0z direng 6lciimlerinden elde edilen sonuglar ile karsilastirildi. XRD 6l¢iimii vasitasiyla, altinin
kristal yap1 icerisine girdiginin gostergesi olarak altin elementine ait herhangi bir safsizlik
fazinin olmadigl tespit edildi. Ayrica difiizyon islemi uygulanan ornekte Bi-2223 fazinin
yogunlugu ve pik siddetlerinin arttif1 goriilmektedir. SEM mikro yap1 analizlerinde, saf 6rnekte
Bi-2223 faz yapisina ait olan ignemsi tanelerin olusumunun yaninda Bi-2212 faz yapisina ait
plaka benzeri tanelerin olusumu da gozlemlenmektedir. Altin katkili 6rnekte ise ignemsi yapida
taneler ylizeyde daha diizgiin ve daha az bosluklu yapida olusmustur. Elektriksel 6lcim
sonuc¢larinda elde edilen bulgularda ise, diflizyon islemi uygulanan ornekte Bi-2223 faz
yogunlugunun ve taneciksel 6zelliklerinin gelismesi ile daha ytlksek siiperiletkenlik gecis
sicakligl degeri ve daha diisiik oda sicakhigi diren¢ degeri gdzlemlenmistir. Elde edilen
bulgularda gorildigi gibi sinter asamasi dnce uygulanan altinin difiizyon islemi drnekte temel
stiperiletkenlik 6zellikleri gelistirmistir [64].

Sotelo ve arkadaslar tarafindan gerceklestirilen calismada (2015), Bi-2212 siiperiletken
sisteminde bizmut sitelere farkli oranlarda kursun katkisinin etkileri arastirmislardir. Bi,.

«PbxSr2Ca1Cu20, kompozisyonunda stiperiletken 6rnekler polietilenimin yontemi kullanilarak
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tiretilmis ve LFZ yéntemi ile tekstiire edilmistir. Uretilen siiperiletken érnekler XRD, SEM ve I-V
Olgctimleri ile karakterize edilmistir. XRD 6lciim sonuglarinda, ikincil safsizlik fazlarinin
olusmasina ragmen, tiim orneklerde temel faz yapis1 Bi-2212 yiiksek sicaklik fazi oldugu
gozlemlenmisti. Ancak, yapi igerisinde Pb katkisinin artmasi ile 6rneklerde safsizlik fazlarinin
arttig1 goriilmektedir. Katki oraninda artis ile olusan safsizlik fazlar1 mikro yap1 analizlerinde,
ylizeyde farkli kontrastta yapilarin olusumu ile de tespit edilmistir. Mikro yap1 analizinde elde
edilen goriintiilerde saf numunede Bi-2212 siiperietkenlik fazinin karakteristik goriintiisii olan
koyu gri bolgeler daha yogundur. Artan Pb katkisi ile 6rneklerin mikro yapilarinda, diger
safsizlik fazlarinin olusumunu goésteren farkli kontrastta bolgeler ve daha diizensiz tane yapilari
olusmustur. Elektriksel olciim sonuglarinda, kursun katkisinin artmasi ile Bi-2212
stperiletkenlik fazinin diger safsizlik fazlarina ayrismasindan dolay1 siiperiletkenlik gecis
sicakliklar1 giderek azalmistir. Yapilan c¢alismada elde edilen bulgularda Bi siteleri yerine
yapilan Pb katkilamasi siiperiletkenlik 6zellikleri kotiilestirdigi gérilmektedir [65].

Bouaicha ve arkadaslar1 tarafindan gerceklestirilen calismada (2015), Bi-2212
stperiletken sistemlerde bizmut sitelere farkli oranlarda kalay katkisinin etkisi arastirilmistir.
Bi2-«SnxSr2CaCu20s+5 ( x= 0.0, 0.1, 0.3 ve 0.5) kompozisyonunda siiperiletken drnekler kat1 hal
tepkime yontemi kullanilarak tiretilerek XRD, SEM ve manyetizasyon ol¢iimleri yapilarak analiz
edilmistir. XRD oOl¢iim sonuglarinda temel faz yapisinin Bi-2212 siiperiletkenlik fazi oldugu
tespit edilmistir. Diger taraftan, XRD 06l¢iim sonuglarinda elde bulgularda, 0.1 oraninda kalay
katkili 6rnekte Bi-2212 faz yapisina ait pik siddetlerinde artis meydana gelmistir. SEM 6l¢iim
sonuclarindan elde edilen ylizey analizlerinde, artan kalay katkisi ile 6rneklerde tanelerin daha
diizenli bir sekilde yoneldigi tespit edilmistir. Duygunluk ol¢limlerinden elde edilen
stiperiletkenlik gecis sicakligl sonuclarinda, daha diizenli tanelerin olusumu ve kalay
elementinin taneler arasina yerlesip taneler arasi baglantilar1 arttirmasi ile en yiiksek gecis
sicaklig1 0.1 kalay katkili 6rnekte elde edilmistir. Bu calismada elde edilen bulgularda, Bi-2212
sliperiletken sisteminde bizmut sitelere yapilan x = 0.1 oraninda kalay katksisinin temel
ozellikleri gelistirdigi goriilmektedir [66].

Nane ve arkadaslar tarafindan yapilan calismada (2016), Bi-2212 siiperiletkenlerin
tizerine vanadyum (V) katkisinin etkisi arastirildi. Bi>Sr2Ca1.xVxCu20s.y (x = 0.0, 0.05, 0.1, 0.3, ve
0.4) kompozisyonunda siiperiletken numuneler kati hal tepkime yontemi kullanilarak
hazirland1 ve XRD, SEM ve manyetizasyon oOl¢limleri kullanilarak analiz edildi. XRD 6lgiim
sonuclarinda, tiim 6rneklerde baz safsizlik fazlarinin olusumunun yaninda temel faz yapisi Bi-
2212 yuksek sicaklik fazi oldugu gozlemlenmistir. x = 0.1 vanadyum katksindan daha yiiksek
oranlarda katki iceren 6rneklerde safsizlik fazlarinin yogunlugu artmis ve Bi-2212 fazi, Bi-2201
fazina ayrismaya baslamistir. SEM o6l¢ciim sonuglarinda XRD analizinde elde edilen sonuglara

uygun olarak orneklerin yiizey yapilarinda hem Bi-2212 hem de Bi-2201 faz yapisina ait
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tanelerin olusumu goézlemlenmistir. Bunun yaninda 6rneklerde V katkisi arttikca daha biiyiik
tanelerin olusumu tespit edilmistir. Orneklerde en yiiksek gegcis sicakhgi x = 0.05 V katkih
ornekte elde edilmistir. Daha yiiksek katki oranlarinda gecis sicakligl degeri giderek azalmistir.
Manyetik olciim sonuglarinda en yiiksek manyetizasyon degeri daha kuvvetli aki civileme
ozellikleri ile x = 0.05 V katkili drnekte tespit edilmistir. Yapilan ¢alismada elde edilen
bulgularda Ca sitelere yapilan 0.05 V katkisi ile siiperiletkenlik o6zellikleri gelistirdigi
gozlemlenmistir [67].

Sykorova ve arkadaslar1 tarafindan gergeklestirilen c¢alismada (2004), Bi-2223
seramiklerin tlizerine Li ve Cs elementlerini ekleyerek stiperiletkenlik 6zelliklerini
arastirmiglardir. Malzemeler Biz2PbggSrsCasCusVLOy ( A = Li, Cs ve x = 0.0, 0.2, 0.4, 0.6, ve 0.8)
kompozisyonda iki farkli sistemde, siiperiletken malzemeler kati hal tepkime yontemi ile
hazirlanarak, XRD ve elektriksel oOl¢timler ile karakterize edildi. XRD analizlerinde tim
orneklerde temel faz yapisinin Bi-2223 yiiksek sicaklik fazi oldugu tespit edilmistir. Diger
taraftan, kristal yapi1 icerine Li elementinin girmesi Bi-2223 fazini desteklerken, ayni etki Cs
elementinde gorilememistir. Cs oraninin artmasi ile Bi-2223 faz1 diger safsizlik fazlarina
ayrismistir. XRD 6lciim sonuglarinda, diger 6rneklerle karsilastirildiginda en yiiksek oranda Bi-
2223 fazinin olusumu x = 0.4 oraninda lityum eklenen 6rnekte elde edilmistir. Elektriksel 6lgiim
sonuclarinda her iki sistemde de en yiliksek gecis sicakligl x = 0.2 oraninda element eklenen
orneklerde gozlenmistir. Kritik akim yogunlugu 6l¢iim sonuglarinda lityum igeren sistemde
katki oraninin artmasi ile J. degeri giderek azalmaktadir. Sezyum iceren sistemde ise en yliksek
Jc degeri 0.2 oraninda sezyum eklenen ornekte elde edilmistir. Elde edilen bulgularda her iki
sistem g6z oniine alindiginda en iyi stiperiletkenlik 6zellikler x = 0.2 oraninda Sezyum igeren
ornekte gozlenmistir [68].

Cam ve arkadaslar tarafindan gergeklestirilen calismada (2016), Bi-2223 siiperiletken
sisteminde bizmut sitelere antimon katkisinin etkisi arastirilmistir. Seramik siiperiletkenler
Bi175.xPbo.25SbxSr2Ca2Cuz0y (x = 0.0, 0.05, 0.10, 0.15, 0.2) kompozisyonunda kat1 hal tepkime
yontemi kullanilarak iretilmis ve XRD, SEM ve elektriksel ol¢iimler kullanilarak analiz
edilmistir. XRD 6lciim sonuclarinda tiim 6érneklerde Bi-2223 yiiksek sicaklik faz yapisinin
olusmasina ragmen temel faz yapisi Bi-2212 faz yapisi oldugu gézlenmistir. Artan Sb katkisi ile
safsizlik fazlan giderek artmis ve Bi-2223 faz yapisina ait karakteristik piklerin yogunlugu ve
siddetlerinde azalmalar tespit edilmistir. SEM o6l¢lim sonuglarinda elde edilen yiizey
analizlerinde tiim Ornekler rastgele yonelimli plaka benzeri tanelerden olusmustur. En genis
sliperiletken taneler x = 0.05 oraninda Sb katkili 6rnekte olusurken daha yiiksek katki
oranlarinda 6rneklerin tanecikler 6zellikleri bozulmustur. Elektriksel 6lciim sonuglarinda en
yliksek stiperiletkenlik gecis sicakligi x = 0.05 oraninda Sb katkili 6rnekte gozlemlenmistir. Daha

yliksek katki oranlarinda safsizlik fazlarinda meydana gelen artislar ile gecis sicakliklari giderek
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azalmistir. Bu ¢alismada elde edilen bulgularda en iyi siiperiletkenlik o6zellikler x = 0.05
oraninda Sb katkili 6rnekte gézlenmistir [69].

Magsood ve arkadaslar1 tarafindan gerceklestirilen calismada (1992), Bi-2223
sliperiletken sistemi igerisine farkli oranlarda baryum eklenerek elektriksel 6zellikleri tizerine
etkileri arastirilmistir. Bi1¢Pbg.4Sr2Ca2CusOy + Bay (x = 0.4, 0.05, 0.6, 0.8 ve 1.6) kompozisyonunda
kat1 hal tepkime yontemi kullanilarak {iretilmistir. XRD analizlerinde elde edilen bulgularda,
kristal yapi icerisine 0.4-0.8 araliginda Ba elementi girdiginde Bi-2223 faz yapisinin olusumunu
destekledigi goriilmiistiir. x = 0.8’den daha yiiksek ekleme oraninda ise Bi-2223 faz1 diisiik
sicaklik Bi-2212 ve diger safsizlik fazlarina ayrilmistir. Elektriksel direng¢ 6l¢iim sonuclarinda x =
0.8 oraninda Ba eklenen ve 160 saat sinter islemi uygulanan 6rnekte en yiiksek stiperiletkenlik
gecis sicakligl elde edilmistir. x = 1.6 oraninda Ba iceren érnekte XRD sonuclar ile uyumlu
olarak gecis sicaklig1 degeri azalmistir [70].

Sasakura ve arkadaslar1 tarafindan gerceklestirilen calismada (2009), Bi-2212
sliperiletken sisteminde Bi sitelere bor katkisinin etkisi arastirilmistir. Siiperiletken érnekler
Bi,.« BxSr2Ca2Cuz0y (x = 0.0, 0.2, 0.4, 0.6, 0.8 ve 1.0) baslangi¢c kompozisyonu ile kat1 hal tepkime
yontemi kullanilarak tiretildi ve XRD, elektriksel diren¢ ve duygunluk 6l¢timleri yapilarak analiz
edildi. XRD 6l¢lim sonuglarinda elde edilen bulgularda, safsizlik fazlarinin olusmasi ile birlikte
tlim orneklerde temel faz yapisi Bi-2212 yliksek sicaklik fazinin oldugu gézlemlenmistir. Ancak
artan bor katkisi ile Bi-2212 fazi1 safsizlik fazlarina ayrismistir. Duygunluk 6lciimii ve elektriksel
direng Olciimleri ile elde edilen gecis sicakligi degerlerinde, 6rneklerde siiperiletkenlik gecis
sicakligl artan bor katkisi ile giderek azalmistir. Bu calismada elde edilen bulgularda, bor katkisi
ile Bi-2212 faz yapisinin diger safsizlik fazlara ayrismasi ve hol konsantrasyonunun azalmasi ile
sistemin temel 6zellikleri kotiilesmektedir [71].

Hamid ve arkadaslari tarafindan yapilan ¢alismada (2000), Bi-2212 ve Bi-2223
superiletkenler icerisine TiO, ekleyerek her iki sistem iizerine etkisi arastirilmistir. Biz
Sr,CazCuz0y + (TiO2)x (x = 0.0, 0.05, 0.10 ve 0.15) ve Bi1.sPbo4Sr.Ca2Cuz0y + (TiO2)y (v = 0.0, 0.10,
0.10, 0.20 ve 0.40) kompozisyonlarinda iki farkli sistem kati hal tepkime yontemi kullanilarak
tretildi ve XRD, SEM ve DC elektriksel Ol¢limler kullanilarak analiz edildi. XRD 6l¢ciim
sonuclarinda elde edilen bulgularda, Bi-2212 sisteminde tiim 6rneklerde temel faz yapisi Bi-
2212 yiiksek sicaklik fazinin oldugu gozlemlenmistir.. Bi-2223 sistemi i¢in elde edilen XRD
0l¢lim sonuclarinda ise, Bi-2212 ve Bi-2223 faz yapilarinin beraber olusugu gézlemlenmektedir.
Kristal yapi icerisinde, TiO; oraninin artmasi ile Bi-2223 faz yapis1 Bi-2212 ve diger safsizlik
fazlarina ayrismaktadir. Her iki sistem icin elde edilen SEM mikro yapilarinda, TiO2 oraninin
artmasi ile tane caplar giderek azalmis ve taneler arasinda bosluklar meydana gelmistir.
Elektriksel 6l¢ciim sonuclarinda, yapi icerisinde artan TiO; orani ile Bi-2212 sisteminde safsizlik

fazlarinin olusmasi ve tane yapilarinda bozulmalar meydana gelmesi ile kritik gecis sicakligi
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degeri giderek azalmistir. Diger taraftan, Bi-2212 sisteminde 6rnekler icerisinde zayif bagh tane
yapilarinin olusmasi ve safsizlik fazlarinin aki ¢ivileme merkezleri olusturamamalar ile kritik
akim yogunlugu degeri giderek azalmistir. Bi-2223 sisteminde elektriksel 6lciim sonug¢larinda
da Bi-2212 sisteminde oldugu gibi TiO, yap1 icerisinde Bi-2223 faz yogunlugunu azaltmasi,
sliperiletken tane yapilarini kotiilestirmesi ile gecis sicakligi ve kritik akim yogunlugu degerleri
giderek azalmistir. Bu ¢alisma i¢in edilen bulgularda TiO; yapi icerisine eklenmesi her iki
sistemde de temel siiperiletkenlik 6zellikleri kotlilestirmistir [72].

Vinu ve arkadaslarn tarafindan gergeklestirilen ¢alismada (2009), Bi-2212 sisteminde
stipeiletkenlik 6zellikler tizerine liitesyum katkisinin etkisi arastirilmistir. Siiperiletken 6rnekler
Bi16PbosSrzxLuxCai1Cu210y (x = 0.0, 0.025, 0.05, 0.075, 0.1, 0.125 ve 0,15) baslangi¢
kompozisyonu ile kati hal tepkime yontemi kullanilarak iiretildi ve XRD, SEM, elektriksel direnc
ve manyetik olclimleri gergeklestirilerek analiz edildi. XRD 6l¢iim sonuglarinda tiim érneklerde
temel faz yapisinin Bi-2212 siiperiletkenlik fazi oldugu ve liitesyum elementinin kristal yap1
icerisine girebildiginin gostergesi olarak, liitesyum elementine ait herhangi bir safsizlik fazi
tespit edilmemistir. Artan Lu katkisi ile Bi-2212 faz siddetleri giderek azalmistir. SEM 6l¢iimii ile
yapilan mikro yap1 analizlerinde katkisiz 6rnek daha diizenli plaka benzeri tanelerden
olusurken, Lu katkisinin artmasi ile plaka benzeri tane olusumlar1 giderek azalarak, bosluklu
yapida artis meydana gelmistir. Elektriksel dlciim sonuglarinda elde edilen bulgularda, artan Lu
katkis1 ile bakir oksit tabakalarda hol konsantrasyonunda meydana gelen gelismeler ile
orneklerde gecis sicakligl giderek artmistir. Orneklerde optimum hol konsantrasyonunun elde
edilmesi ve kuvvetli aki ¢ivileme mekanizmasinin olusumu sonucunda diger ornekler ile
karsilastirildiginda en iyi manyetik 6zellikler x = 0.10 Lu katkili 6rnekte gozlemlenmistir. Bu
calismada elde edilen bulgularda, Sr sitelere Lu katkisi ile kuvvetli civileme merkezlerinin
olusumu ve optimum hol konsantrasyonlarinin elde edilmesi ile temel siiperiletkenlik 6zellikler
gelismistir [73].

Arani ve arkadaslar1 tarafindan yapilan ¢alismada (2018), Bi-2212 kristal yapisi
icerisine bor elementi eklenerek temel siiperiletkenlik 6zellikler arastirilmistir. Bi»Sr,Ca,Cu,0y +
(B203) (x = 0.0, 0.05, 0.1, ve 0.2) baslangic kompozisyonu ile siliperiletken 6rnekler kati hal
tepkime yontemi kullanilarak iiretildi ve XRD, SEM, manyetizasyon ve kritik akim yogunlugu
Olctimleri kullanilarak analiz edildi. XRD o6l¢iim sonuglarinda elde edilen bulgularda, bazi
safsizlik fazlarinin olusmasi ile beraber orneklerde temel faz yapis1 Bi-2212 faz yapisi olarak
elde edilmistir. Bi-2212 faz yogunlugu x = 0.05 bor eklenen 6rnekte en yliksek degerde olusmasi
ile birlikte daha ytiksek katki oranlarinda Bi-2212 fazinin yogunlugu giderek azalmaktadir. SEM
ile yapilan mikro yapi1 analizlerinde tiim 6rnekler Bi-2212 faz yapisinin temel karakteristigi olan
plaka benzeri tanelerden olustugu gozlenmistir. Diger orneklerle karsilastirildiginda daha

biiylik taneler, daha kuvvetli taneler arasi baglar ve daha az bosluklu yap1 x = 0.05 bor eklenen
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ornekte tespit edilmistir. Duygunluk o6lctimleri ile elde edilen kritik gecis sicakligi degerleri
sonuglarinda, ylksek oranda Bi-2212 fazinin olustugu ve daha diizenli tane yapilarinin elde
edildigi belirtilmis ve x = 0.05 bor eklenen 6rnekte en yiiksek gecis sicakligi degeri elde
edilmistir. Manyetizasyon Olciimlerinde elde edilen M-H grafiklerinde, taneler arasi kuvvetli
baglarin meydana gelmesi ve kuvvetli ¢ivileme merkezlerinin olusumu ile x = 0.05 bor eklenen
ornekte en yiiksek manyetizasyon degeri elde edilmistir. Bean modeli ile manyetizasyon
Olglimlerine bagiml olarak hesaplanan kritik akim yogunlugu degerlerinde x = 0.05 bor eklenen
ornek diger 6rnekler ile karsilastirildiginda daha yliksek degere sahiptir [74].

Igbal ve arkadaslari tarafindan yapilan calismada (2006), Bi-2223 siiperiletken {izerine
antimon (Sb) katkis1 aragtirildi. Bi1.7Pbg3Sr2.<SbxCa2Cu3z0y (x = 0.00, 0.02, 0.04, 0.05, 0.08, 0.15)
baslangic kompozisyonunda hazirlana siliperiletken ornekler kati hal tepkime ydntemi
kullanilarak hazirlandi ve XRD, SEM, elektriksel direng olciimleri ve ac duygunluk 6lciimi ile
analiz edildi. XRD 6l¢im sonuclarinda elde edilen bulgularda, tiim drneklerde temel faz yapisi
Bi-2212 fazi ile beraber Bi-2223 yiiksek sicaklik fazinin oldugu gozlemlenmistir. x = 0.05 Sb
katkili 6rnekte Bi-2223 fazinin yogunlugu ve pik siddetlerinin arttigr gézlemlenmistir. SEM
0l¢lim sonuclarinda, tiim 6rneklerde Bi-2223 fazina ait tane yapilarinin olustugu goriilmektedir.
Diger ornekler ile karsilastirildiginda, x = 0.05 Sb katkili oranina 6rnekte tane gaplarinin
giderek arttig1 ve daha az bosluklu yapi ile tane sinirlarinin azaldigr goriilmektedir. Elektriksel
0l¢lim sonuclarinda ve duygunluk él¢ciimii sonuglarinda x = 0.05 Sb katkili 6rnekte daha diizenli
faz gecisleri ile daha yiiksek gecis sicaklig1 tespit edilmistir. x = 0.05 katkilama oranindan sonra
Bi-2223 fazlarinin siddeti ve yogunlugunun azalamasi ve tane yapisinin kotiilesmesi ile
stuperiletkenlik o6zellikleri bozularak gecis sicakligi degerleri azalmistir. Bu calismada elde
edilen bulgularda en iyi stiperiletkenlik 6zellikleri x = 0.05 Sb katkili stiperiletken 6rnekte elde
etmislerdir [75].

Azhan ve arkadaslar tarafindan yapilan calismada (2010), Bi-2223 siiperiletkenler
lizerine zirkonyum katkisi ve 1sil islemin etkisi arastirildi. Siiperiletken 6rnekler kati hal
tepkime yontemi ile BiisPbo4Sr2Ca2Cuz0y + Zrx (x = 0.00, 0.01, 0.02, 0.05, 0.1 ve 0.2) baslangi¢
kompozisyonunda hazirlandi. Ornekler 850 °C’de sinterlendikten sonra 30 saat boyunca 830°C
ve 860 °C’de 1s1l islem uygulandi Uretilen siiperiletken érnekler XRD ve R-T oélgiimleri
kullanilarak analiz edildi. XRD 6l¢iim sonuglarinda elde edilen bulgularda, Bi-2212 ve Bi-2223
fazinin birlikte olusumlar1 gézlenmistir. Diger drnekler ile karsilastirildiginda x = 0.01 Zr katkili
ve sinter islemi sonrasi 830 °C’de 30 saat 1s1l islem uygulanan 6rnekte daha yiiksek oranda Bi-
2223 fazinin olusumu go6zlenmistir. Direng¢ o6lciim sonuclarinda Bi-2223 yiliksek sicaklik
sliperiletken fazinin yiiksek oranda olusmasi ile en yliksek gecis sicakligi 830 °C’de 1s1l islem

uygulanan x = 0.01 Zr katkili 6rnekte gozlenmistir [76].
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Vera ve arkadaslari tarafindan gerceklestirilen c¢alismada (2018), Bi-2212
sliperiletkenlerde stronsiyum tabakalarina indiyum (In,03) katkisinin etkisi arastirilmistir.
Seramik yapida 6rnekler Bi;Sr;_.niCaCu,0s.q (0.0-0.8) baslangic kompozisyonu ile kati hal
tepkime yontemi kullanilarak iiretilmistir. Elde edilen siiperiletken 6rnekler XRD, SEM ve
elektriksel diren¢ olciimleri ile analiz edilmistir. XRD 6l¢lim sonuclarinda, bazi safsizlik
fazlarinin olusumunun yaninda Bi-2212 faz yapisi baskin olarak tespit edilmistir. Diger taraftan,
0.4 indiyum katkisindan sonra yapi igerisinde siiperiletken olmayan ikincil fazlarin olusumu
artmistir. SEM 06lciim sonuclarinda tiim Orneklerde plaka benzeri tanelerin varligi
gozlemlenmistir. Diisiik katkilama oranlarinda daha kiiciik taneler olusurken daha yiiksek
indiyum katkili o6rnekte taneler giderek blyilimiistiir. Elektriksel o6lciim sonuglarinda,
stiperiletken fazlarin daha yiliksek oranda olusmasi ile birlikte daha biyiik siiperiletken
tanelerin gozlemlenmesi ile en yliksek gecis sicakligi x = 0.2 indiyum katkili 6rnekte olusmustur
[77].

Sam ve arkadaslarn tarafindan gergeklestirilen ¢alismada (2019), Bi-2212
sliperiletkenlerin yapisal ve stiperiletkenlik 6zellikleri lizerine baryum (Ba) katkisinin etkileri
arastirilmistir. Sol-jel yOntemiyle {iretilen siiperiletken oOrnekler XRD, SEM ve manyetik
Olctimler kullanilarak analiz edilmistir. XRD 6l¢iim sonuglarinda elde edilen bulgularda, tim
orneklerin tetragonal kristal yapida olusmasiyla birlikte temel faz yapisinin Bi-2212
stiperiletkenlik fazi oldugu gozlemlenmistir. Diger 6rnekler ile karsilatirildiginda yiiksek oranda
Bi-2212 faz yogunlugunun olusumu 0.01 oraninda Baryum elementi katkilanan drnekte elde
edilmistir. Orneklerin yiizeyinden elde edilen SEM 6lciim sonuglarinda, tiim érnekler Bi-2212
fazinin karakteristik davranisi olan rastgele yonelimli plaka benzeri tanelerden meydana
gelmistir. Ba icermeyen katkisiz oOrnekte, birbirleriyle daha kuvvetli bagli tanelerden
olusmustur. AC duygunluk 6l¢iimii sonuglarinda ise, artan Ba katkisi ile siiperiletkenlik gecis
sicakligi giderek azalmistir. Yapilan calismada elde edilen bulgularda Ba elementi katkisinin
sliperiletkenlik 6zellikleri olumsuz yonde etkiledigi gézlemlenmistir [78].

Calis ve arkadaslar1 tarafindan yapilan c¢alismada (2015), Bi-2212 seramiklerin
stiperiletkenlik 6zellikleri lizerine sodyum-vanadyum ikili katkilamalarin etkisi arastirilmistir.
Kat1 hal tepkime yontemi ile iiretilen 6rneklerde Sodyum orani sabit tutularak, Vanadyum orani
(x = 0.0, 0.05, 0.1, 0.2) arttirilmistir. Elde edilen siiperiletken 6rneklerde Sodyum-Vanadyum
ikili katkilamasinin etkisin arastirmak icin XRD, SEM, R-T ve M-H o6lciimleri gerceklestirildi. XRD
Olctimiinden elde edilen bulgularda, bir¢ok safsizlik fazinin olusmasinin yaninda érneklerde
temel faz yapisinin Bi-2212 yiiksek sicaklik faz yapisinin oldugu elde edilmistir. SEM
sonuglarinda diger 6rnekler ile karsilastirildiginda, 0.05 vanadyum katkilama oranu ile iiretilen
ornekte bosluklu yapinin azaldigi ve plaka benzeri tanelerin daha diizenli olusumu

gozlemlenmistir. Elektriksel direnc¢ 6lciim sonuclarinda elde edilen bulgularda, Tcenset sicaklik
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degeri artan katkilama orani ile giderek artarken, Tcoffset degerleri ise giderek azalmaktadir.
Optimum hol konsantrasyonu degerine ulasilmasi ile diger 6érnekler ile karsilastirildiginda en
yliksek Tconset ve Tcoffset degeri 0.1 katkili 6rnekte elde edilmistir. Daha diizenli tanelerin dizilimi
ve taneler arasinda kuvvetli baglarin olusmasi ile en yiiksek manyetizasyon degeri 0.05
Vanadyum katkili 6rnekte elde edilmistir [79].

Kir ve arkadaslar: tarafindan yapilan calismada (2016), Kkati hal tepkime yontemi ile
hazirlanan Bi,Sr;KxCaiCuzNag250y (x = 0.0, 0.05, 0,1 ve 0,2) seramik siiperiletkenlerin faz
olusumu ve morfolojik yapi iizerine sodyum ve potasyum ikili katkilamalarin -etkisi
arastirilmistir. Ornekler iizerinde analiz calismalar1 icin XRD, SEM, R-T ve M-H ol¢iimleri
gerceklestirildi. XRD 6l¢iim sonuglarinda, tiim 6rneklerin benzer faz olusumuna sahip oldugu
gorilmiistiir. Orneklerde Bi,Ca04 ikincil safsizlik fazinin olusmasina ragmen, temel faz yapisinin
Bi-2212 yiiksek sicaklik faz yapisi oldugu tespit edilmistir. SEM mikro yapi analizlerinde,
potasyum katkisinin artmasi ile tane caplarinda artis gézlemlenmistir. Ancak tane caplarinda
artis meydana gelirken, taneler arasinda elektriksel ozellikleri negatif olarak etkileyebilecek
genis dlcekte bosluklu yapi olusmustur. Ozdireng sicaklik él¢iimii sonuglarinda en yiiksek Tonset
sicaklik degeri x = 0.2 katkil1 6rnekte gozlemlenmesine ragmen x = 0.2 katkili 6rnekte T offset
degeri diger orneklerle karsilastirldifinda en diisiik degere sahiptir. Orneklerde faz yapilarinin
benzer olmasi sebebiyle, M-H 6l¢iimii sonuglarinda, histerezis egrilerinde benzer simetriler
gozlemlenmistir. Diger 6rnekler ile karsilastirildiginda, x = 0.2 katkili 6rnekte biiytik 6lcekte
tanelerin olusumu ile en genis histerezis alan gozlemlenmistir. Manyetizasyon ol¢limlerine
bagimli kritik akim 6l¢im sonuclarinda x = 0.2 katkih o6rnek diger ornekler ile
karsilastirildiginda en ytiksek degere sahiptir. Boylece x = 0.2 potasyum ve x= 0.25 sodyum
katkili 6rnekte biyiik 6lgekte taneler olusumunun yaninda bosluklu yap1 meydana gelmesine
ragmen daha iyi stiperiletkenlik gostermektedir [80].

Ozkurt tarafindan gerceklestirilen calismada (2017), Bi-2212 seramik siiperiletkenlerin
yapisal ve manyetik o6zellikleri iizerine lityum ve sodyum ikili katkilamalarinin etkisi
arastirllmistir. Polikristal 6érnekler Biig(Li,Na)xSr2Ca1.1Cuz210y (x = 0.0, 0.05, 0.10 ve 0.2) genel
formiili ile kati1 hal tepkime ydntemi ile hazirland1 ve XRD, SEM, DC elektriksel diren¢ ve M-H
Olgtimleri ile analiz edildi. XRD 6l¢iim sonuclarinda, bazi safsizlik fazlarinin olusmasina ragmen,
tiim 6rneklerde temel faz Bi-2212 faz yapisidir. x = 0.0, 0.05, 0.10 oranlarinda Li ve Na eklenen
orneklerde piklerin siddetleri ve yogunlugu birbirlerine benzerken, x = 0.2 Li ve Na eklenen
ornekte stiperiletken 6zellikleri kotiilestirebildiginin bir gdstergesi olarak pik siddetleri nemli
sekilde azalmistir. Bunun yaninda XRD grafiginde katki elementlerinin kristal yap1 igerisine
girebildiginin bir gostergesi olarak Li ve Na elementine ait herhangi bir safsizlik fazi
gozlemlenmemistir. SEM ile gerceklestirilen mikro yap1 analizlerinde, tiim drneklerde rastgele

yonelimli plaka benzeri taneler meydana gelmistir. Kristal yap1 icerisinde eklenen element
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oranlarinin artmasi ile taneler arasinda daha kuvvetli baglarin olusmasi ve daha az bosluklu
yapinin elde edilmesi ile tane c¢aplar1 giderek artmistir. Elektriksel 6l¢lim sonuglarinda,
orneklerde kritik gecis sicakligt x = 0.2 oraninda Li ve Na eklenen ornege kadar giderek
artmistir. Siiperiletken taneler arasi baglantilarin kuvvetlenmesine baglh olarak en yiiksek gecis
sicakligl degeri x = 0.10 oraninda Li ve Na eklenen drnekte elde edilmistir. Manyetizasyon
Olciimlerinde tiim oOrneklerin benzer manyetik davranis sergilemesinin yaninda, kuvvetli
civileme merkezlerinin olusumu ile en genis histerezis alani x = 0.2 oraninda Li ve Na eklenen
ornekte gozlemlenmistir. Manyetizasyon degerlerine bagiml hesaplanan kritik akim yogunlugu
Olciimiinde ise en yiiksek akim yogunlugu degeri daha iyi manyetik davranis sergileyen x = 0.2
oraninda Li ve Na eklenen ornekte gézlemlenmistir. Bu ¢alismada elde edilen bulgularda Bi-
2212 krista yap1 icerisine Li ve Na ikili eklenmesi sistemin siiperiletkenlik 6zelliklerini
gelistirdigi gozlemlenmistir [81].

Kaki ve arkadaslar1 tarafindan yapilan calismada (2009), Bi-2212 siiperiletkenlerin
yapisal ve manyetik 6zellikleri tizerine kursun ve lantanyum ikili katsinin etkisi arastirilmistir.
Seramik yapida ornekler Bij4PbgeSroCaixLaiCu,0, (0.0, 0.005, 0.01, 0.015 ve 0.025)
kompozisyonu ile kat1 hal tepkime yontemi kullanilarak tiretildi ve XRD, SEM ve AC duygunluk
Olctimleri kullanilarak analiz edildi. XRD ile yapilan faz analizi sonuclarinda elde edilen
bulgularda, 6rneklerde Bi-2201 ve bazi safsizlik fazlarinin olusumu ile tiim 6rneklerde temel faz
yapist Bi-2212 yiiksek sicaklik fazidir. Yapi igerisinde La katkisinin artmasi ile safsizlik
fazlarinda azalma gozlemlenmistir. SEM oOl¢im sonuglarinda elde edilen mikro yap1
analizlerinde, tiim 6rneklerde benzer yapida tane olusumlari gézlemlenmistir. Artan lantanyum
katkisi ile 6rneklerde tane caplar1 giderek artmistir. Duygunluk o6l¢iimii ile elde edilen gecis
sicaklig 6lciimlerinde en ytksek gecis sicaklign x = 0.01 La katkili 6rnekte gézlemlenmistir. Bu
calismada elde edilen sonuglarda Bi-2212 siiperiletken faz yogunlugunun artmasi ve daha iyi
tane oOzellikleri sergilemesi ile en iyi stperiletkenlik 6zellikleri x = 0.01 oraninda La katkili
ornekte elde edilmistir [82].

Sarun ve arkadaslari tarafindan yapilan ¢alismada (2009), kursun katkili Bi-2212
sistemine farkli oranlarda itriyum eklenmistir. Bi17Pbo4Sr2Ca11Cu2.10s+5 + Yx (x = 0.0, 0.1, 0.2 0.3,
0.4 0.5) baslangi¢c kompozisyonunda érnekler kati1 hal tepkime yontemi ile hazirlandi. Kat1 hal
yontemi ile hazirlanan 6rnekler XRD, SEM ve elektriksel direng¢ 6l¢timleri ile karakterize edildi.
XRD o6l¢tim sonuglarinda, bazi safsizlik fazlarinin olusmasi ile birlikte tiim 6rneklerde temel faz
Bi-2212 yiiksek sicaklik siiperiletken fazidir. Bi-2212 fazinin yogunlugu x = 0.3 katki oranina
kadar artarken, daha yiiksek oranlarda itriyum katkili 6rnekte ikincil safsizlik fazlarinin
olusumu ile Bi-2212 faz yogunlugu azalmistir. SEM 6lciimii ile elde edilen yiizey analizinde tiim
ornekler plaka benzeri tane yapilar gozlemlenmistir. Diger ornekler ile karsilastirildigi zaman, x

= 0.1 itriyum katkili1 6rnek, daha biiyiik 6l¢ekte ve daha az bosluklu yapili tanelerden meydana

33



Mehmet Ersin AYTEKIN, Doktora Tezi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mersin Universitesi, 2020

gelmistir. Elektriksel 6lciim sonuglarinda ise, faz yapisinda meydana gelen gelismeler ve
optimum hol konsantrasyonun elde edilmesi ile en yiiksek gecis sicakligl x = 0.3 itriyum katkili
ornekte elde edilmistir [83].

Biju ve arkadaslar: tarafindan gergeklestirilen calismada (2007), Bi-2212 siiperiletken
sisteminde Bi sitelere kursun ve bazi nadir toprak elementlerinin katkisinin etkisi arastirildi.
Biz.«PbSr,Ca1.1Cuz1REo250y (x = 0.0, 0.4 RE = La, Gd ve Yb) baslangic kompozisyonunda
sliperiletken seramikler kati1 hal tepkime yontemi kullanilarak sentezlendi ve XRD, SEM ve
elektriksel direnc¢ olciimleri kullanilarak analiz edildi. X 1s1m1 toz kirinim 6l¢iim sonuglarinda
elde edilen faz analizinde tim 6rnekler Bi-2212 fazinin olustugu ve nadir toprak elementlerine
ya da kursun elementi ile alakali herhangi bir safsizlik fazin olusmadig1 gézlemlenmistir. SEM
Olciim sonuclarindan elde edilen bulgularda yapi igerisinde Pb katkisiz érneklerde daha fazla
bosluklu yapida ve kiiciik tanelerin olusumu goézlemlenmistir. Ancak nadir toprak element
katkili 6rneklerde yap1 icerisine Pb elementi girdigi zaman daha diizgiin dizilime sahip daha
biiyiik tanelerin olusumu gdézlemlenmistir. Elektriksel 6l¢lim sonuglarinda, lantanyum ve
kursun elementinin her ikisininde katkili oldugu o6rnekte gozlemlenmistir. Calismadan elde
edilen sonuclarda Pb ve RE elementleri ile ikili katkilama yapildigi zaman sistemin
stperiletkenlik ozellikleri gelismistir [84].

Literatir calismalarindan goruldiigi gibi BSCCO siiperiletkenler icerisine yapilan Nb, B,
Cd, Sn, Ag, Pb, Ni, Na gibi bir¢ok faydali element, yapinin siiperiletkenlik 6zelliklerini 6nemli
sekilde artirmistir. Diger taraftan, nano boyutta elementlerin BSCCO yapisi igerisine
katkilanmasi ya da eklenmesinde de 6nemli sonuglar elde edilmistir. Nano boyutlu parg¢aciklar
yliksek manyetik alanda ]. degerini arttirmak icin aki civileme merkezi olarak hareket edebilir.
Literatiirden Bilindigi gibi, boyutlar1 karakteristik Cooper ¢ifti uzunluguna esit olan nano
mertebede elementler BSCCO kristal yapisi icerisine katkilandig1 zaman sistem icerisinde etkili
civileme merkezleri olusturulabilmektedir. Boylece bu boyutta nano partikiiller yapi icerisine
girdigi zaman, aki ¢ivileme merkezi olusturarak J. degerini pozitif olarak etkileyebilmektedir.

Oztornaci ve arkadaglarinin gerceklestirdikleri calismada (2017), Bi-2212 seramikleri
lizerine nano boyutta altin elementi (x = 0.0, 0.05, 0.1, 0.2) eklenerek sistemin yapisal ve
manyetik 6zellikleri arastirildi. Bi-2212 seramiklerine nano boyutta altin elementi eklemenin
etkisi XRD, SEM, R-T ve M-H olciimleri yapilarak incelendi. XRD sonuglarinda, bazi safsizlik
fazlarinin olusmasinin yaninda temel faz yapisinin Bi-2212 yiiksek sicaklik siiperiletkenlik fazi
oldugu tespit edildi. Diger taraftan, XRD grafiginde altin eklenen numunelerde, daha iyi
kristallesmenin gostergesi olarak Bi-2212 pik siddetlerinde 6nemli derecede artis elde
edilmistir. SEM 6l¢ciim sonuglarinda tane yapilari incelendiginde, tiim 6érneklerde benzer dizilim
ve buyiikliikte plaka benzeri tanelerin olustugu gozlemlenmistir. Direng¢ 6l¢iimii sonuglarinda,

altin elementinin artan konsantrasyonu ile taneler arasi baglantilarin arttiginin gostergesi
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olarak Toffset degeri giderek artmistir. Manyetizasyon 6lciim sonuclarinda ise diger drnekler ile
karsilastirildiginda x = 0.2 oraninda nano altin eklenen 6rnekte daha genis manyetizasyon egrisi
elde edilmistir. Yapilan incelemeler sonucunda nano boyutta altin elementi taneler arasinda
bosluklara yerleserek Bi-2212 stliperiletkenlik sisteminin yapisal ve manyetik 6zelliklerini
gelistirdigi gozlemlenmistir [85].

Zelati ve arkadaslar1 tarafindan gergeklestirilen c¢alismada (2014), BSCCO
sliperiletkenlerin fiziksel o6zellikleri {izerine Eu;03 nanopartikiill katkisinin etkileri
arastirilmistir. Gergeklestirilen calismada ornekler, Bi1,6Pbo4Sr2Ca2Cuz0y+Eu,03
kompozisyonunda (x = 0.0, 0.3, 0.5 ve 1.0) sol-jel metodu kullanarak hazirlanmis ve XRD, SEM,
TEM, DC elektriksel 6zdiren¢ ve manyetik 6lciimler gerceklestirilerek analiz edilmistir. XRD
analizlerinde, Bi-2212 fazlarinin olusumunun yaninda, oérneklerde temel faz olarak Bi-2223
ylksek sicaklik stiperiletken fazi olustugu gozlemlenmistir. Elde edilen XRD verilerinden,
fazlarin yiizdelik yogunluklar1 hesaplanmis ve dort numunede sirasi ile Bi-2223 ytiksek sicaklik
fazinin oran1 %76, 80, 84, 70 olarak elde edilmistir. Bi-2223 ytiksek sicaklik fazinin orani x = 1.0
nano boyutta Eu,03 katkili 6rnege kadar artarken, x = 1.0 katkili 6rnekte Bi-2223 fazinin orani
diger orneklere kiyasla azalmistir. SEM analizinde Bi-2223 yiiksek sicaklik faz yapisinin
karakteristigi olarak, tiim oOrnekler rastgele yonelimli plaka benzeri tanelerin olusumu
gozlemlenmistir. Diger taraftan, SEM fotograflarinda artan katkilama orami ile &rneklerde
taneler giderek bilyiirken, maksimum katkilh 6rnekte tanelerin diger Ornekler ile
karsilastirildiginda kii¢tildiigi goriilmiistiir. TEM 6l¢iimii sonuglarinda elde edilen bulgularda,
Eu nanopartikiiliiniin stiperiletken tane sinirlar1 arasina yerlestigi tespit edilmistir. Elektriksel
0lglim sonuglarinda ise, x = 0.1 nano boyutta Eu,03 katkisina kadar, érneklerin Teonset degerleri
degismezken, siiperiletken tanelerin biribirileri ile kuvvetli baglantilarinin goéstergesi olarak
Tcoffset degerinde giderek artis gozlemlenmistir. Diger drnekler ile karsilastirildiginda en ytliksek
gecis sicakligl degeri x = 0.5 Eu,03 katkili 6rnekte gozlemlenmistir. Diger taraftan, x = 0.1 nano
boyutta Eu,03 katkili 6rnekte ise, Bi-2223 faz yogunlugunun azalmasi ve siiperiletkenlik taneler
arasli baglantilarin zayiflamasi ile gecis sicakligi azalmistir. Manyetizasyon 6l¢ciim sonuglarinda
elde edilen bulgularda, Eu;03 nano partikiillerinin tane sinirlari arasina yerlesmesi ve taneler
arasi iletkenligi gelistirmesi ile diger 6l¢iim sonuglariyla uyumlu olarak x = 0.1 oraninda nano
boyutta Eu:03 katkisina kadar manyetizasyon degerlerinde gelisim gozlemlenmistir. Bu
calismada 6l¢ciim sonuglarindan elde edilen bulgularda, katki malzemesinin stiperiletken taneler
arasina yerleserek taneler arasi iletimi arttirmasiyla x = 0.1 06rnegine kadar temel
stiperiletkenlik 6zellikler artan katkilma orani ile gelismistir [86].

Yavuz ve arkadaslar tarafindan yapilan c¢alismada (2016), (Bi,Pb)-2223 siiperiletken
sistemine Sn0; nano partikiillerinin katkisinin etkisi arastirilmistir. Bii,7xPbg3SnxSr.Ca2Cu30y (x

= 0.0, 0.05, 0.10 ve 0.2) kompozisyonunda 6rnekler kati hal tepkime yontemi ile hazirlandiktan
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sonra XRD, SEM ve AC duygunluk o6lciimleri ile analiz edilmistir. XRD 6l¢iim sonuglarinda
orneklerde hem Bi-2212 hem de Bi-2223 faz yapilarinin beraber olustugu goézlemlenmistir.
Sn0; konsantrasyonu x = 0.1 oranina kadar arttirildiginda Bi-2223 faz yogunlugunda artis
meydana gelmistir. Ancak daha yiiksek konsantrasyonlarda Bi-2223 fazi, Bi-2212 fazi1 ve diger
safsizlik fazlarina ayrismistir. Diger orneklerle karsilastirildifinda en yiiksek Bi-2223 faz
yogunlugu x = 0.1 katkili 6rnekte elde edilmistir. SEM mikro yap1 analizlerinde, tiim 6érneklerde
birbirleri ile zayif baglantili rastgele yonelimli plaka benzeri tanelerin olustugu gézlemlenmistir.
Artan SnO; katkis1 ile tanelerin kiiciildiigii, taneler arasi baglantilarin zayifladigi ve taneler
arasinda bosluklarin olustugu goézlemlenmistir. Duygunluk 6l¢limi sonucunda tespit edilen
gecis sicakliklarinda diger 6rnekler ile karsilastirildiginda en ytiksek gecis sicakligi x = 0.05 SnO;
nano partikiilii katkili 6rneginde elde edilmistir. Daha ytliksek katkili 6rneklerde safsizlik
fazlarin olusumu, tanelerim kiiciilmesi ve taneler arasinda bosluklarin olusmas: ile gecis
sicakliklarinda azalmalar gézlemlenmistir. Bu calismada elde edilen bulgularda x = 0.05 SnO;
nano partikuli katkili 6rnekte en iyi siiperiletkenlik 6zellikler tespit edilmistir [87].

Agail ve Shukor tarafindan yapilan ¢alismada (2014), Bi-2223 seramik stiperiletkenlere
farkli oranlarda nano boyutta SnO, ekleyenerek temel 6zellikleri iizerine etkisi arastirilmistir.
(Bi1,6Pbo,4)SnySr2Ca2Sn,Cuz0y (x = 0.0, 0.01, 0.02, 0.03, 0.04, 0.05) kompozisyonunda hazirlanan
ornekler XRD, SEM ve elektriksel direnc 6l¢climleri ile analiz edildi. XRD analizlerinde elde edilen
bulgularda, 6rneklerde temel faz yapisinin Bi-2223 ytiiksek sicaklik fazi oldugu tespit edilmistir.
Diger taraftan, Sn0; konsantrasyonu oraninin artmasi ile Bi-2223 faz yapisi Bi-2212 faz yapisi
ve diger safsizlik fazlarina ayrismaktadir. SEM mikro yapi analizlerinde, tiim &rneklerde
rastgele yonelimli plaka benzeri tanelerin olusumu gozlemlenmistir. SEM goriintiilerine
bakildig1 zaman daha diisiik nano boyutta SnO; konsantrasyona sahip 6rnekler daha genis plaka
benzeri tanelere sahiptir. Diger 6rnekler ile karsilastirildiginda x = 0.02 SnO; eklenen 6rnekte
daha diizenli yapida ve daha biiyiik 6lcekte taneler olusmustur. Elektriksel 6l¢lim sonuglarinda
ise, daha diizenli tane olusumu, daha biiyilik 6lcekte taneler elde edilmesi ve taneler arasi
baglarin kuvvetlenmesi ile x = 0.02 SnO: eklenen 6rnekte diger 6rnekler ile karsilastirildiginda
en yiiksek gecis sicaklig1 ve krirtik akim yogunlugu degerleri elde edilmistir [88].

Cordik ve arkadaslar1 tarafindan gergeklestirilen c¢alismada (2017), Bi-2223
stuperiletkenlerin lizerine nano boyutta magnezyum nano partikiili eklemenin etkisi
aragtinlmistir. Ornekler Biy;Pbo3Sr2CazCus0y+(Mg0)x (x=0.00, 0.05, 0.10, 0.15 and 0.20) genel
formiili ile geleneksel kati hal tepkime yontemi kullamilarak iretildi ve XRD, SEM ve
manyetizasyon olciimleri gerceklestirilerek karakterize edildi. XRD 6l¢ciim sonuglarinda, bazi
safsizlik fazlar1 olusmasinin yaninda 6rneklerde temel faz yapisi Bi-2223 yiiksek sicaklik fazi
oldugu tespit edilmistir. Ancak nano boyutta MgO katkisinin artmasi ile Bi-2223 faz

yogunlugunun giderek azaldig1 goriilmektedir. Diger taraftan, XRD o6l¢lim sonuglarindan

36



Mehmet Ersin AYTEKIN, Doktora Tezi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mersin Universitesi, 2020

hesaplanan tane boyutlarinda en yiiksek deger x = 0.15 oraninda nano MgO katkili 6rnekte elde
edilmistir. SEM mikro yapilarinda, tiim 6rneklerde taneler plaka benzeri ve rastgele yonelimli
yapida tanelerin olusumu gozlemlenmistir. Mikro yapi analizlerinde MgO katkisinin artmasi ile
taneler arasinda bosluklarin azaldig1 ve taneler arasinda baglantilarin gelistigi gozlemlenmistir.
Diger orneklerle karsilastirildiginda daha az bosluklu yapi ve taneler arasinda daha kuvvetli
baglarin olusumu maksimum MgO katkili érnekte elde edilmistir. Orneklerde siiperiletkenlik
gecis sicakligr degerleri AC manyetik duygunluk o6l¢timleri ile elde edilmistir. Elde edilen
bulgularda, daha diizenli tane yapilarinin olusumu ve taneler arasi baglantilarin kuvvetlenmesi
ile en yiiksek siiperiletkenlik gecis sicakligt maksimum oranda MgO katkili o6rnekte
gozlemlenmistir. Yapilan calismada elde edilen bulgularda MgO katkisinin artmasi ile Bi-2223
faz1 diger faz yapilarina ayrismasina ragmen tane 6zelliklerine meydana gelen gelismeler ile en
ylksek gecis sicakligi maksimum MgO katkili 6rnekte gozlemlenmistir [89].

Abou-Aly ve arkadaslarinin yaptiklari ¢calismada (2011), Bi-2223 seramik siiperiletkenler
tzerine 40 nm boyutta SnO; eklemesinin etkisi arastirllmistir. Siiperiletken o6rnekler
(Sn02)xBi1.6Pbo4Sr2Ca2Cuz010+5 (x=0.0, 0.2, 0.4, 1.0, 1.5 and 2.0) baslangi¢ kompozisyonunda kati
hal tepkime yontemi kullanilarak hazirland1 ve XRD, SEM ve elektriksel 6l¢timleri ile analiz
edildi. XRD oOl¢iim sonuglarinda, baz1 safsizlik fazlarinin olusumu ile birlikte tiim 6rneklerde
temel faz yapisi Bi-2223 yiiksek sicaklik fazinin oldugu tespit edilmistir. Ayrica Bi-2223 faz
yapisina ait karakteristik pik siddetlerinde ve faz yogunlugunda x = 0.4 SnO; eklenen 6rnege
kadar artis goriulmektedir. SEM o6l¢ciimii ile gerceklestirilen mikro yapi analizlerinde tiim
orneklerde plaka benzeri tanelerin olusumu tespit edilmistir. Diger taraftan, x = 0.4 ornanina
kadar yap: igerisine giren nano boyutta kalay taneler arasina yerlesebilerek taneler arasindaki
baglantilar1 gelistirmistir. Daha yiiksek oranlarda ise safsizlik fazlarinin olusumu ve bosluklu
yapmin artmasi ile morfolojik yapida bozulmalar meydana gelmistir. Elektriksel o6lgiim
sonuclarinda elde edilen bulgularda ise Bi-2223 faz yapisinin gelismesi ve taneler arasi daha
kuvvetli baglantilarin olusmasiyla siiperiletkenlik gecis sicakligl x = 0.4 SnO; eklenen 6rnege
kadar artis gdstermistir. Bu calismada elde edilen bulgularda x = 0.4 nano boyutta SnO; eklenen
ornekte en iyi stiperiletkenlik sonuclar elde edilmistir [90].

Bakiah ve arkadaslari tarafindan gergeklestirilen ¢alismada (2009), farkl oranlarda nano
boyutta samaryum eklenen Bi-2223 siiperiletkenlerin  6zellikleri  arastirilmistir.
Bi16Pbo.4Sr2Ca2Cuz010+5 + SM203 (x = 0.0, 0.05, 0.01, 0.02, 0.03 ve 0.05) baslangic kompozisyonu
ile ornekler kati1 hal tepkime yontemi kullanilarak hazirlandi ve XRD, SEM ve elektriksel
Olglimler kullanilarak karakterize edildi. XRD o6lciim sonuglarinda, orneklerde temel faz
yapisinin Bi-2223 ve Bi-2212 faz yapilar1 oldugu belirlenmistir. Bunun yaninda, yap1 icerisine
nano boyutta Sm;03'un girmesi ile Bi-2223 fazi diger safsizlik fazlarina doniismiistiir. SEM ile

yapilan mikro yap1 analizlerinde, katkisiz 6rnekte daha diizenli yapida plaka benzeri tanelerin
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olusumu gozlemlenmistir. Artan Sm;03 orami ile 6rneklerde tane yapilarinda bozulmalar
meydana gelmistir. Elektriksel 6lciim sonuclarinda ise safsizlik fazlarinin giderek artmasi ve
mikro yapisal Ozelliklerde bozulmalar meydana gelmesi ile saf ornek daha yiiksek gecis
sicakligina sahiptir [91].

Atfabi ve Mozaffari tarafindan gerceklestirilen c¢alismada (2015), (Bi,Pb)-2223
sliperiletken sistemi icerisine aliminyum nano partikiilleri eklenerek sistemin stiperiletkenlik
ozellikleri arastirilmistir. Seramik yapida siiperiletken 6rnekler BiisPbg4Sr.Ca;Cuz0y + Al,03 (x
= 0.0, 0.10, 0.2, 0.3, 0.5 ve 1) kompozisyonu ile geleneksel kat1 hal tepkime yontemi kullanilarak
tiretilmistir. Orneklerin analiz ¢alismalarinda XRD, SEM, elektriksel diren¢ ve kritik akim
yogunlugu 6l¢iimleri kullanildi. XRD 6l¢iim sonuglarindan elde edilen bulgularda, Bi-2212 ve
bazi safsizlik fazlarinin olusmasina ragmen, tiim orneklerde temel faz yapis1 Bi-2223 yiiksek
sicaklik faz1 oldugu gozlemlenmistir. Aliminyum nano partikiillerinin yapi icerisine girmesi ile
Bi-2223 faz yogunlugu ve Bi-2223 faz yapisina ait karakteristik pik siddetleri giderek artmistir.
Diger drnekler ile karsilastirildiginda Bi-2223 faz yapisinin en yiiksek yogunlugu x = 0.2 Al;03
nano partikiiliiniin eklendigi ornekte elde edilmistir. SEM mikro yap1 analizlerinde elde edilen
bulgularda, artan Al;0z nano partikiilii orani ile plaka benzeri tanelerin boyutlar1 giderek arttigi
ve taneler arasi bosluklarin giderek azaldigi gozlemlenmistir. Elektriksel ol¢iim sonuclarindan
elde edilen gecis sicakliklar1 degerlerinde, tiim 6rneklerin onset gecis sicaklig1 degerleri benzer
oldugu tepit edilmistir. Diger taraftan, en yliksek offset sicaklig1 degeri ise taneler arasi kuvvetli
baglarin olusumuna bagh olarak x = 0.2 Al;03 nano partikiilii eklenen drnekte gozlemlenmistir.
[-V 6lgimii ile gerceklestirilerek elde edilen kritik akim yogunlugu degerlerinde, x = 1 Al;03
nano partikiilii eklenen ornege kadar kritik akim yogunlugu degerleri kuvvetli aki civileme
merkezlerinin olusumuna bagl olarak giderek arttirmis, x = 1 eklenen 6rnekte ise azalmistir. Bu
calismada elde edilen bulgularda, Al;0s nano partikiilii eklenmesi sistemin faz yapisini ve
stperiletkenlik 6zelliklerini gelistirmistir [92].

Oboudi tarafindan yapilan calismada (2016), (Bi,Pb)-2223 siiperiletkenler tizerine farkl
oranlarda nano boyutta itriyum eklemesinin etkisi arastirilmistir. Seramik yapida 6rnekler
Bi16Pbo.4Sr2Ca2Cuz010+s + Y203 (x = 0.0, 0.2, 0.4, 0.6, 0.8 ve 1.0 ) baslangi¢ kompozisyonu ile kati
hal tepkime yontemi kullanilarak hazirlandi ve XRD, SEM, elektriksel 6lciim ve manyetik
Olctimler kullanilarak karakterize edildi. XRD 6l¢iim sonuclarinda bazi safsizlik fazlar ve Bi-
2212 stperiletken fazi1 olusumuna ragmen tiim 6rneklerde temel faz yapisi (Bi,Pb)-2223 ytliksek
sicaklik fazi oldugu tespit edilmistir. Elde edilen XRD grafiklerinde nano boyutta Y un BSCCO
kristal yapisina katildifinin gostergesi olarak Y elementine ait herhangi bir safsizlik fazi
olusmadig1 gozlemlenmistir. SEM ol¢limleri ile elde edilen mikro yapilarda, tiim 6rneklerde
BSCCO siiperiletkenlerin karakteristik 06zelligi olarak plaka benzeri tanelerin olusumu

gozlemlenmistir. Bunun yaninda artan nano boyutta Y orani ile 6rneklerde taneler giderek
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biiylimiistiir. Diger oOrneklerle karsilastirildigindan daha biiylik olgekte ve daha kuvvetli
baglantili tanelerin olusumu x = 0.1 oraninda nano boyutta Y eklenen 6rnekte gézlemlenmistir.
DC elektriksel direng o6l¢ciim sonuclarinda, 6rneklerde offset gecis sicakligl artan Y ile giderek
artmistir. Hesaplan kritik akim yogunlugu degerlerinde en ytiksek deger kuvvetli taneler arasi
baglantilar ve kuvvetli civileme merkezlerinin olusumu ile maksimum oranda Y eklenen érnekte
gozlemlenmistir. Manyetizasyon 6l¢ciim sonuclarinda kuvvetli civileme ve daha diizenli tane
yapilarinin olusumu ile en iyi diamanyetik sinyal maksimum oranda Y eklenen ornekte
gozlemlenmistir. Bu calismada elde edilen bulgularda tane yapilarinda elde edilen gelismeler ile
nano boyutta Y eklenmesi sistemin temel 6zellikleri gelistirdigi gozlemlenmistir [93].

Kong ve Shukor tarafindan yapilan ¢alismada (2010), Bi-2223 seramikler icerisine nano
boyutta NiFe;0s (15 nm) ekleyerek siiperiletkenlik 6zellikleri arastirmislardir. Malzemeler
Bi16Pbo4Sr2Ca2Cuz010+5 + NiFE204 (x = 0.0, 0.01, 0.02, 0.04, ve 0.05) kompozisyonunda ¢okeltme
yontemi kullanilarak hazirlandi ve XRD, SEM ve elektriksel direng 6l¢iimleri gerceklestirilerek
karakterize edildi. XRD 6lciim sonuglarinda érneklerde ikincil faz yapisi olarak Bi-2212 fazinin
olusmasi ile beraber temel faz yapisi Bi-2223 yiiksek sicaklik siiperiletkenlik fazidir. Diger
ornekler ile karsilastirildiginda, x = 0.01 oraninda nano boyutta NiFE;O4 eklenen 6rnekte Bi-
2223 fazinin daha yiiksek oldugu goriilmektedir. SEM o6l¢ciim sonuglarinda elde edilen
goriintillerde tiim orneklerin plaka benzeri tane yapilarinda olustugu go6zlemlenmistir.
Elektriksel 6lcim sonuclarindan elde edilen gecis sicaklifl sonuglarinda, en ytliksek gecis
sicaklig1 Bi-2223 fazinin daha yiiksek oranlarda olusmasi ile x = 0.01 NiFE;04 eklenen 6rnekte
elde edilmistir. Daha yiiksek oranlarda ise, gecis sicaklifi degerinin giderek azaldigl
gozlemlenmektedir. Orneklerde en yiiksek kritik akim yogunlugu degeri Bi-2223 fazinin daha
yliksek oranlarda olusmasi ve kuvvetli etkili ¢ivileme merkezlerinin olusumu ile x = 0.01
NiFE;O4 eklenen 6rnekte gézlemlenmistir. Yapilan calismada elde edilen bulgularda, x = 0.01
NiFE;04eklenen ornekte en iyi siiperiletkenlik 6zellikler elde edilmistir [94].

Guo ve arkadaslar tarafindan gerceklestirilen calismada (1998), Bi-2223 siiperiletken
yapisina nano boyutta SiC ekleyerek faz olusumu, mikro yap1 ve elektriksel 6zellikleri lizerine
etkisini arastirmislardir. Seramik yapida siliperiletken ornekler BiigzPbo34Sr191Ca203Cu3050x +
(SiC)x (x = 0.0, 0.15, 0.50, 1.00 ve 2.00) kompozisyonunda PIT (powder in tube) teknigi ile
tiretildi ve XRD, SEM, elektriksel diren¢ ve manyetik 6l¢limleri yapilarak analiz edildi. XRD
0l¢lim sonuclarinda x = 0.0, 0.15, 0.50 ve 1.00 nano boyutta SiC eklenen 6rnekte yiiksek oranda
Bi-2223 faz1 olusurken, 2.00 oraninda nano boyutta SiC eklenen 6rnekte Bi-2223 faz1 diger
stiperiletkenlik fazlarina ve safsizlik fazlarina ayrismistir. Diisiik oranlarda nano boyutta SiC
eklenen orneklerde benzer tane baglantilar1 ve tane yonelimlerinin goéstergesi olarak Bi-2223
fazinin siddeti ve yogunlugu aynidir. SEM 6l¢limii ile elde edilen mikro yap1 analizlerinde, x =

0.15 SiC eklenen 6rnekte, daha az bosluklu yapi, biiyiik dlgekte ve birbirlerine daha kuvvetli
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bagh tanelerin olusumu goézlemlenmistir. Daha yiliksek oranlarda nano boyutta SiC eklenen
orneklerde tane yapilarimin kétiilestigi SEM goriintiilerinde gériilmektedir. Orneklerde
manyetik duygunluk 6l¢iimleri ile elde edilen gecis sicakligi degerlerinde diger 6rnekler ile
karsilastirildiginda x = 0.15 oraninda nano boyutta SiC eklenen oOrnek daha keskin
sliperiletkenlik gecisi ile birlikte daha yiiksek gecis sicakligina sahiptir [95].

Ozkurt tarafindan yapilan c¢alismada (2013), Bi-2212 siiperiletkenlerin fiziksel ve
mekaniksel 6zellikleri {izerine nano boyutta WOz eklenmenin etkisi arastirilmistir. Seramik
yapida malzemeler BiisSr2Ca1.1Cuz10y + Wy (x=0.0, 0.05, 0.1 ve 0.25) baslangi¢ kompozisyonu ile
kat1 hal tepkime yontemi kullanilarak tiretildi ve XRD, SEM, dc elektriksel direng, manyetizasyon
ve mekaniksel 6lciimleri ile analiz elde edildi. XRD 6l¢ciim sonuglarinda elde edilen bulgularda,
bazi safsizlik fazlarinin olusmasina ragmen, tiim orneklerde temel faz yapis1 Bi-2212 yiiksek
sicaklik fazi oldugu tespit edilmistir. Artan tungsten orani ile Bi-2212 faz yogunlugu giderek
azalarak safsizlik fazlar1 giderek artmistir. SEM 6lciimii ile yapilan yiizey analizlerinde, tim
orneklerde Bi-2212 faz yapisinin karakteristik 6zelligi olan plaka benzeri tane yapilari olusumu
gozlemlenmistir. Diger taraftan, yap1 icerisinde WO3 oraninin artmasiyla olusan safsizlik fazlari
ile tanelerde diizensiz yapilarin olusumu giderek artmistir. Elektriksel 6lciim sonuclarinda elde
edilen siiperiletkenlik gecis sicakliklar1 degerlerinde, WO3; oraninin artmasi ile safsizlik
fazlarinin artmasi, tanelerin kiiciilmesi ve taneler arasi olusan baglarin zayiflamasi ile
orneklerde gecis sicakligl degeri giderek azalmistir. Uygulanan manyetik alana karsi elde edilen
manyetizasyon grafiklerinde, W03 oraninin artmasi ile taneler arasinda safsizlik fazlarinin
artmasi, tanelerde olusan diizensiz yapi ve zayif civileme kuvveti ile grafik alan1 giderek
azalmaktadir. Mikro sertlik 6l¢timleri ile gerceklestirilen mekaniksel 6l¢ciimlerde, W03 eklenmesi
ile Oorneklerde tane yapilarinda koétillesme ile mekaniksel o6zelliklerde negatif etki elde
edilmistir. Bu ¢alismada elde edilen bulgularda, kristal yap1 icerisinde WO3 oraninin artmasi ile
stuperiletkenlik faz yogunlugunun azalmasi, safsizlik oranlarinin artmasi ve tane yapilarinin
bozulmasi ile 6rneklerde fiziksel, manyetik ve mekaniksel 6zellikleri giderek kotiilesmistir [96].

Mawasi tarafindan gergeklestirilen calismada (2013), (Bi,Pb)-2223 siiperiletkenler
lizerine nano boyutta glimiis eklenerek temel 6zellikler tizerine etkisi arastirilmistir. Seramik
yapida stiperiletken 6rnekler BiigPbosSr2CazCuszOx + (Ag)x (x = 0.0, 0.2, 0.4, 1.00 ve 1.5)
kompozisyonu ile kat1 hal tepkime yontemi kullanilarak iiretildi ve X 1s1m analizleri, SEM ve
elektriksel dl¢timler kullanilarak karakterize edildi. X 1511 analizlerinde elde edilen bulgularda
tiim 6rneklerde temel faz yapisinin Bi-2223 yiiksek sicaklik fazi1 olmasi ile birlikte Bi-2212 fazi
ve bazi safsizlik fazlarinin da olusumu gézlemlenmistir. SEM 6l¢limii ile gergeklestirilen mikro
yap1 analizlerinde, tiim 6rneklerde Bi-2223 faz yapisina ait olan rastgele yonelimli plaka benzeri
tanelerin varlig1 tespit edilmistir. Yapi icerisinde artan nano boyuta giimiis orani ile tanelerin

giderek kiiciildiigli goriilmektedir. Diger taraftan, SEM goériintiilerinde gliimiis nano
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parcaciklarinin ytlizeyde topaklandigini ve bdylece XRD 6lciim sonuglari ile uyumlu olarak
safsizlik fazlarinin olusumunu destekledigi goriilmektedir. Elektriksel 6lciim sonugclarinda ise
nano boyutta giimiis elementlerin siiperiletken taneler arasina yerlesmesi ve taneler arasi
baglantilarin gelismesi ile diger ornekler ile karsilastirildiginda en yiiksek gecis sicakligi
maksimum oran nano boyutta giimiis eklenen o6rnekte gézlemlenmistir. Bu calismada elde
edilen bulgularda nano glimiis elementinin Bi-2223 sistem icerisine eklendiginde safsizlik
fazlarinin olusumunu desteklemesi ve tanelerin kiiglilmesine ragmen taneler arasinda
bosluklara yerlesip taneler arasi baglar1 kuvvetlendirmesi ile siiperiletken gecis sicakligl ve
kritik akim yogunlugu degerini arttirmistir [97].

Hafiz ve Shukor tarafindan yapilan ¢alismada (2015), Bi-2223 siiperiletkenler {izerine
nano boyutta CoFe;04 eklemenin etkisi arastirilmistir. Malzemeler BiisPbo.4Sr2Ca2Cu3z0O10:5 +
CoFE204 (x = 0.0-0.05) kompozisyonunda ¢okeltme yontemi kullanilarak hazirlandi ve XRD, SEM
elektriksel direng ol¢ciimleri ve kritik akim yogunlugu 6l¢timleri gerceklestirilerek karakterize
edildi. XRD olciim sonuglarinda, tiim 6rneklerde bazi safsizlik fazlarinin olusmasina ragmen
temel faz Bi-2223 yiiksek sicaklik fazi oldugu gozlemlenmistir. Diger 6rnekler arasindan x =
0.01 CoFE204 eklenen ornekte Bi-2223 yiiksek sicaklik fazlar1 daha yogun oranda olusmustur.
SEM o6l¢ciim sonuglarinda elde edilen bulgularda, tiim ornekler Bi-2223 fazinin karakteristik
ozelligi olan plaka benzeri tanelerden olustugu belirlenmistir. Bunun yaninda x = 0.01 CoFE;O4
eklenen ornekte stiperiletken taneler daha biiyiik 6lcekte olusmustur. Diger Ornekler ile
karsilastirildiginda x = 0.01 CoFE;04 eklenen 6rnekte daha yiiksek oranda Bi-2223 fazlarinin
olusumu, daha biyiik oranda ve birbirleri ile daha kuvvetli bagli tanelerin olusumu ile daha
ylksek degerde gecis sicakligi ve kritik akim yogunlugu degerleri elde edilmistir [98].

Roumie ve arkadaslar1 tarafindan gerceklestirilen calismada (2013), (Bi,Pb)-2223
sliperiletkenler iizerine nano boyutta Fe;03; eklenerek temel o6zellikler tizerine etkisi
arastirilmistir. Malzemeler BiigPbo4Sr2CazCuz010+5 + Fez03 (x = 0.0, 0.2, 0.4, 0.6, 0.1 ve 1.5 )
baslangic kompozisyonunda kati hal tepkime yontemi kullanilarak iretildi ve XRD, SEM,
elektriksel direng ve kritik akim yogunlugu odl¢iimleri kullanilarak analiz edildi. XRD ol¢iim
sonuglarinda tiim o6rnekler temel olarak Bi-2212 ve Bi-2223 faz yapisinda olustugu tespit
edilmistir. Yapi icerisine artan oranlarda Fe;03 eklenmesi ile o6rneklerde Bi-2223 faz
yogunlugunun giderek azaldig tespit edilmistir. Bunun yaninda XRD 6l¢iim sonuglarindan elde
edilen bulgularda, katkisiz ve saf orneklerde nano boyutta Fe,03; kristal yap1 icerisine
giremediginin bir gostergesi olarak kristal yapida herhangi bir degisiklik meydana gelmemistir.
SEM o6l¢lim sonuglarinda katkisiz ornekte daha genis plaka benzeri taneler olusumu
gozlemlenirken, artan nano boyutta Fe;03 orani ile taneler giderek kiigtilmiistiir. Yapi icerisinde
nano boyutta Fe;03 taneler arasinda bariyer olarak davranarak tanelerin gelisimlerini

engellemistir. Elektriksel 6l¢lim sonuclarindan elde edilen bulgularda, yap: igerisinde artan
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nano boyutta Fe;03 orani ile 6rneklerde safsizlik oranlarinin artmasi ve plaka benzeri tanelerin
kiiclilmesi ile 6rneklerde siiperiletkenlik gecis sicaklig1 giderek azalmistir. Diger taraftan, kritik
akim yogunlugu o6lciimlerinde elde edilen bulgularda x=0.2 oranina kadar nano boyutta Fe;03
aki civileme merkezi olusturarak kritik akim yogunlugu degerlerini arttirmistir. Ancak x=0.2
nano boyutta Fe,03 taneler arasinda bariyer olusturarak elektriksel iletimin engellenmesine yol
acmistir. Bu calismada elde edilen bulgularda nano boyutta Fe,03 Bi-2223 siiperiletkenlik faz
yogunlugunu azaltarak daha diistik gecis sicakligi olusturmustur. Ancak nano boyutta Fe,03 aki
civileme merkezi olusturarak x=0.2 oranina kadar kritik akim yogunlugunu gelistirmistir [99].

Ozkurt tarafindan yapilan calismada (2019), Bi-2212 siiperiletken sistemi icerisine nano
boyutta altin eklemenin etkisi arastirilmistir. Kat1 hal tepkime yontemi ile iiretilen siiperiletken
ornekler XRD, SEM, dc elektriksel diren¢ ve manyetizasyon Ol¢limleri ile analiz edildi. XRD
Olcim sonuglarinda bazi safsizlik fazlarinin olusmasinin yaninda, temel faz yapisinin Bi-2212
stperilektenlik faz1 oldugu tespit edilmistir. SEM 6l¢lim sonuglarinda 6rnek ytizeylerinde, kati
hal tepkime yontemi ile iiretilen BSCCO stiperiletkenkerin karakteristik davranisi olan rastgele
yonelimli plaka benzeri tanelerin olusumu gozlemlenmistir. Diger taraftan, morfolojik yap1
analizlerinde, nano altinin siiperiletken taneler arasinda yerlesitigi tespit edilsmistir. Elektriksel
Olciim sonuglarinda, elde edilen 6zdiren¢ sicaklik grafiginde tiim ornekler benzer sonuglar
sergilemistir. Diger ornekler ile karsilastirildiginda maksimum nano boyutta altin eklenen
ornekte bosluklu yapinin azalmasiyla daha yiiksek degerde siiperiletkenlik gecis sicaklig1 elde
edilmistir. Manyetizasyon ol¢iimlerinde elde edilen M-H grafiklerinde tiim orneklerin
diamanyetik davranis sergiledigi gozlemlenmistir. Yapilan calismada elde edilen bulgularda,
nano boyutta altin elementinin plaka benzeri taneler arasinda yerleserek siiperiletkenlik
ozellikleri gelistirdigi g6zlemlenmistir [100].

Ozcelik tarafindan yapilan calismada, Bi-2212 siiperiletken sistemine farkli oranlarda
karbon nano tiip eklenmesinin etkisi arastirilmistir. LFZ yontemi ile iiretilen siiperiletken
seramik oOrnekler XRD, SEM ve manyetizasyon Olciimleri ile analiz edildi. XRD 6lciim
sonuclarinda bazi safsizlik fazlarinin olusmasina ragmen temel faz Bi-2212 siiperiletkenlik
fazidir. SEM 6l¢lim sonuglarinda elde edilen bulgularda siiperiletken tanelerin caplari1 artan
karbon nano tiip oranlar1 ile giderek azalmis ve tanelerdeki dizensizlik artmistir.
Manyetizasyon ol¢iimleri ile elde edilen gecis sicaklig1 degerlerinde yapi icerisinde artan karbon
nano tiip ile giderek azalmistir. Manyetizasyon olciimleri ile elde edilen M-H grafiklerinde
safsizlik fazlarinin artmasiyla manyetizasyon 6zellikler giderek kotililesmistir. Gergeklestirilen
calismada elde edilen bulgularda, tanelerin kiiclilmesi ve safsizlik fazlarinin artmasi ile
sliperiletken 6zellikler azalmistir [101].

Literatiirden iyi bildigi gibi, metalik element katkilama calismalarinin yaninda 1sil islem

sicakligi-siiresi, 6glitme siiresi, peletizasyon basinci ya da LFZ metodunun uygulanmas: gibi
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malzeme hazirlama yontemlerinde temel parametrelerde en uygun sonucu elde etmeye yonelik
calismalarda da dikkat cekici sonuglar elde edilmistir [102,103,104].

Safran ve arkadaslarn tarafindan gerceklestirilen calismada (2017), kati hal tepkime
yontemi ile hazirlanan Bi-2223 sisteminde sinter asamasindan sonra ornekler tlizerine tekrar
presleme (400 MPa) ve her bir 6rnege farkl stirede 1s1l islem (845°C’de 40, 60 ve 120 saat)
uygulanarak sistemin yapisal ve mekaniksel 6zellikleri arastirildi. Hazirlanan 6rnekler XRD,
elektriksel direng, manyetik ve mikro sertlik oOlciimleri ile analiz edildi. XRD 6l¢ciim
sonuclarinda, tiim oOrneklerde Bi-2212 ve Bi-2223 fazlar1 temel faz yapisi olarak tespit
edilmistir. Orneklerde sinter sonrasi presleme ve uygulanan 1sil islemler ile Bi-2212 faz
yogunlugunun giderek azaldigi goriilmiistiir. Diger 6rnekler ile karsilastirildiginda Bi-2223 faz
yapisina sahip karakteristik piklerin siddetleri ve yogunlugu en ytlksek 40 saat 1sil islem
uygulanan ornekte elde edilmistir. Duygunluk 6l¢iimii ve elektriksel direng¢ 6l¢iimlerinde elde
edilen gecis sicakligi 6l¢lim sonuclarinda daha iyi Bi-2223 faz yapisinin olustugu 40 saat 1sil
islem uygulanan ornekte elde edilmistir. Vickers mikro sertlik 6lciim ile gerceklestirilen
mekaniksel 6lciim sonuclarinda, sinter islemi sonrasinda tekrar peletizasyon basinci uygulanan
ve 8450C’de 40 saat 1s1l islem uygulanan 6rnekte daha iyi mekaniksel sonuglar elde edilmistir.
Bu calismada elde edilen bulgularda diger ornekler ile karsilastirildiginda sinter islemi
sonrasinda 400 MPa peletizasyon basinci ve 8459C'de 40 saat 1s1l islem uygulanan 6rnekte daha
iyi sonuglar elde edilmistir [105].

Garnier ve arkadaslar: tarafindan yapilan ¢alismada (1999), farkl iiretim teknikleri ile
tretilen (kati hal tepkime ydntemi, sol-jel yontemi ve polimer matriks yontemi) Bi-2212
seramiklerin mikro yapisal ve siiperiletkenlik oOzellikleri arastirllmistir. Farkli yontemler
uygulanarak hazirlanan seramik érnekler XRD, SEM, elektriksel direng ve kritik akim yogunlugu
Olgtimleri kullanilarak analiz edildi. XRD o6lciim sonuglarinda tiim o6rneklerde bazi safsizlik
fazlarinin olusmasi ile birlikte temel faz yapisi Bi-2212 ytksek sicaklik fazi olarak tespit
edilmistir. Diger ornekler ile karsilastirildiginda, polimer matriks yontemi ile iiretilen 6rnekte
daha iyi kristallesmenin gostergesi olarak Bi-2212 siiperiletken faz yapisina ait piklerin siddeti
daha ytksektir. SEM 6lciim sonuclarinda elde edilen mikro yapisal 6zelliklerde tiim 6rneklerde
rastgele yonelimli plaka benzeri tane olusumlar1 gozlemlenmistir. Diger ornekler ile
karsilastirildiginda daha biiyiik ¢apta tane olusumlari polimer matriks yontemi ile {iretilen
ornekte elde edilmistir. Diger taraftan, elektriksel 6l¢iim sonuclarinda elde edilen bulgularda en
ylksek gecis sicakligi sol-jel metodu ile {liretilen drnekte gozlemlenmistir. Bu ¢alismada XRD ve
SEM olciimlerinde polimer matriks yontemi ile iiretilen 6érnekte daha iyi kristal yap: ve daha
biiylik tanelerin elde edilmesine ragmen taneler arasinda meydana gelen bosluklu yapi

elektriksel 6zelliklerin kotiilesmesine sebep olmustur. Sol jel metodu ile liretilen érnekte kiigiik
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Olcekli tanelerin daha kuvvetli bag olusturmalari ile daha yiiksek gecis sicakligl ve kritik akim
yogunlugu elde edilmistir [106].

Ozkurt tarafindan gerceklestirilen calismada (2017), Bi-2212 siiperiletkenler kati hal
tepkime yontemi ile tretilirken bilyeli 6gttiiciiyii farkli siirelerde (1, 4 ve 8 saat) uygulayarak
temel ozellikler {izerine etkisi arastrlmistir. Ornekler BiigSr2Ca;1Cuz210, baslangic
kompozisyonu ile turetildi ve XRD, SEM, elektriksel diren¢ ve manyetizasyon olciimleri ile
karakterize edildi. X 1sim1 o6lciim sonuglarinda tiim oOrneklerde bazi safsizlik fazlarinin
olusumunun yaninda temel faz olarak Bi-2212 siiperiletkenlik fazi oldugu tespit edilmistir.
Ogiitme siiresinin kristal yapi lizerinde herhangi bir etkisinin olmadiginin géstergesi olarak tiim
ornekler benzer pik siddeti ve yogunluguna sahiptir. SEM 6l¢iimii ile yapilan miko yapi
analizlerinde XRD 6l¢ciim sonuclari ile uyumlu olarak tim 6rnekler benzer yapida rastgele
yonelimli tanelerden olusumu goézlemlenmistir. Farkli 6giitme siireleri 6rneklerde taneler
arasinda farkli tane sinirlarinin olusumuna neden olmustur. Elektriksel dl¢ciim sonuclarinda,
artan 6gltme siiresi ile safsizlik fazlar1 ve taneler arasinda bosluklu yapinin giderek artmasi ile
gecis sicakligl azalmistir. Manyetizasyon 6l¢iim sonuglarinda artan 6glitme siiresi ile alan tane
sinirlar1 ve bosluklu yapinin giderek artmasi ile M-H grafiginde manyetizasyon degeri giderek
azalmistir. Bu ¢alismada elde edilen bulgular ile en iyi fiziksel ve manyetik 6zellik 1 saat 6glitme
sliresi uygulanan 6rnekte elde edilmistir [107].

Sotelo ve arkadaslari tarafindan yapilan calismada (2012), LFZ metodu uygulanarak
tretilen Bi-2212 stiperiletkenlere farkl sicaklikta ekstra 1s1l islem (postannealing) (0, 680 °C ve
900°C) uygulayarak temel 0Ozellikler tlizerine etkisi arastirildi. Seramik yapida oOrnekler
Bi,Sr21Cap9Cu20y baslangic kompozisyonu ile tretilerek XRD, SEM ve elektriksel direng
Olgtimleri ile karakterize edildi. XRD 6l¢iim sonuclarinda elde edilen bulgularda, postannealing
islemi uygulanmayan 6rnekte ve postannealing islemi uygulanan érnekte temel faz yapisi Bi-
2212 faz yapisi olarak tespit edilmistir. 680°C postannealing islemi uygulanan 6rnekte Bi-2212
sliperiletkenlik fazinin ayrismasi oldukg¢a diisiik olmasiyla birlikte, 900 °C postannealing islemi
uygulanan ornekte Bi-2212 stperiletkenlik fazinin ayrismasi nispeten daha yiiksek orandadir.
SEM o6lciimii ile gerceklestirilen mikro yap1 analizlerinde, postannealing islemi uygulanmayan
ve 6800 C postannealing islemi uygulanan 6rnekte temel olarak Bi-2212 faz yapisina ait tane
yapilarinin olusumu tespit edilmistir. 900 °C’'de postannealing islemi uygulanan ornekte Bi-
2212 faz yapisinin daha yliksek oranda ayrisabildiginin gostergesi olarak farkli kontrasta
safsizlik fazlarinin olusumu goézlemlenmistir. Elektriksel 6lciim sonug¢larinda postannealing
sicakligl ile Bi-2212 fazinin ayrismasi ile gecis sicaklig giderek azalmistir. Kritik akim 6l¢ciim
sonuglarinda aki ¢ivileme merkezlerinin kuvvetli bir sekilde olusmasi ile en yiiksek akim

yogunlugu degeri 680 °C 168 saat postannealing islemi uygulanan 6rnekte elde edilmistir [108].
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3. MATERYAL ve YONTEM

Bizmut tabanh yiiksek sicaklik siiperiletken malzemelerin tiretilmesinde bir¢cok yontem
kullanilmaktadir. Bu yontemler kati hal tepkime yontemi, eritme dokiim yontemi, ¢ozelti jel
yontemi ve ince film yontemleri olarak siralanabilmektedir. BSCCO siiperiletken sisteminde
temel ozellikler iiretim asamasinda kullanilan yonteme son derece duyarlidir. Malzeme
liretiminde ¢esitli yollarin denenmesindeki amag stliperiletken malzemede fiziksel, manyetik ve
mekaniksel o6zelliklerde gelisim saglayabilmektir. Bu boélimde seramik siiperiletkenlerin
tretiminde en yaygin yontemler arasinda olan standart kati hal tepkime yontemi ve sol-jel
yontemi ayrintili olarak verilmektedir. Ayrica bu calismada liretilen stiperiletken 6rneklerin
fiziksel, manyetik ve mekaniksel 6zelliklerini analiz etmek icin kullanilan deneysel 6l¢iim

cihazlar1 da anlatilmaktadir.

3.1. Kat1 Hal Tepkime Yontemi

Ogiitme, presleme ve sinterleme gibi mekanik siireclere dayal olan kati hal tepkime
yontemi nispeten kolay, basit ve ucuz bir yontem olmasi dolayisiyla seramik siiperiletken
malzemelerin hazirlanmasinda bir¢ok ¢alisma grubu tarafindan tercih edilen bir yontemdir. Bu
yontemde, yiiksek saflikta baslangi¢ tozlarin, redoks esitligine gére uygun stokiyometrik oranla
miktarlar1 belirlenir ve homojen bir sekilde karistirilir. Elde edilen karisimda, baslangig
tozlariin tane ¢aplarini daha kii¢lik oranlara getirebilmek icin agat havanda 6giitiilmektedir.
Oncii tozlarin kanigtirilmasi ve 6giitiilmesi islemi sonrasinda, karisim icerisine girebilen yabanc
maddelerin ve oksitlerin atilmasi ic¢in ilk 1s1l islem olan kalsinasyon asamasina gegilir.
Kalsinasyon asamasinin uygulanabilmesi icin tozlar uygun bir potaya konulur ve firin igerisinde
belirli stire ve sicaklikta tutulur. Bilindigi gibi, BSCCO sisteminde uygun goriilen kalsinasyon
islem sicakligi 750-820 °C’dir. Kalsinasyon islemi sonrasinda tozlar havan icerisinde tekrar
ogiitiilir ve tekrar kalsinasyon islemi uygulanir. Ogiitme ve kalsinasyon islemlerini iceren
stirecler birka¢ kez daha tekrarlanabilmektedir. Bu asamalardan sonra toz halde malzemeler
kat1 hal tepkime yonteminde son islem olan sinterleme islemine hazir hale gelmektedir.

Sinterleme isleminden Once toz halindeki malzemeye sekil vermek ve atomlar
arasindaki baglar1 kuvvetlendirmek i¢in tablet halinde preslenmektedir. Toz malzemeler tablet
haline geldikten sonra oldukg¢a yiiksek sicakliklara dayanabilen bir potaya konularak firinda
sinterlenir. Kat1 hal tepkime yonteminde sliperiletken sistemelerde, homojen yapida yiiksek
sicaklik siiperiletken fazlarmi elde etmek, karigimi olusturan atomlar arasi baglarn
kuvvetlendirmek ve siiperiletkenlige gecis sicakligini yiikseltmek icin yiiksek sicaklikta ve belirli

slirelerde tablet halindeki numunelere sinterleme islemi uygulanir. Sinterleme siirecinde
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orneklerde olusabilecek gerilmeler ve i¢ zorlanmalardan kacilabilmesi i¢in hedeflenen sicakliga
ulasilmasi ve daha sonra sogutulmasi oldukga yavas bir sekilde gerceklestirilmelidir. Sinterleme
asamasindan sonra lretilen numuneler 6l¢lime hazir hale gelmektedir. Kati hal tepkime

yonteminin gosterimi Sekil 3.1'de gosterilmektedir.

KATI HAL TEPKIME YONTEMIi

BASLANGIC MALZEMELERIN HAZIRLANMASI

Tekrar Ogiitme ve Kalsinasyon

Tozlarm Preslenmesi

Sekil 3.1. Kat1 hal tepkime yontemi

3.2. Sol-Jel Yontemi

Bu yontem soliisyon ve jellesme (solution-gelation) kelimelerinin kisaltilmasi ile
isimlendirilen ve ¢o6zeltinin hazirlanmasi, hazirlanan sistemin jellesmesi ve ¢dziicliniin
sistemden ayristirilmas1 temeline dayanmaktadir. Bu yontem kullanilarak oldukc¢a saf ve

kiiresel bicimli tozlar, ince film kaplamalar, seramik fiberler ve cam malzemeler elde
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edilebilmektedir. Genel olarak bu yontemde siv1 fazdan (sol), kat1 faza (Jel) gecis yapilmaktadir.
Sol icin baslangi¢c malzemeleri inorganik metal tuzlar1 ve ya metal inorganik bilesenlerdir.

Sol-jel siirecinde baslangic malzemeleri ¢6ziicii icerisinde hidroliz ve polimer
tepkimeleri ile ¢ozdiiriilerek, yaklasik olarak 500 nm tanecik boyutuna sahip homojen ve
heterojen yap1 arasinda tanimlanan kolloidal yap1 “sol”’e doniisiir. Bilindigi gibi, molekiil
icerisinde Van Der Waals ve elektriksel itme kuvvetlerinin etkisi yer cekimi kuvvetinin etkisine
gore daha fazla olmasi sebebiyle ¢ozelti icerisinde tanecikler dibe ¢okmez. Bu durumda
cozeltide molekiiller bileserek biiyiik 6lcekli tanecikler meydana gelir ve jel fazina gecerler. Jel
faz1 kat1 gibi goriinmesine ragmen 1slak bir ¢6zeltidir. Bu durumda jel durumundaki malzemeye
151l islem uygulanarak organik ¢oziiciiler ortamdan uzaklastirilabilmektedir. Sekil 3.2'de sol-jel

yontemi gosterilmektedir.

Baglanwe Maddalari

Hidroliz &
Kondenzasyon

Kaplama

Fiber

Sekil 3.2. Sol-jel yontemi [109]

3.3. Siiperiletken Orneklerin Hazirlanmasi

Literatiirden bilindigi gibi, siiperiletken sistem igerisine nano boyutlu parcaciklar ile
katkilama yapmanin avantaji, bu boyuttaki pargaciklarin, tanecikler (grain) arasi bosluklara
yerlesmesi ve boylece BSCCO seramiklerin elektriksel iletimi ile mekaniksel 6zelliklerin
gelistirebilme olasiligidir. Buna ek olarak, nano boyutlu parcaciklar kristal yapi igerisinde bir aki
civileme merkezi (pinning center) olarak davrandiklarinda ]. degerlerinde 6nemli artislar elde

etmek mumkiindiir. Diger taraftan, nano mertebede SnO; partikiilleri optik gecirgenlik,
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mekaniksel sertlik ve diisiik 6zdireng gibi 6zelliklere sahip olmalari, onlar1 6nemli materyaller
haline getirmektedir [110]. Ayrica, nano boyutta SnO;'de oksijen eksikliginin bulunmasi bu
malzemelerin bir baska 6zelligidir [89,110]. Boylece, BSCCO kristal yapi icerisine nano boyutta
Sn0; girdigi zaman, Cu-O diizlemlerindeki hol miktarin1 énemli sekilde etkileyebilir. Bunun
yaninda literatiirden goriildiigii gibi, nano boyutta kalay uygun oranlarda stiiperiletken sistem
icerisine katkilandig1 zaman taneler arasindaki baglantiy1 gelistirerek kritik akim yogunlugu
degerinde onemli gelismeler saglamaktadir [87,88,90]. Nano boyutta kalay elementinin bu
ozellikleri goz oniine alindiginda, bu ¢alismada Bi-2212 siiperiletken sisteminde stronsiyum
sitelerine nano boyutta Sn0; katkilanmasi yapilmistir.

Iyi bilindigi gibi, en dis kabugunda bir elektrona sahip olan alkali metaller olduk¢a
reaktif bir yapiya sahiptir ve daha kararli hale gelebilmek i¢in valans elektronlarini kolayca
kaybetmeyi tercih edebilir. Bu 6zelliklerinden dolay1 alkali elementler BSCCO sistemi icerisine
katkilandigr zaman, sistemin hol konsantrasyonunu degistirerek temel siiperiletkenlik
ozellikleri gelistirebilir [26]. Ozkurt tarafindan yapilan calismada Bi-2212 siiperiletken
sisteminde bakir sitelere farkli oranlarda sodyum elementi katkilanmistir [60]. Elde edilen
bulgularda, Sekil 3.3’de goruldiigu gibi, Bi»Sr,CaiCui.75Nao 250y yapisi ile biiylik dlcekte taneler
elde edilerek temel stiperiletkenlik 6zelliklerde 6nemli gelisimler saglanmistir. Béylece bu tez
kapsaminda Bi-2212 yapisinda Cu sitelerine yapilan x=0.25 Na katkisi yaninda Sr sitelerine

nano boyutta Sn0O;ile birlikte ikili katkilama (co-doping) gerceklestirilecektir.
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Sekil 3.3. a) Bi2Sr2Ca;Cu20y b) BizSr2Cai1Cui9sNag.os0y ¢) BizSr2CaiCui.9oNao10y d)

Bi,Sr2Ca1Cu1.75Nag2s50y farkl katkilama oranlariyla elde edilen siiperiletken 6rneklerden

alinan SEM goriintiileri [60]

Bilindigi gibi, kat1 hal tepkime yonteminde 6nci tozlarin homojen bir sekilde karismasi
icin agat havan ya da bilyeli ogitiici gibi 6giitme siireglerini iceren cesitli yontemler
kullanilmaktadir. Bu 6giitme yontemleri kullanildig1 zaman tozlarin 6giitme siirecinde potaya
yapismasl nedeniyle malzemede kayiplar meydana gelerek kristal yapida bozulmalara sebep
olabilir [81]. Malzemede olusan bu tarz kayiplar1 engellemek icin bu ¢alismada nitrik asit ve saf
su kombinasyonu kullanilmistir.

Bi,Sr2x(Sn02)xCa1Cu175sNag2s0, kompozisyonunda (x = 0.0, 0.05, 0.1, 0.20) farkh
katkilama oranlar ile seramik 6rnekler kati hal tepkime yontemi kullanilarak hazirlanmistir.
Orneklerin hazirlanabilmesi icin %99 saflikta Bi,O3 (Panreac, 98+ %), SrCO3 (Panreac, 98+%),
CaCOs3 (Panreac, 98.5+%), Na,CO3 (Panreac, 98.5+%), CuO (Panreac, 97+ %) ve SnO; (Abo Swiss,
98.5+%) oncii tozlar 0.001 hassasiyetinde dijital terazi ile uygun oranlarda tartildi. Oncii
tozlarin homojen karisimini elde edebilmek icin nitrik asit ve saf su ¢ozeltisi igerisinde manyetik
karistiricida 90 °C’de karistirildi. 24 saat sonrasinda ¢ozeltinin rengi agik maviye doniliserek
homojen Kkarisim elde edildi. Cozeltide homojen karisim elde edildikten sonra, ¢ozelti
icerisinden tozlarin ayristirilma islemine gecildi ve bu asamada ¢6zelti manyetik karistiricida

275 0C’de buharlastirildi. Cozeltide sivinin tamamen ayrismasindan sonra siyah renkte tozlar
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elde edildi. Sistem icerisinden nitrik asitin tamamen uzaklastirilabilmesi i¢in tozlar kiil firinda
300 °C'de kurutuldu. Kurutma asamasindan sonra, tozlarda olusabilecek topaklanmayi
engellemek icin agat havanda elde 6giitiildii. Tozlar iyice ogiitiildiikten sonra 15 ton basing
uygulayabilen Yurtmak marka hidrolik pres cihazi ile 375 MPa basin¢ altinda 2.9 cm
yaricapinda tablet halinde oda sicakliinda preslendi. Ayrica, 6rneklerin preslenmesinde
sertlestirilmis 48HRC celik kalip kullanildi. Presleme asamasindan sonra tablet halindeki
orneklerde karisim icerisine giren yabanci maddelerin ayristirilmasi ic¢in ilk 1sil islem olan
kalsinasyon islemine gecildi. Ornekler 1200 °C sicakliga ulasabilen Mikrotest marka
programlanabilir yliksek sicaklik firininda, oda sicakligindan 5 °C /dak. hizla 700 °C’ ye kadar
1sitild1 ve bu sicaklikta 12 saat bekletildi. Uygulanan ilk 1s1l islem asamasindan sonra, tablet
halindeki 6rnekler tekrar 6giitiildii ve 6rnekler toz haline geldikten sonra katki malzemesi olan
nano boyutta SnO; tozlar1 uygun oranlarda 6rneklere katildi. Bu asamadan sonra érnekler x =
0.0, 0.05, 0.1 ve 0.2 katkilama orani ile sirasiyla A Ornegi, B Ornegi, C Ornegi ve D Ornegi olarak
isimlendirildi.

Her bir ornek icerisine uygun oranlarda nano boyutta kalay tozlar1 katildiktan sonra,
kalay elementinin yapi icerisinde homojen karismasi icin toz numuneler tekrar agat havanda
elde karistirildi. Tozlar homojen bir sekilde 6giittildiikten sonra tablet haline getirmek icin 375
MPa basing altinda 2.9 cm yari¢apinda oda sicakliginda tekrar preslendi. Presleme asamasindan
sonra tablet halinde 6rnekler 750°C 1s1l islem uygulayabilmek icin firina konuldu. 5 °C /dak.
hizla oda sicakligindan 750°C sicakliga ulasildi ve 12 saat boyunca bu sicaklikta kalsine edildi.
750°C’de firinlama asamasindan sonra ornekler tekrar 6giitiildii ve 375 MPa basing¢ altinda
tekrar preslendi. Bu islemlerden sonra her bir 6rnekte Bi-2212 yiiksek sicaklik fazlarinin
olusmasi icin 820°C 1s1l islem uygulanmasina gecildi. 5 °C /dak. hizla oda sicaklifindan
820 °C sicakliga ulasildi ve 12 saat boyunca bu sicaklikta tekrar kalsine edildi. Sinterleme

asamasina kadar 6glitme, kalsinasyon ve preslemeye dayali bu stiregler iki kez daha tekrarlandu.

3.4. Ornekler Uzerine Sinterleme Isleminin Uygulanmasi

Orneklerde siiperiletken fazlari iiretmek, karisimi olusturan atomlar arasindaki baglar
kuvvetlendirmek, polikristalleri olusturmak ve yapi igerisindeki kristal hatalar1 en aza
indirebilmek icin hazirlanan tabletlerin sinterlenmesi gerekir. Hazirlanan tabletlere sinter
islemi uygulanabilmesi i¢in firina konuldu ve 5 °C/dak. hizla 850 °C’ye kadar 1sitildi. 120 saat bu
sicaklikta bekletildi ve daha sonra 5 °C /dak. hizla oda sicaklifinda sogutuldu. Sinter islemi
uygulanan o6rneklerde tabletlerin siyah renkli olduklar1 goézlendi. Bu asamanin

tamamlanmasindan sonra érnekler 6l¢iim icin hazir hale getirilmis oldu.
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3.5. Deneysel Ol¢iimler

Uretilen seramik siiperiletkenlerde sodyum ve nano boyutta SnO: ikili katkisinin fiziksel,
manyetik ve mekaniksel 6zellikleri iizerine etkisini arastirabilmek i¢in X-ray kirinim olciimii
(XRD), taramali elektron mikroskobu 6lciimii (SEM), elektriksel diren¢, manyetizasyon, mikro
sertlik ve yiizey piiriizliliigii 6l¢timleri gerceklestirildi. Olciimde kullanilan analiz yontemleri

detayli olarak devam eden boliimlerde agiklanacaktir.
3.6. X Isin1 Kirinim (XRD) Yéntemi

Bilindigi gibi kristal yapilar kendine 6zgii atom dizilimlerine sahiptir ve X 1sinlar1 kristal
yapl icerisinde belirli bir diizene gore kirinima ugramaktadir. Bragg yasasi ile aciklanan bu
olayda kirinima ugrayan, yani atom diizleminden yansiyan X-isinlarinin ayni fazda olmasi
durumunda kirinim desenleri olusmaktadir. Bu kirinim desenleri ile yapisi bilinmeyen bir
kristalin yapisi, 6rgii parametreleri ve faz olusumlari tespit edilebilmektedir.

Bragg yasasi nA =2dsin® formiilii ile ifade edilmektedir ve A kullanilan X 1s181inin dalga
boyudur. Cihazdan gonderilen X-isin1 6rnek iizerinden yansitilir daha sonra dedektoér yardimi
ile algilanan 1sinlar cihaz igerisinde yazilim ile yansima siddetine karsin 26 degerlerine karsilik

XRD kirinim desenleri otomatik olarak ¢izilmektedir. Sekil 3.4’de Bragg yasasi gosterilmektedir.
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Sekil 3.4. Bragg Yasasi [111]

51



Mehmet Ersin AYTEKIN, Doktora Tezi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mersin Universitesi, 2020

Hazirlanan siiperiletken drneklerde kristal yapi, 6rgli parametreleri ve faz olusumlarinin
tespiti i¢in bilgisayar kontrollii CuKa (A = 1,5045 A) 1simaya sahip X-ray toz kirinim cihazi
kullanilmistir.  Kirinim  6lgtimleri 3°/dak. tarama hizinda ve 20 = 3-60° araliginda

gerceklestirildi.
3.7. Taramal Elektron Mikroskobu Ol¢iimii

Bilindigi gibi bizmut tabanl yiiksek sicaklik stiperiletkenler taneciksel (grantiler) yapiya
sahiptir ve sistemin temel siiperiletkenlik 06zellikleri tanelerin davranisina son derece
duyarlidir. Sonug olarak malzemede tane yapilarinin analizi oldukga gereklidir. Siiperiletken
malzemelerde tane olusumlar optik mikroskoplarda tespit edilemeyecek 6lcekte meydana
gelmektedir. Bu nedenle siiperiletken orneklerde mikro yapi analizi yapabilmek icin optik
mikroskoplardan daha diisiik 6lceklere inebilen taramali elektron mikroskobu kullanilmaktadir.

Sekil 3.5’de elektron mikroskobunun genel yapisi gosterilmektedir.

&————— Elektron Tabancas:

&————Manyetik Lens

/> &————— Tarama Sarmallari

7

Yikseltegve
Bilgisaya e Geri Sagilan Elektron
Sistemler'i'\N‘:r Algilayicisi

Ornek

Ikincil
Elektron
Algilayicy

Sekil 3.5. Taramali elektron mikroskobu calisma prensibi [112]
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Taramali elektron mikroskobunda goriintii olusumu icin geleneksel 1s1n mikroskobunda
kullanilan 151k yerine elektron demeti kullanilir. Demet halinde elektronlar Sekil 3.5’de de
gosterilen elektron tabancasi adi verilen kisimda olusturulur ve anot tabakasi vasitasi ile
hizlandiriir. Hizlandirilan elektron demeti manyetik lenslerde (saptirma bobinleri)
yogunlastirilarak incelenecek numune ilizerine odaklanir [113, 114]. Malzeme ylizeyine ile
ylzey uzerine gonderilen elektron demetinin etkilesiminden elde edilen 1simalar veya geri
yansiyan elektronlar algilayicilar tarafindan sayilarak goriintii elde edilir [115].

Bu tez calismasi kapsaminda tretilen siiperiletken orneklerde taramali elektron
mikroskobu o6l¢imi SEISS/SUPRA 55 marka ve modelde SEM cihazinda gerceklestirilmistir.
Siiperiletken numuneler SEM’de gorinti alinabilmesi i¢in uygun boyutlarda kesildi ve daha

sonra yuzeyleri parlatilarak 6l¢iim gerceklestirildi.

3.8. Elektriksel Direng (R-T) Olgiimleri

Stiperiletken malzemelerin elektriksel analizleri, sicakligin bir fonksiyonu olarak 5 - 300
K sicaklik araliginda 6zdirencin (R-T) belirlenmesi ile gerceklestirilir. Genel olarak malzemede 5
- 300 K sicaklik araliginda olgiim alinarak 6zdireng sicaklik grafigi elde edilir. Bu grafikler
vasitasiyla siiperiletken numunelerde siiperiletkenlik gecis sicakligi (T.) belirlenir.

Ozdireng-sicaklik grafiklerinin elde edilmesinde kullanilan en yaygin yontem dért nokta
kontak yontemidir. Sekil 3.6'da gosterildigi gibi bu yontemde, dis tellerden akim uygulanir ve

icte bulunan kontaklar voltmetreye baghdir [116].

Sekil 3.6. PPMS cihazinda kullanilan numune tutucu sekli [116]

Bu calisma kapsaminda tretilen siiperiletken dérneklerimizde genel elektriksel davranisi
gozlemlenmesi ve siiperiletkenlik gecis sicakliklarinin (offset ve onset) belirlenmesinde yaklasik
olarak 2 K sicakliklara ulasabilen kapali déongii Helyum sisteminden olusan Cryogenic Limited

PPMS cihazi kullanildi.
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3.9. Manyetizasyon (M-H) Olciimleri

Daha once de Dbelirtildigi gibi siiperiletken malzemeler elektrigi kayipsiz
iletebilmelerinin yaninda iyi bir diyamanyetik malzemelerdir. Stperiletken malzemelerin
teknolojik alanlarda elektriksel iletim uygulamalar ile birlikte bu malzemelerin diamanyetik
ozelliklerinde kullanilmas1 da oOnemli uygulamalardir. Dolayisiyla malzeme gelistirme
calismalarinda manyetik analizler de oldukca gerekli ve oOnemlidir. Manyetik 0Ozelliklerin
belirlenmesinde numuneler iizerine manyetik alan uygulanarak manyetizasyon histerezis egrisi
olarak isimlendirilen manyetizasyon grafikleri elde edilir [117]. Histerezis egrisinde elde edilen
kapali alan ise malzemelerde siiperiletkenligin yok edilebilmesi icin gereken enerjidir. Boylece
manyetik dl¢climler ile elde edilen M-H grafiklerinde analiz edilen siiperiletken malzemelerin
hem de diyamanyetik davranisi hem de manyetizasyon 6zellikleri tespit edilmis olmaktadir.

Bu calisma kapsaminda hazirlanan siiperiletken drneklerin M-H olciimleri Sekil 3.7'de
gosterilen Cryogenic Limited PPMS cihazi ile elde edildi. Olgiimler iki farkh sicakliklarda (10-25
K) ve 0-2 Tesla manyetik alan altinda gergeklestirildi.

| 1

Sekil 3.7. Cryogenic Limited PPMS cihazi [13]
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3.10. Mikro Sertlik Olciimii

Yiiksek sicaklik siiperiletkenlerin seramik dogasindan dolay1 kirilgan yapisi teknolojik
uygulamalarda kullanilabilmesi i¢in ¢oziilmesi gereken 6nemli bir problemdir. Kristal yapida
meydana gelen dislokasyonlar, taneler arasinda bosluklarin olusumu ve mikro catlaklar ytiksek
sicaklik siiperiletkenlerin mekaniksel dayanimini ve elastik 6zelliklerini etkileyen etmenlerdir.
Bu nedenle siiperiletkenlerin tel ve kablo olarak teknolojik uygulamalarda kullanilmasi i¢in
mekaniksel 6zelliklerinin gelistirilmesi gerekmektedir. Bu baglamda siiperiletken malzemelerin
dayanimi ve deformasyonu hakkinda bilgi veren mekaniksel dl¢limler son derece 6nemlidir.
Malzeme biliminde mekaniksel analizlerde mikro sertlik 6l¢lim yontemleri yaygin olarak
kullanilan bir tekniktir. Vickers, Knopp, Rockwell ve Brinnel gibi ¢esitli yontemler mikro sertlik
Olcimlerinde kullanilabilmektedir. Bu c¢alisma kapsaminda Vickers mikro sertlik yontemi

kullanilmistir.

Sekil 3.8. HV-100 Vickers Mikrohardness marka test cihazi

Vickers mikro sertlik dl¢lim yonteminde, piramit geometriye sahip kii¢iik bir elmas
batic1 u¢ 6rnek yiizeyine uygulanarak iz olusturulur [105]. Olusan bu izin késegen uzunluklari

asagidaki formiil yardimiyla hesaplanarak Vickers sertlik degerleri hesaplanir [118].
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Hv = 1.8544 —; (GPa) (3.1)

Burada; P uygulanan yiik olup, d izin kdsegen uzunlugudur.

HV-100 Vickers Mikrohardness marka test cihazi o6rneklerimizin mikro sertlik
olctimlerini gerceklestirmek icin kullanildi. Ol¢iimler gerceklestirilirken 0.245, 0.49, 0.98, 1.96,
2.94, 4.98, 9.81 N gibi farkli kuvvetler 20 saniye boyunca 6rnekler iizerine uygulanarak mikro

sertlik degerleri hesaplandi.
3.11. Yiizey Piiriizliiliigii Ol¢iimii

Genel olarak ylizey pirizliligii, malzemeyi olusturan bilesenler ile olusan ve
malzemenin iretim isleminden kaynaklanan yiizey dokusununda meydana gelen ince
diizensizlikler ifade edilebilmektedir [119]. Mekaniksel 6zellikler malzemlerin kristal yapilari ve
tane Ozellikleri kadar malzeme yilizeyinde meydana gelen bu diizensizliklere de bagimlidir.
Malzeme analiz edilirken, mekaniksel karakterizasyonda ylizey piirizliligi olciimiide
arastirilmaktadir. Yiizey pirizliligi 6lgme yontemleri uygulama sekline gore (Tahribatli,
Tahribatsiz, Temasli, Temassiz) ve 6lgme hassasiyetine gore (Kaba, Orta, Hassas) iki temel
baslik altinda gerceklestirilmektedir [120]. Bu c¢alisma kapasaminda kullanilan yiizey

purizliligi cihaz1 Sekil 3.8’de goriilmektedir.

TR100 Surface Roughness Tester

Sekil 3.9. Yiizey piiriizliiliik 6l¢iim cihazi
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Sekil 3.9'da gosterilen cihaz, malzeme ylizeyini elmas ug¢lu bir ignenin diisey hareketleri
ile tarar ve elektrik sinyallerine doniistiiriir. Elde edilen elektriksel sinyali analiz ederek pm

mertebesinde 6l¢ciim sonucu vermektedir [121].
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4. BULGULAR ve TARTISMA

4.1. X-Isin1 Kirinim Olgiimii Bulgular:

Bu tez kapsaminda fretilen orneklerin kristal yapisi, orgli parametreleri ve faz
olusumlar1 tlizerine sodyum ve nano boyutta kalay katkisinin etkisini belirlemek icin X- ray
kirinim olgtimleri gerceklestirildi. Bi-Sr-Ca-Cu-0 elementlerini iceren Bi tabanl yliksek sicaklik
stperiletken sistemi, kati1 hal tepkime yontemi ile hazirlandigi zaman uygulanan 1s1l islem
asamasinda sicaklik ve siireye bagli olarak Bi-2212 fazinin yerine istenmeyen safsizlik fazlar

olusabilmektedir. X 1s1n1 6l¢iim sonuglari ile bu tiir analizleri yapmak olduk¢a 6nemlidir.

4.1.1. BizSr2Ca;Cuy.7sNao250y Ornegine Ait X-Isim1 Kirinim Olgiimleri

Kristal yap1 icerisinde nano boyutta kalay ihtiva etmeyen Bi,Sr.CaiCui75sNag250y (A

Ornegi) érnegine ait X-Isim él¢iimii deseni Sekil 4.1’de gosterilmektir.

A ORNEGI +Bi-2212
: o o CBBi?OA
’E‘ % # Nag 29Biy 710,71
E
5
o
SN
-
[
~
=
o
0 10 20 30 40 50 60

20 Derece
Sekil 4.1. A Ornegine ait X-Isim1 Kirinim (XRD)Grafigi

Sekil 4.1’de goriildiigi gibi, + semboli Bi-2212 yiiksek sicaklik fazini simgelemektedir.
Bunun yaninda, @ ile Bi,CaO4, # ise Nao20Bi1710271 siiperiletken olmayan safsizlik fazlari
gosterilmektedir. Bi tabanh yiiksek sicaklik siliperiletken sistemi yiiksek oranda kimyasal
aktiviteye sahip olmasindan dolay1 malzeme hazirlama sartlarina oldukc¢a duyarhdir [122].

Kristal yap1 icerisinde bizmut, kalsiyum ve stronsiyum elementlerinin iyonik

yarigaplarinin birbirlerine ¢ok yakin olmasi sebebiyle bu elementler sistem igerisinde farkl
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tirde safsizlik fazi olusturabilmektedir [123, 124]. Bi:SrzCaiCui75Nap2s0y kompozisyonuna
sahip A 6rneginde, literatiirde alkali element katkili Bi-2212 stiperiletkenlerde benzer safsizlik
faz1 elde edilmistir [60, 80, 81]. Diger taraftan, farkh tipte safsizlik fazlarinin olusmasina
ragmen, A 6rneginde temel faz Bi-2212 ytiksek sicaklik siiperiletken fazidir.

Iyi bilindigi gibi, kristal yapinin konumu aym dogru parcasi iizerinde olmamak kosulu ile
li¢ diizlem iizerinde belirlenir. Bu diizlemler Angstrom (A) biriminde olmak tizere a, b ve c 6rgi
parametrleri ile tamimlanmaktadir. Kristal yapiya ait o6rgii parametreleri X-isin1 kirinim
analizinden tespit edilen fazlara ait hkl miller indislerinin belirlenerek hesaplanabilmesinin
yaninda, c¢esitli yazilimlar ile de hesaplanabilmektedir. Gergeklestirdigimiz calismamizda tiim
orneklere ait 6rgli parametreleri ICDD version 6.0 Database, 1.6.0.1 PDXL software version ile
otomatik olarak hesaplanmistir. A 6rneginin 6rgii parametreleri a = b = 3,8274 Avec=309014
A olarak elde edilmigstir. Tetragonal kristal yapiya sahip A 6rneginde 6rgii parametre degerleri,
literatiirde Bi-2212 kristal yapisina ait degerlere uygun olarak elde edilmistir [125,126].

Sekil 4.1’de XRD grafiginde bakildiginda, Bi-2212 fazinin karakteristik pikleri
20 =~ 5.7°;24.8° 29.1°% 31.24° ve 45.04° gibi noktalarda gozlemlenmektedir. Literatiirden iyi
bilinmektedir ki, Bi-2212 siiperiletken fazina ait karakteristik piklerin siddetlerinin keskin
olmas1 ya da pik siddetlerinde artis meydana gelmesi, iyi bir kristallesmenin olusumuna isaret
etmektedir [127, 128]. Yildinm ve arkadaslarn Bi-2223 siiperiletken sistemine mangan
ekleyerek, sistemin temel 6zelliklerini arastirmislardir. Elde edilen bulgularda, artan mangan
orant ile orneklerin taneleri giderek kiiciilmesinen yaninda Bi-2223 faz yapisina ait
karakteristik pik siddetlerinde de o6nemli Olgliide azalis tespit edilmistir. Pik siddetlerinde
azalmalar meydana gelmesi ve taneciksel 6zelliklerin bozulmasi ile elektriksel o6zellikler
olumsuz yonde etkilenmistir [129]. Diger taraftan, Sekil 4.1’de A 6rnegine ait X 1s1n1 kirinim
grafigine bakildiginda, Bi-2212 yiiksek sicaklik fazina ait karakteristik piklerin olduk¢a keskin
oldugu goriilmektedir. A oOrneginde Bi-2212 faz siddetlerinin keskin olmasi, iyi bir

kristallesmenin meydana gelebilecegine isaret edebilmektedir.
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4.1.2. BizSr1.95(Sn0)0.05Ca;Cuy.7sNao 250y Ornegine Ait X-Isim1 Kirmim Olgiimleri

Bi2Sr195(Sn0)o.0sCaiCurssNag 250y (B Ornegi) érnegine ait X-Isinm1 6lgiimi deseni Sekil

4.2'de gosterilmektir.
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Sekil 4.2. B Ornegine ait X-Isim1 Kirinim (XRD) Grafigi

Sekil 4.2’de B 6rnegine ait X-151n1 kirinim deseninden goriildiigii gibi, + sembolii Bi-2212
ylksek sicaklik fazini1 simgelerken, @ ile Bi»CaO4 safsizlik fazi gosterilmektedir. Ayrica, sodyum
ve kalay elementine ait herhangi bir safsizlik fazinin gézlemlenmemesi bu elemetlerin Bi-2212
kristal yapisi icerisine girebildigini isaret etmektedir. B orneginde Bi»CaO4 safsizlik fazinin
olusmasina ragmen Bi-2212 yiliksek sicaklik fazi temel fazdir. B 6rneginde Bi-2212 fazinin
karakteristik pikleri 20 = 5.7°;24.8° 29.1° 31.24° ve 45.04° gibi noktalarda acikca
goriilmektedir. Ayrica, X 1sim1 6lciim sonuclarinda elde edilen bulgularda, A o6rneginde
20 =~ 17.905°18.187°;,41.78° ve 43.02° de gozlemlenen Bi,CaO4 safsizlik fazi ve 260 ~ 52.225°
de gozlemlenen Nag29Bi1710271 safsizlik fazlar,, B o6rneginde Bi-2212 yiliksek sicaklik
sliperiletkenlik fazina donlismiistiir. Ayrica, 26 = 52.76° ve 53.73° gibi noktalarda Bi»CaO4
safsizlik fazinin pik siddetlerinde azalmalar meydana gelmistir. Bilindigi gibi, Bi tabanh
stiperiletken orneklerde safsizlik fazlari siliperiletken taneler arasina yerleserek taneler arasi
baglantilar1  zayiflatabilmektedir. Bu durumda temel siiperiletkenlik  6zellikler

kotiilesebilmektedir. Diger taraftan, A orneginde olusan safsizlik fazlarinin B orneginde
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stperiletkenlik fazina doniismesi ve bazi1 bolgelerdeki safsizlik fazlarinin pik siddetlerinde
azalmalar meydana gelmesi, x = 0.05 gibi diisiik oranda nano boyutta kalay katkisinin Bi-2212
faz yapisimi gelistirdigini isaret etmektedir. Elde edilen bu gelismeler BSCCO kristal yapisinda
stronsiyum sitelere diisiik oranda nano boyutta kalay katkisi Bi-2212 faz yapisin gelistirdigini
gostermektedir.

B 0rneginin orgii parametreleri a = b = 3,8260 Avec= 30,8909 A olarak elde edilmistir.
BSCCO sisteminde a 6rgili parametre degeri Cu-O diizlemlerdeki hol sayilarina bagliyken, c érgii
parametresi Bi-O tabaklar arasindaki bag uzunlugu ile iliskilidir [130]. Iyi bilindigi gibi, Bi
tabanl ytiksek sicaklik stiperiletken sistemlerde oksijen eksikligi bulunmamasina ragmen, Bi-O
diizlemlerde oksijen eksikligi bulunmaktadir. Elektrostatik acidan daha kararli bir yapi elde
etmek icin Bi-O diizlemleri genellikle oksijeni yakalamay1 tercih edebilir, bu da Bi-O
diizlemlerinde pozitif ylklerin artmasi nedeniyle ¢ ekseni uzunlugunda degisime neden olabilir
[131, 132]. C 6rgli parametresinde degisime neden olan bir baska etken ise, BSCCO sistemi
icerisine farkll iyonik yaricapa sahip elementler katkilamaktir [133, 134]. Yildirim ve
arkadaslar1 tarafindan yapilan ¢alismada, nano boyutta kalay elementi Bi-2223 sistemine 650-
850°C arasinda degisen sicakliklarda 1sil islem uygulanarak difuze edilmistir. Elde edilen
bulgularda, nano boyutta kalayin kristal yapi igerisine katilmayip tane sinirlari arasina
yerlestigini bdylece c 6rgli parametre degerlerinde 6nemli degisiklik gerceklestirmedigi tespit
edilmistir [135]. Benzer bir sekilde, bu calisma kapsaminda nano boyutta SnO; icermeyen ve x
= 0.05 oraninda nano boyutta SnO; iceren orneklerin c 0Orgli parametre degerleri
karsilastirildiginda, x = 0.05 oraninda nano boyutta SnO; iceren 6rnegin ¢ 6rgii parametre
degerinde 6nemli bir degisim gozlemlenmemistir. x = 0.05 oraninda nano boyutta Sn0O; iceren B
orneginde c Orgll parametresinde onemli degisimler gézlemlenmemesi, nano boyutta SnO,
parcaciklarinin siiperiletken taneler arasina yerlesebilecegini isaret edebilir. Nano boyutta
kalayin sistem icerisinde bu davranisi, taneler arasinda kuvvetli baglarin olusumuna destek

olarak siiperiletkenlik 6zelliklerin gelisimine katkida bulunabilir.
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4.1.3. BizSr1.9(Sn0)o.1Ca1Cu1.7sNao 250y Ornegine Ait X-Isim1 Kirnmim Olgiimleri

Bi2Sr19(Sn0)o.1CaiCur7sNag2s0y (C Ornegi) oérnegine ait X-Isim 6lgiimii deseni Sekil

4.3'de gosterilmektir.
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Sekil 4.3. C Ornegine ait X-Isin1 Kirmim (XRD) Grafigi

C ornegine ait X-1s51m1 kirinim desenine bakildiginda, + sembolii Bi-2212 yiiksek sicaklik
fazin1 simgelerken, @ ile Bi,CaO, safsizlik fazi1 gosterilmektedir. C 6rneginde Bi;CaO4 safsizlik
faz1 ile tek tip safzislik fazinin olugsmasinin yaninda, temel faz yapisi Bi-2212 siiperiletken fazi
olarak elde edilmistir. Diger taraftan, C 6rneginin faz analizinde, Bi-2212 fazinin karakteristik
pikleri 20 =~ 5.7°;24.8° 29.1°; 31.24° ve 45.04° gibi noktalarda goriinmesinin yaninda, 20 =
51.396 noktasinda Bi»Ca04 safsizlik fazi olustugu tespit edilmistir. C érneginde kristal yapida,
Bi»CaO4 safsizlik fazinin tek bir noktada olusmasi sistemin faz yapisi lizerinde olumlu bir
gelisme olarak beklenebilirken, 20 =~ 13.45°;20.182°;ve 20.763° gibi noktalarda Bi-2212
ylksek sicaklik fazlar1 kaybolmaktadir. C 6rneginde bazi noktalarda Bi-2212 yiiksek sicaklik
sliperiletken fazlarinin kaybolmasi, sistemin Bi-2212 faz yogunlugunun azalmasina neden
olmaktadir. Yiiksek sicaklik siiperiletkenlik fazinin yogunlugunda bu sekilde azalma goriilmesi
stiperiletkenlik 6zellikleri olumsuz yonde etkileyebilmektedir.

Tetragonal kristal yapida elde edilen C 6rneginin 6rgii parametre degerleri a = b =
3,8314 A ve ¢ = 30,878455 A olarak elde edilmistir. ¢ Orgii parametresi B drneginde 30, 902153

R iken C orneginde ise 30,878455 Ra azalmistir. ¢ 6rgii parametresinde meydana gelen bu
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azalis, BiO (bizmut oksit) tabakalarda oksijen konsantrasyonun degisimine bagli olan itici
kuvvetlerin azaldigini isaret etmektedir.

Iyi bilindigi gibi, BSCCO siiperiletken sisteminde safsizlik fazlarin olusumu ve Bi-2212
ylksek sicaklik siiperiletken fazlarinin pik pozisyonlarinda ve siddetlerinde meydana gelen
degisimler ile temel stiperiletken 6zellikler lizerinde olumsuz etkiler olusturabilmektedir. Yap1
icerisinde 0.25 oraninda sodyum katkisinin varligi ile x = 0.2 oraninda nano boyutta SnOziceren
C orneginde, diger 6rnekler ile karsilastirildiginda, Bi-2212 siiperiletkenlik faz yogunlugunun
azalmasi ve c¢ orgii parametre degerinde diisiis gozlemlenmesi ile stliperiletken 6zelliklerde

olumsuz etkiler beklenebilmektedir.
4.1.4. Bi;Sr15(Sn0)o2Ca1Cu1.7sNao 250y Ornegine Ait X-Isim1 Kirnmim Olgiimleri

Bi2Sr15(Sn0)o2CaiCurssNag2s0y (D Ornegi) ornegine ait X-Isim 6lgiimii deseni Sekil

4.4’de gosterilmektir.
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Sekil 4.4. D Ornegine ait X-Isin1 Kirinim (XRD) Grafigi

Sekil 4.4'de D ornegine ait kirinim deseninde, + ile Bi-2212 yiiksek sicaklik fazi, @ ile
Bi»Ca0, safsizhik faz1 gosterilmektedir. Ornekte tek tip Bi,CaO. safsizlik fazinin olusmasina
ragmen temel faz yapisi Bi-2212 stiperiletkenlik fazidir. Diger taraftan, Sekil 4.4’deki D 6rnegine
ait X-151n1 analizinden elde edilen grafikte goriildiigii gibi, C 6rneginde gézlenen bazi bolgelerde
Bi-2212 fazinin kaybolma davranisi D drneginde de devam etmistir. D Orneginde Bi-2212
yliksek sicaklik faz1 26 = 17.15° 13.45°;20.182°; 20.763° ve 31.256° gibi noktalarda

gozlemlenememistir. Diger taraftan, Bi-2212 ylksek sicaklik fazina ait
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260 = 21.660° ve 27.372° gibi baz1 noktalarda pik siddetleri diger ornekler ile karsilastirildigi
zaman azalmistir.

Tetragonal kristal yapida elde edilen D 6rneginin 6rgii parametre degerleri a = b =
3,8305 Avec= 30,876466 A olarak elde edilmistir. D 6rneginde elde edilen c 6rgii parametre
degeri, C 6rneginin c 6rgii parametre degerine esit olarak tespit edilmistir. ¢ 6rgli parametre
degerinin ¢ = 30,876466 A ile C ve D érneklerinde benzer degerde olmasi D 6rneginde de BiO
(bizmut oksit) tabakalarda itici kuvvetlerin azaldigini isaret etmektedir. Bi-2212 yliksek sicaklik
fazlarinin yogunlugunun ve pik siddetlerinin azalmasinin yaninda c 6rgii parametresi degerinde
A Ornegine gore azalma meydana gelmesi, D Orneginde stperiletkenlik 6zelliklerinin

bozulmasina isaret edebilmektedir.
4.2. Taramal Elektron Mikroskobu Bulgulari

Bi,S12x(Sn02)xCa1Cu1.7sNag 250y (x = 0.0, 0.05, 0.1, 0.20) siiperiletken seramik 6rneklerin
tane olusumlar1 ve ylizey mikro yapilarini arastirmak icin Taramali Elektron Mikroskobu

Olctimleri (SEM) gerceklestirildi.
4.2.1. Bi;Sr2Ca1Cu1.75Nao250y Ornegine Ait Taramal Elektron Mikroskobu Bulgulari

Bi;Sr2Ca;Cu17sNag2s0y (A Ornegi) Orneginde 10 K biiyiitme orani ile elde edilen SEM
mikro yap1 goriintiileri Sekil 4.5'de gosterilmektedir. Sekil 4.5’de goriildiigi gibi, birbirleri ile
tane sinrlarl ile ayrilmis rastgele yonelimli plaka benzeri (plate) tane olusumlari
gozlemlenmektedir. Genel olarak Bi tabanl yiiksek sicaklik siiperiletken malzemelerde mikro
yapida plaka benzeri tanelerin olusumu Bi-2212 yiiksek sicaklik siiperiletkenlik fazinin
varligina isaret etmektedir [136, 137]. Diger taraftan, Bi tabanh ytiksek sicaklik siiperiletken
malzemeler, kat1 hal tepkime yontemiyle Uretildigi zaman bosluklu yap1 ile birlikte rastgele
yonelimli tanelerden olusabilmektedir. Sekil 4.5’de A 6rnegine ait SEM goriintiilerine bakildig:
zaman, plaka benzeri yapida tanelerin olusumu kolaylikla goriilmektedir.

Siiperiletken malzemelerde elektriksel 6zellikler graniiler (taneciksel) yapiya son derece
bagimlhidir. Tanelerin boyutlari, tanelerin diizenli yonelimi, taneler arasinda kuvvetli baglarin
olusumu, bosluklarin orani ve taneler arasinda safsizlik fazlarinin meydana gelmesi elektriksel
ozellikleri etkileyen parametrelerdir. Ozellikle, BSCCO siiperiletken sisteminde daha yiiksek
seviyede akim tasima kapasitesine ulasabilmek i¢in iyi bir sekilde hizalanmis tanelerin olusumu
oldukg¢a 6nemlidir [138].

BSCCO siiperiletken malzemlerde istenilen yonde diizglin bir sekilde hizalanmis tane

yonelimleri uygun malzeme hazirlama teknikleri kullanilarak saglanabilmektedir. Literatiirden
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bilindigi gibi, LFZ (Lazer Floating Zone) metodu kullanildiginda malzemede olusturulan eriyik
bolge istenilen yonde katilastirilarak biiyiik 6lgekte ve istenilen yonde hizalanmis siiperiletken
taneler olusturulabilmektedir [139, 140]. Boylece, LFZ metodu kullanilarak istenilen yonde
hizalanan, biiyiik plaka benzeri tanelerin olusumu ile BSCCO siiperiletken sisteminde elektriksel
ozellikler 6nemli oranda gelistirilebilmektedir [141]. Ozkurt tarafindan yapilan ¢ahismada, Bi-
2212 siiperiletken sisteminde bizmut sitelere farkli oranlarda itriyum elementi katklanarak Bi-
2212 siiperiletken sistemine etkisi arastirilmistir. Siiperiletken malzemeler polimer solisyon
yontemi kullanilarak hazirlandiktan sonra LFZ metodu ile tekstiire edilmistir. Elde edilen
bulgularda, katkisiz 6rnek 95 K (Tcoffset) gecis sicakligina sahipken, yapi icerisinde artan Yb
katkisi ile gecis sicakligl degeri giderek azalmistir [142]. Bu ¢alismada elde edilen bulgular
gostermistir ki, yaklasik olarak 85 K gecis sicakligina sahip Bi-2212 siiperiletken yapisina
malzeme hazirlama siirecinde LFZ teknigi uygulandigi zaman, taneciksel 6zelliklerde meydana

gelen gelismeler ile 95 K gibi yliksek bir degerde siiperiletkenlik gecis sicakligi elde edilmistir.

EHT=1500 kV WD= 54 mm Signal A= SE2 Mag= 10.00 KX  Operator: MEU'P2 Date :10 Oct 2018

SeKil 4.5. Bi,Sr2Cai1Cu1.75Nag2s0y Ornegine Ait SEM Olgiimii

Malzeme icerisinde kristalin olusumu; atom, molekiil ya da iyon gruplarinin bir araya

gelerek daha genis kiimeleri olusturmasi sonucu ¢ekirdeklenme siireci ile baslar. Kristallesme
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strecinde sivi fazin olusumu herhangi bir noktada bulunan iki atomun hareket kabiliyetlerinin
artabilmesi sebebiyle kristallesmeyi kolaylastirabilmektedir [80].

Dis kabugunda bir elektrona sahip olmalarindan dolayi alkali elementler oldukca reaktif
yapiya sahiptirler ve kararli hale gelebilmek i¢in dis kabugundaki bir elektronu kolayca
kaybedebilirler. Literatiirden bilindigi gibi, sodyum, lityum ve potasyum gibi alkali elementler
sistem icerisine katkilandigl zaman, sistem igerisinde sivi faz olusumunu daha diisiik
sicakliklarda gerceklestirerek, BSCCO siiperiletkenlerin kristallesme sicakligini diistirmektedir
[60,79,80]. Bi-2212 yliksek sicaklik siiperiletken fazinin stiperiletken olmayan safsizlik fazlarina
ayrismadan daha diistik sicakliklarda kristallesmeye baslamasi ve gelismesi siiperiletken tane
biiyiikliiklerini 6nemli 6l¢iide arttirabildigini gostermektedir [26,61]. Boylece malzemeye LFZ
metodu uygulandigi zaman taneciksel oOzelliklerde gozlemlenen olumlu etkiler, BSCCO
sisteminde yapi icerisine alkali element katkilanmasi ile de gdzlemlenebilmektedir.

Sekil 4.5’de SEM goériintiilerine bakildiginda, sodyum elementinin yap1 icerisine
katkilandig1 zaman diisiik sicakliklarda kristallesmeye baslamasinin belirgin etkisi olan biiyiik
Olcege sahip tanelerin olusumu acikca goriilmektedir. Bunun yaninda, kati hal tepkime
yonteminin dogasi olan rastgele yonelimli tanecikli yapis1 A 6rneginin ylizey morfolojisinde
gozlemlenebilmektedir. Biiyiik 6lcekte plaka benzeri tanelerin rastgele yonelimli dagilimi yapi
icerisinde bazi bolgelerde bosluklar da olusturabilmektedir. Taneler arasinda olusan bu
bosluklar temel siiperiletkenlik 6zellikleri olumsuz yonde etkileyebilmektedir. A 6rneginde
biiyiik tanelerin varligi elektriksel 6zellikler i¢cin 6nemli bir gelisme olabilirken bazi bolgelerde

taneler arasinda bosluklarin olusmasi elektrik iletimini engelleyici bariyer olusturabilmektedir.

4.2.2. Bi;Sr1.95(Sn0)o.05Ca1Cui7sNao250y, Ornegine Ait Taramali Elektron Mikroskobu

Ol¢iimii Bulgular

Bi2Sr195(Sn0)o0sCaiCurssNag 250y (B Ornegi) érneginden 10 K biiyiitme oram ile elde
edilen SEM mikro yap1 goriintiileri Sekil 4.6’da gosterilmektedir. B Orneginin yiizey analizinde
de Bi-2212 faz yapisinin varlifina isaret eden plaka benzeri tanelerin olusumu

gozlemlenmektedir.
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EHT=1500kV WD= 54 mm Signal A = SE2 Mag= 10.00 KX  Operator: MEU'\P2 Date :10 Oct 2018

SeKil 4.6. Bi2Sr1.05(Sn0)o.05Ca1Cur.7sNao 250y Ornegine Ait SEM Olgiimii

Bilindigi gibi, uygun boyutta ve katkilama oranlarinda nano boyutta elementler, BSCCO
stiperiletkenlerde Kkristal yap1 icerisine katkilandiglr ya da eklendigi zaman taneler arasinda
bosluklara yerlesebilmektedir. Bu durumda daha az bosluklu yapi ve birbirleri ile daha kuvvetli
baglanmis tanelerin olusumu temel stperiletken 0ozellikler {izerine olumlu Kkatkilar
saglayabilmektedir. Jannah ve arkadaslar tarafindan gergeklestirilen calismada Bi-2223
sliperiletken sistemi icerisine farkli oranlarda nano boyutta Co304 (% 0.00, % 0.01, % 0.02,
%0.03, % 0.04 ve % 0.05 oranlan ile) eklemislerdir. Elde edilen bulgularda %0.03 oraninda
nano boyutta Co304 sistemin taneciksel 6zelliklerini gelistirerek kritik akim yogunlugu degerini
arttirmistir. Daha yiiksek degerde nano boyutta Co304 sistemin taneciksel dzellikleri tizerine
negatif etki gerceklestirdigi icin temel 6zellikler bozulmustur [143]. Diger taraftan, nano
boyutta altin elementinin de BSCCO stiperiletken sistemi icerisinde taneler arasina yerleserek
superilekten taneler arasinda baglantilar1 gelistirdigi gézlemlenmistir [85,100]. Oboudi ve
arkadaslari tarafindan gergeklestirilen ¢alismada, Bi-2223 siiperiletken sistemine nano boyutta

altin elementi (%0.0, %0.2, %0.4, %0.6, %0.8 ve %1.0 oranlan ile) eklemenin etkisi
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arastirllmistir. Elde edilen bulgularda, maksimum oranda nano boyutta altin elementi iceren
ornekte plaka benzeri tanelerin gelismesi ile en yliksek gecis sicakligl gozlenmistir [144].

Sekil 4.6’da SEM goriintiilerine bakildiginda, daha diizenli ve birbirleri ile kuvvetli bagh
tanelerin olusumu goriilebilmektedir. Diger taraftan, A Ornegi ile karsilastirildiginda, B
orneginin morfolojik yapisinda daha az bosluklu yapinin olusumu da goriilebilmektedir. Sistem
icerisinde sodyumun varligi ile taneciksel 6zelliklerin gelismesi ile beraber x = 0.05 oraninda
nano boyutta kalay elementinin sisteme girmesi bosluklu yapiy1 azaltmistir. Diger taraftan, B
orneginin kristal yap1 analizinde ¢ orgii parametresi degerinde A 6rnegine gore 6nemli bir
degisim gozlemlenmedigi X-1s1n1 analizlerinde tespit edilmistir. Bu durum nano boyutta kalay
elementinin, plaka benzeri taneler arasindaki bosluklara yerleserek taneler arasi baglantilarin
gelistirdigini isaret edebilmektedir. Boylece B o6rneginde siiperiletken tanelerin biiyiimesi,
bosluklu yapinin azalarak daha az sayida tane sinirlarinin olusumu ve taneler arasindaki

baglarin kuvvetlenmesi stiperiletkenlik 6zelliklerin gelismesini saglayabilmektedir.
4.2.3. BizSr1.9(Sn0)o.1Ca;Cu1.75Nao 250y Ornegine Ait SEM Olciimii Bulgular
Bi2Sr19(Sn0)o.1Ca1Cui7sNag2s0y (C Ornegi) orneginden elde edilen SEM mikro yapi

gorintiileri Sekil 4.7’de gosterilmektedir. C Orneginin yiizey analizi incelendiginde de Bi-2212

faz yapisinin varligina isaret eden plaka benzeri tanelerin olusumu gézlemlenmektedir.
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EHT=1500kV WD= 5.2 mm Signal A = SE2 Mag= 10.00 KX  Operator: MEU'\P2 Date :10 Oct 2018

Sekil 4.7. BizSr1(Sn0)o.1Ca;Cu7sNag 250y Ornegine Ait SEM Olciimii

SEM 6lciim sonuclarinda elde edilen goriintiilerde, tanelerin sahip olduklari renk tonlari
ve bu renklerdeki kontrast farkliklar1 yapi igerisindeki fazlar hakkinda o6nemli bilgiler
vermektedir. Genel olarak, gri bolgelerin daha koyu tonlari ya da ¢ok daha a¢ik tonlar safsizlik
fazlarinin gostergesi olabilmektedir [145]. Literatiirden bilindigi gibi, Bi-2212 yiiksek sicaklik
stuperiletken faz1 keskin gri kontrasta sahip olmasiyla birlikte diisiik gecis sicakliga sahip Bi-
2201 siiperiletken fazi beyaz renge yakin tonlara sahiptir [146, 147]. Diger taraftan, morfolojik
yapida koyu giri tonlara sahip bolgeler bizmut iceren safsizlik fazlarini isaret ederken, siyah
renge sahip bolgeler bizmut icermeyen safsizlik fazinin olusumuna isaret edebilmektedir [148,
149].

Sekil 4.7’de C 6rnegine ait SEM goriintiilerine bakildiginda, A 6érnegine benzer sonuglar
gozlemlenmistir. Sodyum katkisi ile birlikte x = 0.1 oraninda nano boyutta kalay katkis1 iceren
O0rnegin yiizey yapisinda tanelerin diizensiz dagilimina ve taneler arasinda yiliksek degerde
acilarin olusumu gerceklesmistir. Sotelo ve arkadaslar tarafindan gercgeklestirilen c¢alismada,
kat1 hal tepkime yontemi, sol-jel yontemi, polimer soliisyon sentezi yontemi ve eriyik dokim
yontemi kullanilarak dort farkli yontem ile iiretilen siiperiletken o6rnekler {izerine uygulanan

LFZ metodunun etkisi arastirilmistir. Elde edilen bulgularda polimer sollisyon sentez yontemi
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ile hazirlanan 6rnekte daha diizenli tane olusumlar1 gézlemlenmesinin yaninda Bi-2212 fazinin
gostergesi olan gri tonlar1 baskin bir sekilde tespit edilmistir. Morfolojik yapida elde edilen
gelismeler ile en iyi siiperiletkenlik 6zellikler polimer soliisyon sentez yontemi ile {iretildikten
sonra LFZ metodu uygulanan 6rnekte gozlemlenmistir [146]. Benzer bir sekilde, bu ¢alisma
kapsaminda elde edilen SEM goriintiileri géz oniine alindiginda tiim 6rneklerin ylizeylerinde Bi-
2212 fazimin baskin bir sekilde olusumunu isaret eden gri renk tonuna sahip plaka benzeri
tanelerin olusumu acikca gozlenebilmektedir. Bu sonuglar, X-1sin1 kirinim o6l¢ciimlerinde elde
edilen 6rneklerde temel faz yapisinin Bi-2212 fazi bulgusunu desteklemektedir. Diger taraftan,
Sekil 4.7’de C ornegine ait SEM 0l¢iim sonuglar1 géz oniine alindiginda, safsizlik fazlarinin
olusumuna ve Bi-2212 yiiksek sicaklik siiperiletken faz yogununlugunun azalmasina isaret
edebilen, bazi1 boélgelerde grinin oldukc¢a acik tonlarina sahip duzensiz hizalanmis tane
olusumlar1 gozlemlenmektedir. C 6rneginde X- 1s1n1 6l¢iim sonuglarinda elde edilen bugularda,
Bi-2212 faz yogunlugunun azalmasi ile birlikte morfolojik yapida birbirleriyle yiiksek oranda ag1
olusturacak sekilde bosluklarla ayrilmis tane olusumlari temel siiperiletkenlik o6zellikler

lizerinde negatif etki olusturabilir.
4.2.4. Bi,Sr15(Sn0)o2Ca1Cu1.7sNao 250y Ornegine Ait SEM Olgiimii Bulgular:
Bi2Sr15(Sn0)o2CaiCurssNag2s0y (D Ornegi) orneginden elde edilen SEM mikro yapi

goriintiileri Sekil 4.8'de gosterilmektedir. D Orneginin yiizey analizi incelendiginde de Bi-2212

faz yapisinin varligina isaret eden plaka benzeri tanelerin olusumu gézlemlenmektedir.
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EHT=1500kV WD= 54 mm Signal A = SE2 Mag= 10.00 KX  Operator: MEU'\P2 Date :10 Oct 2018

Sekil 4.8. Bi,Sr;5(Sn0)o2CaiCuissNag250y Ornegine Ait SEM Olciimii

Literatiirde, plaka benzeri taneler arasina yerleserek tane boyutlar1 ve taneler arasi
baglantilari gelistiren bir baska faydali element ise giimiistiir [27,30]. Sakiroglu ve arkadaslari
tarafindan yapilan calismada, Bi-2223 (Bi1.7Pbo3Sr2Caz«Ag«Cus0y) siiperiletken sistemine farkl
oranlarda giimiis (x =0.0, 0,05, 0.10, 0.15, 0.20) katkilanmistir. Elde edilen bulgularda, giimiis
elementinin taneler arasi sinirlara yerleserek birbirleriyle daha kuvvetli baglh tanelerin olusumu
tespit edilmistir. Artan giimis katkis1 ile gelisen taneciksel 06zellikler sonucu temel
stiperiletkenlik 6zellikler giderek gelismistir [150]. Diger taraftan, Sekil 4.8’de D Ornegine ait
SEM 6l¢iim sonucuna bakildiginda, literatiirde gézlemlenen katki elementlerinin tane sinirlarina
yerleserek tane boyutlarimi gelistirme etkisi, benzer bir sekilde sodyum ve x = 0.20 oraninda
nano boyutta SnO; ikili katkilamada da gozlemlenmektedir. Bu calisma kapsaminda, diger
ornekler ile karsilastirildiginda, daha biiyiik 6lgekte tane olusumlari D 6rneginde elde edilmistir.
Sodyum elementinin tane boyutlarini gelistirici etkisinin yaninda nano boyutta SnO;
elementinin taneler arasindaki bosluklara yerlesmesi sonucu D drneginde tanelerin boyutlari
artmistir. Ancak bazi durumlarda tane boyutlarinda artis go6zlemlenebilirken, temel
stuperiletkenlik o6zellikleri olumsuz yonde etkileyecek siiperiletken olmayan tane yapilari,

taneler arasinda ytiksek oranda a¢1 ve bosluklarin olusumu meydana gelebilmektedir. Diger
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taraftan, D 6rnegine ait SEM mikro yap1 goriintiilerine bakildiginda, plaka benzeri tanelerin
lizerine yerlesmis acik renkli daha kiiclik Olgekte taneler goriilmektedir. Bu tir olusumlar
morfolojik yapida homojenligi olumusuz yonde etkilemektedir. D 0Ornegine ait SEM
gorintiilerinde, tanelerin olusumunda meydana gelen olumsuz etkiler homojenligini etkileyerek

temel siiperiletkenlik 6zellikler izerinde negatif etkiler yaratabilmektedir.

4.3. Elektriksel Direng¢ (R-T) Ol¢iimii Bulgular

Ozdireng sicaklik (R-T) grafikleri; malzemelerin siiperiletkenlige gectigi kritik sicakligin
tespit edilmesiyle beraber, siiperiletken Orneklerin mikroyapisal o6zelliklerini olusturan
tanelerin davranislari, stiperiletkenlik ve safsizlik fazlarinin durumu hakkinda da énemli bilgiler
vermektedir. Uretilen siiperiletken érneklerimizde Tconset ve Tcoffset gecis sicakliklarim tespit
edebilmek i¢in sicakligin bir fonsksiyonu olarak 6zdiren¢ (ohm-cm) o6l¢iimleri 2 K - 150 K

sicakliklar arasinda gergeklestirildi.

4.3.1. Bi;Sr2Ca1Cu1.75Nao250y Ornegine Ait Elektriksel Direng (R-T) Olciimii Bulgular:

Bi tabanh yiiksek gecis sicaklifina sahip siiperiletken sistemlerde malzemelerde
stiperiletken faza ilk gecis olan Tconset sicaklik degeri kristal yapida ki siiperiletken fazlarin
oranina bagh iken, siiperiletkenlik gecisin tamamlandig1 Tcoffset sicaklik degeri ise kristal yapi
icerisinde meydana gelen fazlarin birbirleriyle baglantilan ile iliskilidir [17]. Literatiirden
bilindigi gibi, Bi tabanh ytiksek sicaklik stiperiletken sistemine metalik elementler katkilandigi
zaman, katyon ve anyonlar kristal yap1 igerisine girerek taneler arasinda aci, tanelerin yénelimi,
kristal yapida olusan kusurlarin sayisi ve oksijen miktar1 gibi parametreleri kolaylikla
degistirebilir [96]. Ayn1 zamanda, sistem igerisine katkilanan bu elementler kristal yapiya
girdiklerinde BSCCO sisteminin yiik tasiyicilarina ekstra ytik transfer ederek sistemde optimum
hol konsantrasyonun elde edilmesine katki saglayabilmektedir [151]. Boylece, BSCCO seramik
sliperiletkenlerde bu tiirlii gelismelerin elde edilmesi ile sistemin gecis sicaklik degeri
arttirilabilmektedir.

Bi,Sr2Ca;Cu17sNag2s0y (A Ornegi) Ornegine Ait 6z direng sicakhk grafigi sekil 4.9’da
gosterilmektedir. A 6rnegine ait 6zdireng 6l¢lim sonucunda elde edilen bulgularda, T.onset gegis
sicaklig1 degeri 89.08 K sicaklik olarak elde edilirken, Tcoffset sicaklik degeri ise 61.4 olarak elde
edilmistir. Bunun yaninda, ATc ise 27.68 olarak 6lciilmiistiir. A 6rnegi icin tespit edilen bu gecis
sicakligl degerleri literatiirde Bi-2212 siiperiletken faz yapisina uygun olarak elde edilmistir.
Diger taraftan, dzdiren¢ sicaklik grafigine bakildiginda, Tconset degerleri lizerindeki sicaklik

bolgelerinde stiperiletkenlerin karakteristik davranisi olan metalik davranis sergiledigi
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(s1cakligin azalmasi ile 6zdireng¢ degerinin diismesi) goriilmektedir. Bununla birlikte, onset gecis
sicakligl degerinin altindaki bolgelerde ise, yapilan ikili katkilamanin etkisi ile farkli davranislar
meydana getirmistir. Iyi bilindigi gibi seramik siiperiletken sistemlerde ikincil fazlarin olusumu
BSCCO kristal yapisinda yiiksek sicaklik stiperiletken fazlar arasindaki baglantilar
etkileyebilmektedir. Bu durumda o6zdireng-sicaklik grafiklerinde onset ve offset sicakliklar
arasinda ylksek degerde fark olusumu ve grafikte dalgalanmalar olusturabilmektedir.
Gopalakrishna ve ¢alisma arkadaslari tarafindan gergeklestirilen calismada, Bi-2212
sliperiletken sisteminde bakir oksit sitelere lityum katkilamasinin (0.4, 0.6 ve 0.1 katki oranlari)
etkileri arastirildi. Elde edilen bulgularda, artan lityum katkisi ile safsizlik fazlarinin oram
giderek artmustir. Safsizlik fazlarinin bu sekilde artmasi sonucu, siiperiletkenlik gecis sicaklik
degerlerinin giderek azalmasinin yaninda 6rneklerde onset ve offset gecis sicakliklari arasinda
farkin azalmasina sebep olmustur[152]. Benzer bir sekilde bu ¢alisma kapsaminda iiretilen A
orneginde literatiirde Bi-2212 siiperiletken sistemine uygun grafik sonuglari elde edilmis olsa
da, XRD sonuclarinda tespit edildigi gibi safsizlik fazlarinin olusmasi ile offset ve onset
arasindaki bolgenin genislemesine sebep olmustur.
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Sekil 4.9. Bi,Sr.Ca;Cui.75Nag 250y, Ornegine Ait Elektriksel Direng (R-T) Ol¢iimii Grafigi

BSCCO siiperiletken malzemeler kati hal tepkime yontemi ile tretildiginde, rastgele
yonelimli tanelerden olusabilmektedir. Bazi durumlarda ise gelisi glizel yonelmis taneler
aralarinda bosluk olusturabilmektedir. Iyi bilindigi gibi, BSSCO siiperiletken sisteminde
elektriksel ozellikler tane boyutlari, taneler arasindaki a¢i ve tanelerin rastgele yonelimi gibi
parametrelere olduk¢a duyarhdir. A 6érneginde sodyum katkisinin bilenen etkisi olarak biiytik

Olcekte plaka benzeri taneler olusumu SEM gorintiilerinde tespit edilmistir. Bunun yaninda
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morfolojik yapida gelismis plaka benzeri taneler arasinda bazi bélgelerde bosluklar meydana
gelebilmektedir. Boylece olusan bosluklu yapi ve taneler arasina yerlesen safsizlik fazlar
eletriksel iletim esnasinda bariyer olusturarak elektriksel ozellikleri zayiflatabilmektedir. Bu
durum gegis sicaklik degerlerini ve malzemenin sahip oldugu 6zdirenc degerlerini etkileyen bir
diger 6nemli parametrelerdendir.

A 6rneginde, X-1s1m1 kirimim analizlerin elde edildigi gibi, baz1 noktalarda safsizlik
fazlarinin gozlemlenmesi ve sliperiletken taneler arasinda zayif baglantilar olusmasi ile Tconset ve
Teoffset degerleri arasindaki farkin artmasina ve siiperiletkenlik geciste nispeten dalgalanmalarin

meydana gelmesine sebep olmustur.

4.3.2. BizSr195(Sn0)o0sCa1Cus7sNao250, Ornegine Ait Elektriksel Direng¢ (R-T) Olciimii

Bulgular

Bi2Sr195(Sn0)o.0sCaiCuirssNag250y (B Ornegi) Ornegine Ait 6z direng sicakhik grafigi sekil
4.10’de gosterilmektedir. B ornegine ait 6zdiren¢ 6l¢lim sonucunda elde edilen bulgularda,
Teonset gecis sicakligl degeri 84.6 K sicaklik olarak elde edilirken, Tcoffset sicaklik degeri ise 66.3
olarak elde edilmistir. Bunun yaninda, AT, ise 18.3 olarak hesaplanmustir. Ozdireng sicakhk
grafigine bakildiginda, Tconset degerleri lizerindeki sicaklik boélgelerinde metalik davranis
sergiledigi goriilmektedir. Ornekte, Toonset degerinden sonra siiperiletkenlik  gecisin
tamamlandigi Tcofset degerine keskin bir gecis gerceklesmistir. Bu davramis B Orneginde
sliperiletken olmayan ikincil fazlarin oraninin oldukca az oldugunun gostergesidir. Boylece
ornekte homojenligin gelistiginin ve stliperiletken fazlar arasinda daha iyi baglarin olustugunun

gostergesi olarak daha kiiciik degerde AT, degeri elde edilmistir.
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SeKil 4.10. BizSr1.05(Sn0)o.0sCa1Cu1.7sNap 250y Ornegine Ait Elektriksel Direng (R-T) Olgiimii
Grafigi

Biju ve arkadaslar1 tarafindan yapilan calismada, Bi-2212 siiperiletken sisteminin
mikroyapisal ve siiperiletkenlik 6zellikleri tizerine lantanyum (0.0, 0.1, 0.2, 0.3, 0.4 ve 0.5)
katkisinin etkileri arastirilmistir. Elde edilen bulgularda 0.2 oraninda lantanyum iceren 6rnekte
Bi-2212 siiperiletkenlik fazinin gelismesinin yaninda diger ornekler ile karsilastirihiginda
homojen yapida taneciksel yap1 elde edilmistir. Bu gelismeler sonucu 0.2 oraninda lantanyum
iceren ornekte daha iyi siiperiletkenlik 6zellikler elde edilmistir [153]. Bu ¢alisma kapsaminda
tiretilen B orneginde de daha o6nce bahsedildigi gibi, X 1sim1 6lgiim sonuglarinda safsizlik
fazlarinin siddeti ve yogunlugunluklarinin azaldig1 tespit edilmistir. Bunun yaninda diger
ornekler ile karsilastirildiginda B 6rneginde, nispeten daha diizenli tane yapilarinin olusumu,
tanelerin bir birbirleriyle kuvvetli baglandigi SEM o6l¢iim sonuglarinda elde edilmistir. Boylece B
orneginde mikro yapsal ve faz analizlerinde elde edilen gelismeler sonucu stiperiletkenlik gecis

sicakliklarinda artis gézlemlenmistir.

4.3.3. Bi;Sr1.90(Sn0)o.1Ca;1Cus.7sNao2s0y Ornegine Ait Elektriksel Diren¢ (R-T) Olgiimii

Bulgulari
Bi2Sr190(Sn0)o1Cai1Cui7sNag2s0y (C Ornegi) Ornegine Ait 6z direnc sicaklik grafigi sekil

4.11'de gosterilmektedir. Ozdireng sicaklik grafigine bakildiginda, Tconset degerleri tizerindeki

sicaklik bolgelerinde metalik davranis sergiledigi goriillmektedir.

75



Mehmet Ersin AYTEKIN, Doktora Tezi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mersin Universitesi, 2020

0,0495 - C Ornegi
00445 -
0,0395
0,0345 -
00295 -
0,0245 -

0,0195 -

Ozdireng [©2-cm)

0,0145

00095 9

00045 o

o 20 40 &0 30 103 120 140
Sicakhk (K)
Sekil 4.11. Bi;Sr1.90(Sn0)o.1Ca;Cuy7sNao 250y Ornegine Ait Elektriksel Direng (R-T) Ol¢timii
Grafigi

C Ornegine ait 6zdirenc¢ 6lciim sonucunda elde edilen bulgularda, Tconset gecis sicakligi
degeri 82.8 K sicaklik olarak elde edilirken, Tcoffset sicaklik degeri ise 35.8 K olarak elde
edilmistir. Bunun yaninda, diger ornekler ile karsilastirildiginda AT. ise 47 olarak oldukca
yiiksek bir deger hesaplanmistir. lyi bilindigi gibi siiperiletken sistemlerde Tonset gecis sicakhigl
degeri yapi icerisinde olusan siiperiletken fazlarin oran1 hakkinda bilgiler verebilirken, T offset
gecis sicakligl degeri ise genel olarak siiperiletkenlik fazlarin birbirleri ile olan baglantilar
hakkinda énemli bilgiler vermektedir. Iki gecis sicakhil degeri arasindaki fark ise AT. olarak
isimlendirilmektedir. C 6rnegine ait 6zdireng-sicaklik grafiginde goriildiigii gibi, yapi icerisinde
sodyum elementinin taneler tzerinde olumlu etkiler yaratmasi ve tek tip safsizlik fazinin
olusmasi ile Tconset degerinde artis gozlemlenmistir. Ancak, C drnegine ait XRD analizlerinden
daha once tespit edildigi gibi, baz1 bolgelerde Bi-2212 yiiksek sicaklik siiperiletkenlik fazi
kaybolmustur. Bi-2212 fazinin yogunlugunun ve bazi bolgelerde siddetinin azalmasi ile Toffset
degerinde gozle gorilir azalis meydana gelmistir. Boylece Tonset ve Toffset sicaklik degerlerinde
gozle gorilir bir fark olusmustur. Diger taraftan, Tconset’” den Teoffset sicaklik degerine gegisin
keskin olmasi ise, 6rnegin homojenligi hakkinda bilgi vermektedir. C 6rneginde onset ve offset
sicakliklar1 arasinda ytiksek degerde farkin olmasi ve geciste dalgalanmalarin meydana gelmesi
stperiletken faz yogunluklarinin azalmasi, stiperiletken fazlarinin birbirleriyle baglantilarinin
zayif olmasi ve homojen yapinin zayiflamasi gibi etkilerden meydana gelebilmektedir. Boylece,

olusan bu olumsuz etkiler C 6rneginde siiperiletkenlik 6zelliklerini zayiflatmistir.

76



Mehmet Ersin AYTEKIN, Doktora Tezi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mersin Universitesi, 2020

4.3.4. Bi;Sr130(Sn0)o2Ca;Cus7sNag2s0y Ornegine Ait Elektriksel Diren¢ (R-T) Olgiimii

Bulgulari

Bi2Sr1.80(Sn0)o2Ca1Cui7sNag2s0y (D Ornegi) Ornegine ait 6z direng sicakhik grafigi sekil
4.12’de gosterilmektedir. D Ornegine ait 6zdiren¢ sicaklik grafigine bakildiginda, BSCCO
stuperiletkenlerin genel davranisi olarak, Tconset degerleri lizerindeki sicaklik bdlgelerinde

metalik davranis sergiledigi goriilmektedir.

D Ornegi
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Sekil 4.12. Bi;Sr1.50(Sn0)o2Ca1Cui7sNao 250y Ornegine Ait Elektriksel Direng (R-T) Olgiimii
Grafigi

D Ornegine ait 6zdirenc¢ 6l¢ciim sonucunda elde edilen bulgularda, Tonset gecis sicaklig
degeri 92.6 K sicaklik olarak elde edilirken, Tcoffset sicaklik degeri ise 50.2 K olarak elde
edilmistir. Bunun yaninda, AT. ise 42.4 olarak hesaplanmistir. Yapi icerisinde 0.25 oraninda
sodyum ve 0.20 oraninda nano boyutta Sn0O; iceren D 6rneginin yiizey morfolojisinde olduk¢a
biiyliik 6lgcekte plaka benzeri tanelerin varhigi gézlemlenmisti. Sodyum elementinin ve yapi
icerisine nano boyutta kalay katkisinin olumlu etkisi olarak tanelerin biiylimesi sonucu D
orneginde 92.6 ile en ylksek Tconset gecis sicakligl degeri tespit edilmistir. Ancak Tcoffset sicaklik
degeri goz oniinde bulunduruldugunda, D 6rneginin offset sicaklik degeri A ve B drnegine gore
azaldig1 gozlemlenmektedir. Sekil 4.12’de gozlemlendigi gibi, D drneginde elektriksel 6zellikler
bakimindan diger drnekler ile karsilastirildiginda A ve B 6rneklerine gore daha diisiik offset
gecis sicakligl ve daha yiiksek 6z direnc degerleri sergilese de, C 6rnegine gore daha iyi sonuclar

gostermektedir. D 6rneginde faz yapisi analizlerinde bazi bolgelerde Bi-2212 yiiksek sicaklik
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stiperiletken fazinin kaybolmasi ve morfolojik yapi analizlerinde biiytlik 6lcekte plaka benzeri
tanelerin gelisi glizel yonelimi ile homojenligin azalmasi gibi olumsuz etmenler D 6rneginde

elektriksel 6zellikleri (offset sicakliginin azalmasi gibi) olumsuz yonde etkilemistir.

4.4. Hol Tasiyic1 Konsantrasyonu Hesaplamasi

Bi tabanh yiiksek sicaklik siiperiletken sisteminde, elektriksel iletimden sorumlu olan
Cu-O tabakalarda, Cu iyonlar1 basina hol tasiyict konsantrasyonu, P, asagidaki denklem ile

hesaplanmaktadir [154].

Tcoffset

Tcmax

P=016—[(1—

)/82.6]1/2 (4.1)

Denklemde hol tasiyic1 konsantrasyonu, P, degeri hesaplanirken, T.max Bi-2212 fazi icin 85 K
[155] ve Tcoffset degerleri de 6rneklerimize ait elektriksel 6l¢iim sonuglarindan alinmigtir. Tim

orneklerin hol konsantrasyonu grafigi Sekil 4.13’de gosterilmektedir.

B Ornegi

=
[
[u¥]

e
=

0,08 1 @

A Ornegi
0,06 - &
C Ornegi
0,04 -

0,02

Hol Tasiyici Konsantrasyonu (p)

=

Hol Konsantrasyonuna Bagh Degisim

Sekil 4.13. Tiim 6rneklere ait hol konsantrasyonu

Iyi bilindigi gibi, yiiksek gecis sicagina sahip siiperiletkenlerde, siiperiletkenlik
durumunda elektriksel iletimde holler elektronlardan daha etkilidir [156, 157]. Bu nedenle
BSCCO sistemin stiperiletkenlik 6zelliklerinde iyilesmeler CuO; tabakalarinda hol sayilarina
baghdir. Sekil 4.13’de grafigiye bakildiginda, B 6rnegi diger ornekler ile karsilastirildiginda en

yliksek hol konsantrasyonu degerine sahiptir. Boylece Bi-2212 siiperiletken sisteminde
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stronsiyum sitelere yapilan 0.05 oraninda nano boyutta kalay ve bakir oksit sitelere yapilan

0.25 oraninda sodyum katkisi bu ¢alisma da optimum hol konsantrasyonu degerini saglamistir.

4.5. Manyetizasyon (M-H) Ol¢iimii Bulgular:

Iyi bilindigi gibi, siiperiletken malzemelerin siiperiletkenlik fazina ulastigi sicakhigin
belirlenmesi ile siiperiletkenlik 6zellikler hakkinda yorum yapilirken, M-H o6lciimleri ile elde
edilen manyetik histeresis grafikleri ile de drneklerin manyetik 6zellikleri hakkinda onemli
bilgiler elde edilmektedir. Bu tez kapsaminda iiretilen siiperiletken 6rneklerin manyetizasyon
Olctimleri +2 T manyetik alan altinda ve 15 K ve 25 K sicakliklarda gerceklestirilmistir. Tez
kapsaminda iiretilen siiperiletken 6rneklerin 15 K ve 25 K sicaklikta manyetik 6zelliklerini
belirlemek icin +2 T manyetik alan altinda gercgeklestirilen dc manyetik histerezis (M-H) 6l¢limii
sirasiyla Sekil 4.14 ve Sekil 4.15’'de gosterilmektedir. Iyi bilindigi gibi, M-H 6l¢iimii ile elde
edilen histerezis egrileri altinda kalan kapali alan siiperiletken bir malzemenin siiperiletkenlik
ozellikleri tamamen yok edilmesi i¢cin disardan uygulanmasi gereken enerjiye karsilik gelir. Bu
kapali alanin davranisi uygulanan dis manyetik alan ve sicakliga bagh olarak degisebilmektedir.
Her iki sicaklikta gerceklestirilen M-H 6l¢iimlerinden goriildiigu gibi, tiim stiperiletken 6rnekler

diamanyetik davranis sergilemektedir.
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15 K ve 25 K sicaklikta elde edilen histerezis grafikleri karsilastirildiginda,
manyetizasyon egrilerinin artan sicaklik ile daraldig1 goriilmektedir. Bu durum yiiksek sicaklik
stpriletken malzemede karakteristik bir fenomendir. Diger taraftan, her iki sicaklikta elde
edilen M-H ol¢iimlerinde A ve B 6rneklerinde bir birlerine benzer histerezis egrisi olusmasinin
yanida daha iyi manyetik 6zelliklerin gostergesi olarak en genis kapali alan B 6rnegi'nde elde
edilmistir.

Siiperiletken malzemeler kritik gecis sicakligi altinda miikemmel bir diamanyetik
davranmis sergiler ve uygulanan manyetik alani disarlarlar. Diger taraftan, yiiksek gecis
sicakligina sahip Il tip siiperiletken sistemlere uygulanan dis manyetik alan H¢; ve He; olarak
bilinen kritik manyetik alan degerleri arasinda bir degerde oldugu zaman ise, manyetik alan
stiperiletken icerisine kismi olarak girebilmektedir. Bu durum girdap (vorteks) durumu olarak
isimlendirilir ve girdap durumunda malzemede siiperiletkenlik 6zellikler korunmaktadir. Diger
taraftan, girdap durumunda malzeme igerisine kismi olarak niifuz eden aki cizgileri hareket
ederse, elektrik alan kaynakli bir direng olusturarak siiperiletkenlik 6zellikleri bozabilmektedir.
Literatiirden bilindigi gibi, aki ¢izgilerinin hareketlerinden kaynakli olusan kayiplar1 engellemek
icin stperiletken malzeme icerisinde aki c¢ivileme merkezleri (flux pinning centers)
olusturulmaktadir. Kristal yapi icerisinde aki ¢ivileme merkezleri, stiperiletken olmayan fazlar
ve mikro yapisal kusurlar ile gerceklestirilebilmektedir [158]. Siiperiletken malzemelerde,
yliksek sicakliklarda M-H olciimlerinde daha genis histerezis alan1 elde edebilmek icin
stiperiletken bolgeler arasinda aki civileme merkezlerinin olusturulmasi son derece faydali bir
uygulamadir. Ayrica literatiirden bilindigi gibi, M-H grafiklerinde Mr (kalici manyetizasyon)
degerleri, siiperiletken sistem icerisinde var olan ¢ivileme mekezleri hakkinda bilgi
vermektedir [30]. Manyetizasyon o6lciimlerinde, uygulanan manyetik alan sifir oldugu noktada
malzeme icerinde belirli bir manyetizasyon degeri go6zlemlenmektedir. Olusan bu
manyetizasyon degerine Mr degeri denilmektedir. Sifir alan altinda yiliksek Mgr degerinin
gozlenmesi, aki cizgilerinin hareketlerini engelleyici civileme merkezlerinin yiiksek oranda
olusumunu gostermektedir. Diger taraftan, 15 K ve 25 K sicaklikta elde edilen histerezis
grafiklerinde elde edilen sonuglarda, daha yiiksek Mr degeri A O6rneginde gozlenmistir. Bu
sonuglar g6z 6niine alindiginda yapi igerisinde 0.25 oraninda sodyum iceren érnekte daha iyi
aki civileme merkezlerinin olusumu tespit edilmistir.

Yiiksek sicaklik siiperiletken malzemelerin manyetizasyon performansi iyi bir sekilde
kristallesmis tanelerin varligl, birbirleriyle kuvvetli baglantili tanelerin olusumu ve istenilen
fazlarin meydana gelmesine son derece bagimhidir. Literatiirden bilindigi gibi, BSCCO
sliperiletken sisteminde yap1 igerisine sodyum elementi girdigi zaman taneler arasi baglarin
kuvvetlenmesi ve daha bilyilik Olcekte tanelerin olusmasi ile sistemin manyetizasyon

ozelliklerinde gelisme elde edilmektedir [34,35]. Sekil 4.14 ve Sekil 4.15’te M-H 6l¢timlerinde
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goruldiugi gibi, sodyum elementinin manyetik 6zellikler {izerine faydali bu etkileri ile nano
boyutta kalay icermeyen A 6rneginde ve x = 0.05 oraninda nano boyutta kalay iceren B
orneginde diger ornekler ile karsilastirildiginda daha genis histerezis alani gézlemlenmistir. A
ve B orneklerinden elde edilen XRD ve SEM olciim sonugclariyla uyumlu olarak daha ytiksek
oranda siiperiletken fazlarinin olusumu, taneler arasinda kuvvetli baglarin goézlemlenmesi ve
optimum oranda aki ¢ivileme merkezlerinin meydana gelmesi ile bu 6rneklerde daha genis
histerezis alani elde edilmistir. Diger taraftan, x = 0.05 degerinden daha yiliksek oranlarda
katkilanan orneklerde daha diisiik diamanyetik sinyal elde edilmesi, diisiik oranda kristallesme,

Bi-2212 faz yogunlugunun azalmasi ve taneler arasi zayif baglarin olusumuna baghdir.

4.6. Kritik Akim Yogunlugu Ol¢iimleri

Iyi bilindigi gibi, ]. ile gdsterilen kritik akim yogunlugu, malzeme icerisinde siiperiletken
faz yapisin1 bozmadan tasinabilen maksimum akim miktaridir. Siiperiletken malzemede kritik
akim yogunlugunun belirleyici faktorleri Cooper ¢ifti olusturan elektronlarin yaninda
sliperiletken taneler arasinda baglantilarin kalitesine ve optimum aki ¢ivileme mekanizmasinin
olusumu gibi parametrelerdir [135].

Siiperiletken malzemelerde, kritik akim yogunlugu degerini 6l¢gmek icin bircok metod
bulunmaktadir. Pratik olarak malzeme {izerine uygulanan voltaj farkindan akim degeri
Olctlerek kritik akim yogunlugu bulunabilmektedir. Diger taraftan, teorik olarak da kritik akim
yogunlugu degerlerine ulasabilmektedir. Teorik olarak gelistirilen kritik akim yogunlugunu

hesaplamaya yonelik formiiller asagida verilmistir.

Jm = 30 (AM)/d (4.1)
Jm = 20 (AM)/(a(1-a/3b)) (4.2)
Jm =1/ (1+/(Ba/Bo)'/3) (43)

Bu formiillerden 4.1 ve 4.2 Bean tarafindan gelistirilmistir. Denklem 4.3 ise Miiller
tarafindan ileri stirtilmiistiir. Formiillerde;

AM =M., - M.

d = seramik numunenin ¢ap1 ya da tane biiytkligi

ave b = dikdortgen olarak alinan numunenin boyutlari

B. = uygulanan manyetik alan,

Bo= ilk manyetik alan
olarak ifade edilmektedir.

Bu calismada siiperiletken seramiklerin kritik akim yogunlugu degeri heaplanirken,
formiil 4.1’de belirtilen Bean kritik akim yogunlugu modeli kullanilarak hesaplanmistir. lyi

bilindigi gibi, Bean kritik akim yogunlugu modelinde, malzemede miknatislanma AM(H,T) farki
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stperiletken mazlemenin kritik akim yogunlugu degeri ile dogrudan orantilidir [159]. Diger
taraftan, Bean kritik akim modelinde siiperiletken malzemelerde taneler arasi ya da tanelerin ic
bolgesinde kritik akim yogunlugu hesaplanabilir. Eger denklem 4.1'de Bean denkleminde d
degeri yerine seramik numunenin ¢ap1 secilirse, taneler arasi kritik akim yogunlugu elde
edilebilir [8]. Bunun yaninda, d degeri yerine tane biiyiikliigii degeri yazilirsa, tane ici bolgelerde
kritik akim yogunlugu degeri hesaplanabilir [160]. Bu calismada kritik akim yogunlugu
degerleri hesaplanirken d degeri olarak seramik malzemenin cap1 segilerek taneler arasi kritik
akim yogunlugu hesaplanmistir. Sekil 4.16’da 15 K sicaklikta uygulanan manyetik alanin bir

fonksiyonu olarak hesaplanan kritik akim yogunlugu gosterilmektedir.

- T=15K
—— A
20 —ii—- B
&
= —tr— C
O
& 2 —=- D
(7=}
o
: -
L
=
5 -
0 Ll L 4 L] L}
0,00 0,50 1,00 1,50 2,00

H(T)

Sekil 4.16. 15 K sicaklikta uygulanan manyetik alanin bir fonksiyonu olarak tiim 6rneklere ait

kritik akim yogunlugu

Grafikten gorildugu gibi, kritik akimin daha yiiksek oldugu degerler nano boyutta kalay
icermeyen A O6rnegi olmasinin yaninda en disiik kritik akim yogunlugu degeri 0,1 oraninda
nano boyutta kalay elementi ihtiva eden (C ornegi) ornekte gézlemlenmistir. 1,6-2,00 degeri
arasinda A ve B oOrneginin kritik akim yogunlugu degerleri iist Uste binmektedir.
Bi,Sr,Ca;Cui.7sNao250y baslangic kompozisyonuna sahip ornekte x = 0.05 miktarindan daha
yliksek oranda nano boyutta kalay katkisi ile drneklerde olusan safsizlik fazlar1 ve tanelerde
gelisi giizel yonelimin gézlemlenmesi ile kritik akim yogunlugu degerleri hizli bir sekilde diisiis
gostermistir. Diger taraftan, X-1s1m1 dlglim sonuglarinda katkili drneklerde SnO; yapisina ait

herhangi bir pik tespit edilmemistir. Bu durumda, nano boyutta SnO; parcaciklari; etkili aki
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civileme merkezleri olusturacak ikincil fazlarin olusturmak yerine taneler arasi bolgelere
yerlesmeyi tercih etmislerdir. Bu davranis nano boyutta SnO; katkili 6rneklerde manyetizasyon
sonuglari iizerine 6nemli bir gelisim saglamamistir. Boylece Sekil 4.16’da goriildiigii gibi yiiksek
oranda nano boyutta SnO; katkili drneklerde daha diisiik degerlerde kritik akim yogunlugu
gozlenmistir.

Genel olarak stiperiletken malzemelerde, kritik akim yogunlugunun maksimum degeri
uygulanan manyetik alanin daha disiik degerlerinde go6zlenirken, minimum degeri ise
uygulanan manyetik alanin yiiksek oldugu degerlerinde elde edilebilir. Bu davranis bu ¢alisma
kapsaminda iretilen BSCCO seramik oOrneklerimizde de gozlemlenmistir. A, B, C ve D

orneklerine ait maksimum ve minimum kritik akim yogunlugu degerleri Tablo 2’de

gosterilmektedir.
Tablo 2. Orneklere ait kritik akim yogunlugu degeri
Ornek Jemin (H=0,20T) 106A/cm2  Jcmin (H=2 T) 106A/cm?
A Ornegi 22,07407 3,14814
B Ornegi 19,6222 3,140741
C Ornegi 9,241481 1,2444
D Ornegi 13,2037 1,0074

Iyi bilindigi gibi, siiperiletken malzemelerde kritik akim yogunlugu degeri tanelerin
diizensiz yoOnelimi, tanelerin boyutlari, taneler arasi meydana gelen bosluklu yap1 ve
sliperiletken taneler arasinda yerlesen safsizlik fazlar gibi fiziksel parametrelere duyarh
olmasiyla birlikte malzeme hazirlama tekniklerine de son derece bagimlidir. BSCCO sisteminde
malzeme hazirlama yontemi olarak LFZ (Laser Floating Zone) ve EALFZ (Electrically Assisted
Laser Floating Zone) gibi yontemler kullanildifi zaman, siiperiletken tane ydnelimlerinin
diizenli olarak kontrol edilmesiyle kritik akim yogunlugu (Jc) degerleri arttirilabilir. Sotelo ve
arkadaglar1 tarafindan yapilan calismada, LFZ metodu ile iiretilen Bi-2212 siiperiletkenler
lizerine giimiis katkisinin etkisi arastirildi. Elde edilen bulgularda LFZ metodu ile iiretilen
sliperiletken malzemlerin tipik davranisi olan diizgiin bir sekilde hizali taneler elde edilmistir.
Ayrica glimiis elementinin taneler arasina yerleserek tanelerin birbirleriyle baglantilarini
kuvvetlendirmistir. Elde edilen bu sonuglar ile kritik akim yogunlugu degerinde artis
gozlemlenmistir [161]. Diger taraftan, sinterleme ve presleme gibi siirecleri igeren kati hal

tepkime yontemiyle de liretilen BSCCO siiperiletken malzemelerde de mikro yapisal ve fiziksel
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ozellikler iizerinde 6nemli gelismeler elde edilmistir. Tepe ve arkadaslari tarafindan yapilan
calismada ise, kati hal tepkime ydntemi ile iiretilen Bi-2223 siiperiletken sistemine farl
degerlerde pres uygulayarak sistem lizerine etkisi arastirilmistir. Elde edilen bulgularda
maksimum degerde pres uygulanan ornekte Bi-2223 fazinin yogunlugunun artmasi ve
taneciksel ozellikler lizerinde elde edilen gelismeler ile yliksek degerde kritik akim yogunlugu
degeri gozlemlenmistir [162]. Literatiirden de goriildiigii gibi kati hal tepkime yonteminde
sinterleme veya presleme asamasinda optimum degerlerin elde edilmesi ile de kritik akim
yogunlugunda onemli gelismeler elde edilmistir. Bu ¢alismada, kati1 hal tepkime yontemi ile
tiretilen 6rneklerimizin Tablo 2’de maksimum ve minumum kritik akim yogunlugu degerlerine
bakildigl zaman, X -1simn1 faz analizleri ve mikro yapisal analizleri sonucu goézlemlenen
gelismeler sonucunda, ytliksek sicaklik fazlarinin gelismesi, etkili ¢ivileme merkezlerinin
olusmasi ve tane i¢i ve taneler arasi kuvvetli baglarin olusumu ile katkisiz ve x = 0,05 oraninda

nano boyutta kalay iceren 6rneklerde yiiksek degerde kritik akim yogunlugu elde edilmistir.

4.7. Mikro Sertlik Ol¢iimii

Sifir elektriksel dirence ve iyi bir diyamanyetik o6zelliklere sahip siiperiletken
malzemelerin teknolojik uygulamalarda kullanilabilmesi icin temel siiperiletkenlik
ozelliklerinin yaninda mekaniksel 6zelliklerinin de gelistirilmesi gerekmektedir. Bu nedenle
bircok calisma siiperiletkenlik 6zellikler yaninda mekaniksel 6zellikleri arastirmaya yonelik
gerceklestirilmektedir. Tez ¢alismas1 kapsaminda elde ettigimiz siiperiletken 6rneklerimizin
mekaniksel 6zelliklerini arastirmak icin Vickers Mikro sertlik dl¢iim yontemi kullanildi.

Siiperiletken o6rnekler iizerine 0.245, 0.490, 0.980, 1.960, 2.940, 4.960 ve 9.810 N
degerinde kuvvetleri 20 saniye boyunca uygulanarak asagidaki formil yardimi ile Vickers mikro
sertlik degerleri elde edildi [163].

Hv =1854.4 (P/d?) (GPa) (D
Burada P Newton biriminde uygulanan ytktiir ve d pm’de ¢entik izinin ¢ap uzunlugudur.

Sekil 4.17’de uygulanan yiiktn bir fonksiyonu olarak A, B, C ve D siiperiletken 6rneklere

ait mikro sertlik grafigi gosterilmektedir. Grafikte gorildiigii gibi, farkli nano boyutta kalay

katkilama orani ile 6rneklerin mikro sertlik sonuglar1 farkli davranis sergilemektedir.
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Sekil 4.17. Tiim orneklere ait mikro sertlik 6l¢ciim sonuglari

Bilindigi gibi, siiperiletken seramiklerde mikro sertlik davranisi, uygulanan yiike karsi
malzeme yiizeyinin gdsterdigi direncin ol¢limiidiir ve drneklerin mikro yapisi ve mekaniksel
ozellikleri arasinda dogrudan bir iliski vardir. Ozellikle tane boyutlari, taneler arasinda
meydana gelen bosluklar ya da tane sinirlarinin sayis1i malzemede mikro sertlik degerlerini
dogrudan etkilemektedir [164, 165].

Taneciksel yapiya sahip siiperiletkenler de 2 N’ dan daha disiik degerlerde uygulanan
ylk sadece yiizeye ait bilgiler verirken, 2 N gibi yiiksek kuvvet degerlerinden sonra uygulanan
kuvvet sonucunda elde edilen davranislar taneler arasindaki yapilar, bosluklar ve tanelerin
dizilimi gibi parametreleri iceren malzemenin i¢ yapist hakkinda bilgi vermektedir. Diger
taraftan, Ozkurt tarafindan yapilan ¢alismada sodyum katkili Bi-2212 siiperiletken sisteminin
mekaniksel 6zellikleri arastirllmistir. Elde edilen bulgularda, plaka benzeri taneler arasinda
baglantilarin gelismesi ile en iyi mekaniksel 6zellikler maksimum oranda sodyum katkil
ornekte elde edilmistir [166]. Bunun yaninda Awad ve arkadaslar1 Bi-2223 siiperiletken
sistemine nano boyutta kalay elementi ekleyerek mekaniksel o6zellikleri arastirmislardir.
Yapilan c¢alismada c¢alismada diisiik oranlarda (0.4 oranina kadar artan katkilamalar) kalay
iceren Orneklerde safsizlik fazlarinin azalmasi ve taneler arasi baglantilarin gelismesi ile daha
iyi mekaniksel 6zellikler gézlenmistir [167]. Orneklere ait mikro sertlik grafigi sonuclarinda
uygulanan tiim yiiklerde en yiiksek sertlik degeri C drneginde elde edilmistir. Literatiirde bu

sonuglar goz oniine alindig1 zaman o6rneklerimizde sodyum ve nano boyutta kalay iceren
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calismalara uygun olarak mekaniksel sonuclar tespit edilmistir. Bilindigi gibi, BSCCO
sliperiletken sisteminde sodyum elementi yapi icerisine girdigi zaman, tane boyutlarini ve
tanelerin birlesme enerjileri iizerinde gelismeler saglayabilmektedir. Ancak bazi durumlarda
biiylik Olcekte taneler arasinda olusabilen safsizlik fazlari kristal kusurlar ve morfolojik yapida
tane sinirlar1 arasinda mikro catlaklar olusturabilmektedir [168]. Malzeme icerisinde meydana
gelen bu olumsuzluklar BSCCO seramiklerde mekaniksel 6zellikleri zayiflatabilmektedir. XRD
sonuglarinda gozlendigi gibi C o6rneginde Bi-2212 faz yogunlugunun azalirken, mekaniksel
ozellikleri tizerinde olumlu gelisme olan safsizlik fazlarida azalmaktadir. C drneginde safsizlik
fazlarinin azalmasi sonucu Kkristal kusurlar gibi mekaniksel 6zellikleri zayiflatici unsurlarin
azalmasi ile mekaniksel o6zellikler gelismistir. Ayrica, diger oOrneklerde X-1s1m1 6lglim
sonuclarinda tespit edilen safsizlik fazlar1 Kristal kusurlar olusturarak tane sinirlar1 arasinda
zaylf baglantilara sebep olabilmektedir. Bu durum orneklerde mekaniksel 6zelliklerin
zayiflamasina sebep olabilmektedir.

B orneginde X-1sim1 6lciim sonuclarinda elde edilen bulgularda, A ve D 6rnegi ile
karsilastirildiginda, XRD grafiginde bazi noktalarda safsizlik fazlarinin siddeti ve yogunlugunun
azaldig1r tespit edilmistir. B 6rneginde elde edilen bu gelismeler sonucu mikro sertlik
Olgtimlerinde uygulanan daha yiiksek kuvvetlerde, 6rnegin daha i¢ bolgelerde taneler arasi
baglantilarin azda olsa gelistiginin gostergesi olarak mikro sertlik degerlerinde bir miktar artis
gozlemlenmistir. Ancak diger ornekler ile karsilastirildigi zaman en yiliksek sertlik degeri C

orneginde elde edilmistir.

4.8. Yiizey Piiriizliiliigii Ol¢ciimii

Mekaniksel o6zellikler malzemlerin kristal yapilar1 ve tane o6zellikleri kadar yiizey
sartlarina bagimhidir. Ozellikle BSCCO siiperiletken malzemelerde, sinterleme islemi siirecinde
1s1l islemin uzun periotta ve yiiksek sicaklikta uygulanmasi ile 6rneklerin yiizeyinde kismi
erimeler, deformasyonlar ve cekmeler meydana gelmektedir. Literatiirden bilindigi gibi, lityum
ve sodyum gibi alkali elementler BSCCO kristal yapi icerisine girdigi zaman faz olusum
sicakligini disiirmektedir [26, 60]. Boylece bu elementler sistem icerisine katkilandig1 zaman
kristallesme sicakliginin daha diistik sicakliklara inmesi ile yiizeyde meydana gelen
olumsuzluklar azaltilabilir.

Iyi bilindigi gibi, Bi tabanl yiiksek sicaklik siiperiletkenlerin yiizey bélgesi ya da daha i¢
kisimlar1 test edildiginde anizotropik dogasina bagh olarak farkli sonuglar elde edilebilir.
Orneklerden elde edilen yiizey piirizliligi o6lciim sonuglar1 Sekil 4.18’de grafikte

gosterilmektedir.
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Sekil 4.18. Piiriizlilik 6l¢ciim sonuglari

Piirtizliliik 6lciim sonuclarindan elde edilen grafikte, piirtizliiliik degerleri nano boyutta
kalay ve sodyum ikili katkilamasiyla giderek artmistir. Bi-2212 sistemi icerisinde 0.25 oraninda
sodyumun varligl ve stronsiyum sitelere yapilan nano boyutta SnO; katkis1 Bi-2212 faz
olusumunu etkileyerek piiriizlilik degerini arttirmistir. En yiiksek pirtzlilik degeri 0.25
oraninda sodyumun varliginin yaninda stronsiyum sitelere 0.2 oraninda nano boyutta kalay
katkilanan oOrnekte gozlemlenmistir. Elde edilen sonuglarda en iyi yiizey o6zellikleri yap1

icerisinde nano boyutta kalay icermeyen A 6rneginde elde edilmistir.
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5. SONUCLAR ve ONERILER

5.1. Sonuglar

Bu calisma kapsaminda, Bi»Sr«(Sn02)xCaiCui7sNag250y (x = 0.0, 0.05, 0.1, 0.20)
kompozisyonunda seramik siiperiletkenler kati hal tepkime yontemi kullanilarak iretildi ve
malzemelerin fiziksel, manyetik ve mekaniksel 6zellikleri cesitli 6l¢ctimler vasitasiyla arastirildi.
X-1sin1 Kirinim (XRD), Taramali Elektron Mikroskobu (SEM), Elektriksel Diren¢ (R-T),
Manyetizasyon (M-H), Kritik Akim yogunlugu ol¢timleri ile fiziksel ve manyetik 6zellikler analiz

edilirken mikro sertlik ve yiizey piiriizliiligi 6l¢timleri ile mekaniksel 6zellikler analiz edildi.

5.2. X-1511 Kirinim Ol¢iimii Sonuglari

Tiim 6rneklere ait X-151n1 kirinim (XRD) 6l¢limii sonuglar: Sekil 5.1'de gosterilmektedir.
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Sekil 5.1. Tiim 6rneklere ait X-Isin1 kKirinim deseni
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Sekil 5.1'de X-1s11 kirinim desenleri incelendiginde bazi safsizlik fazlarinin olusumunun
yaninda tiim orneklerde temel faz yapisi Bi-2212 yiiksek sicaklik fazidir. Diger taraftan, bizmut
tabanli yiiksek sicaklik sliperiletken oOrneklerin karakteristik pikleri tiim orneklerde
260 = 5.7°;24.8°29.1° gibi noktalarda goriilmektedir. Diger 6rnekler ile karsilastirildiginda
daha az safsizlik fazinin ve daha yiliksek oranda Bi-2212 yiiksek sicaklik fazinin olusumu B
orneginde gozlemlenmistir. C 6rneginde26 =~ 13.45°;20.182°;ve 20.763° gibi noktalarda Bi-
2212 yiiksek sicaklik fazlari kaybolmaktadir. C 6rneginde bazi noktalarda Bi-2212 yiiksek
sicaklik stiperiletken fazlarinin kaybolmasi, sistemin Bi-2212 faz yogunlugunun azalmasina
neden olmaktadir. Bu davranis Sekil 5.1’de goriildiigii gibi, D 6rneginde de devam etmektedir.
Bu sonuglar goz ontine alindiginda, diger ornekler ile karsilastirildiginda, B 6rneginde daha iyi

faz kararlihg gozlenmistir.

Orneklere ait 6rgii parametre degerleri Tablo 3’de gosterilmektedir.

Tablo 3. A, B, Cve D drneklerine ait 6rgii parametre degerleri

Ornek a(A) b (A) c(A)

A Ornegi 3,8247 3,8247 30,9014
B Ornegi 3,8260 3,8260 30,8909
C Ornegi 3,8314 3,8314 30,8750
D Ornegi 3,8305 3,8305 30,8805

Tablo 3’de 6rgii parametre degerlerine bakildiginda tiim 6rneklerin tetragonal yapiya
sahip oldugu gorilmektedir. Bunun yaninda, elde edilen 6rgii parametre degerleri literatiirde
Bi-2212 siiperiletken fazinin degerleri ile uyumludur. Ancak yapi igerisine farkli oranlarda
katkilanan nano boyutta Sn0O; Bi-2212 kristal yapisinin igerisine girmediginin gostergesi olarak,

orneklerin 6rgii parametre degerleri lizerinde 6nemli degisiklikler gerceklestirmemistir.

5.3. Taramal Elektron Mikroskobu Olgiimii Sonuglar:

Bu c¢alismada {iretilen tim 6rneklerin taramali elektorn mikroskobu 6l¢iim sonucunda

elde edilen yiizey goriintiileri Sekil 5.2’de gosterilmektedir.
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Sekil 5.2. A, B, C ve D 6rneklerinin SEM goriintiileri

Sekil 5.2’de SEM goriintiilerinde tiim 6rneklerin morfolojik yapisininda Bi-2212 fazinin
karakteristik 6zelligi olan plaka benzeri taneler gozlenmektedir. Tiim drneklerde genis ¢apta
plaka benzeri tanelerin olusumu sodyum elementinin yapi igerisine girdiginde sagladig1 pozitif
etkinin bir géstergesidir. Ancak bazi durumlarda érneklerin morfolojik yapisinda, biiyiik 6lgekte
plaka benzeri tanelerin varliginin yaninda, stiperiletken olmayan safsizlik fazlarini isaret eden
daha koyu bdélgeler olusabilmektedir. Bu durumda elektriksel 6zelliklerin bozulmasina neden
olacak zayif baghh taneler meydana gelebilmektedir. D Ornegine ait SEM goriintiilerine
bakildiginda, zayif elektriksel 6zelliklerin kanit1 olarak bazi bolgelerde koyu renkli olusumlar
gozlemlenebilmektedir. Diger 6rnekler ile karsilastirildiginda daha az tane sinirlar ve taneler
arasinda daha diisiik seviyede a¢ilarin olusumu gelisen elektriksel 6zelliklerin gelisebileceginin

gostergesi olarak B orneginde gézlemlenmistir.
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5.4. Elekriksel Ozdireng Ol¢iimii Sonuglar:

Sicakligin bir fonksiyonu olarak elde edilen tiim 6rneklerin 6zdirenc sicaklik grafigi Sekil

5.3'de gosterilmistir. Tiim Ornekler siiperiletkenlik gecis sicakligina kadar metalik davranis

sergilemektedir.
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Sekil 5.3. A, B, C ve D 6rneklerinin sicakligin bir fonksiyonu olarak elde edilen 6zdireng sicaklik
grafigi

Tablo 4’de tiim orneklerin Tonset, Toffset yve AT. degerleri gosterilirken Tablo 5’de tiim

orneklerin oda sicakligina yakin bir deger olan 150 K sicaklikta 6zdiren¢ degerleri

listelenmektedir.

Tablo 4. Orneklerin siiperiletkenlik gecis sicakhigi degerleri

Ornekler Tonset (K) Tcoffset (K) AT (K)
A 89.08 61.4 27.68

B 84.6 66.3 18.3

C 82.8 35.8 47

D 92.6 50.2 42.4
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Tablo 5. Orneklerin 150 K sicaklikta 6zdireng degerleri

150 K’'de
Ornek Ozdireng

Degeri (mohm-cm)

A Ornegi 4.1
B Ornegi 1.75
C Ornegi 9.8
D Ornegi 5.69

Tablo 4’de gecis sicaklik degerleri incelendiginde en ytiksek offset stiperiletkenlik gecis
sicaklign 66.3 K ile B érneginde elde edilmistir. Iyi bilindigi gibi, Tconset ve Tcoffset sicakhk
degerleri arasindaki fark AT. degeri siiperiletken sistemin faz yapisinin homojenligi hakkinda
bilgi vermektedir. En diisiik AT. degeri 18.3 K ile daha homojen faz yapisina sahip olan B
orneginde elde edilmistir. Diger taraftan, Tablo 5'de 6zdiren¢ degerlerine bakildig1 zaman en
diistik 6zdireng degeri 1.75 mohm-cm degeri ile B 6rneginde gozlenmistir. Bu degerler goz

ontine alindiginda en iyi elektriksel 6zellikler B 6rneginde elde edilmistir.

5.5. Manyetizasyon Ol¢iimii Sonuclar:

10 K ve 25 K gibi iki farklh sicaklikta + 2 T araliginda uygulanan manyetik alanda elde
edilen manyetik-histerezis egrileri sirasiyla Sekil 4.14 ve Sekil 4. 15’de gosterilmistir. iki farkh
sicaklikta yapr icerisinde x = 0.05 oraninda nano boyutta kalay katkisi iceren B Ornegi'nde daha
genis manyetizasyon egrisi gézlenmistir. A érneginde ise biiyiik 6lcekte plaka benzeri taneler
arasinda kuvvetli baglarin olusumu ve daha yiiksek degerde Mg degeri elde edilmesi ile daha iyi
aki civileme merkezleri meydana gelmistir. Diger taraftan, elde edilen bulgularda en yiiksek
gecis sicakligina sahip x = 0.05 oraninda nano boyutta kalay katkisi iceren B 6rneginde, A
ornegine gore daha diisiik Mr degeri gozlemlense de daha genis histerzis alani elde edilmistir.
Boylece bu ¢alismada diger 6rnekler ile karsilastirildiginda daha iyi diyamanyetik davranis A ve
B 6rneginde gozlenmistir.

Orneklerde krirtik akim yogunlugu, manyetizasyon 6l¢iim sonuglar ile elde edilen
bulgulara bagimh olarak Bean kritik akim modeli kullanilarak hesaplanmistir. Kritik akim
yogunlugu ol¢limii sonuglarinda plaka benzeri tanelerin bir biriyleriyle kuvvetli baglanmasi ve
kristal yap1 icerisinde olusan aki ¢ivileme kuvvetlerinin katkisi ile A 6rneginde daha yiiksek

kritik akim yogunlugu elde edilmistir. Sonug¢ olarak A Ornegi'nde daha iyi manyetizasyon
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sonuclarinin elde edilmesiyle beraber en iyi krittk akim yogunlugu degerleri de

gozlemlenmistir.

5.6. Mekaniksel Ol¢iim Sonuglari

Siiperiletken sistemlerin endiistriyel ve teknolojik hayatta kullanilmasi icin fiziksel ve
manyetik 6zelliklerin gelistirilmesinin yaninda tel ya da kablo haline getirildigi zaman fiziksel
zorlanmalara dayanabilmesi icin mekaniksel 6zellikleri de gelistirilmelidir. Mekaniksel
ozellikleri incelemek icin mikro sertlik 6l¢iimleri kullanilirken, ylizey analizi icin piriizlulik
Olctimii gerceklestirildi. Sekil 4.17’de siiperiletken 6rneklerin mekaniksel 6zelliklerinin sonucu
olan mikro sertlik grafigi gosterilmistir. Fiziksel ve manyetik 6lciim sonuglarinda elde edilen
bulgularda, B 6rnegi daha daha iyi siiperiletkenlik 6zelligi gosterirken, mekanik 6zellikler yapi
icerisinde kristal kusurlarda azalmalarin gozlemlenmesi ile C 6rneginde gelismistir. Diger
taraftan, piiriizliliik ozelliklerinin 6l¢lim sonuclar1 Sekil 4.18’de gergeklestirilmistir. Diger
ornekler ile karsilastirilldiginda, en yiiksek piirtizliilik degeri x = 0.2 oraninda nano boyutta

kalay katkisini iceren D 6rneginde elde edilmistir.

5.7. Oneriler

Bu c¢alisma kapsaminda, BizSrzx(Sn0;)xCa;CuizsNap2s0y (x = 0.0, 0.05, 0.1, 0.20)
kompozisyonunda farkh katkilama oranlari ile seramik drnekler kati hal tepkime yontemi ile
hazirlanarak fiziksel, manyetik ve mekaniksel 6zellikleri arastirildi. Uretilen siiperiletken
ornekler X-1s1n1 ol¢iimleri, taramali elektron mikroskobu 6l¢ciimleri, 6zdirenc¢ sicaklik 6l¢iimleri,
manyetizasyon oOlciimleri, mikrosertlik ve piirtizliliik 6lciimleri kullanilarak analiz edildi.
Ol¢ciim sonuclarindan elde edilen bulgularda, stronsiyum sitelere 0.05 oraninda nano boyutta
kalay katkili ornekte en iyi siiperiletken sonuclar elde edilmistir. Diger taraftan, en iyi
mekaniksel sonuglar ise 0.1 oraninda nano boyutta kalay katkili 6rnekte gozlemlenmistir.

Tez calismamiz, sodyum ve nano boyutta kalay katkili BSSCO siiperiletken sistemin
sliperiletkenlik ve mekaniksel Ozellikleri iizerinde elde ettigimiz gelismeler ile siiperiletken
sistemler {zerinde c¢alisan arastirmacilara yeni fikirler saglayacaktir. Bundan sonraki
calismalarda nano boyutta kalay katkisi Bi-2212 siiperiletken sistemi icerisinde farkl sitelere

yapilabilinecegi 6nerilmektedir.
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