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Ikinci Tip BSCCO Siiper Iletkenlerine Y (itriyum) Katkilamasinin
Etkileri

Hakan GUNDOGMUS!

OZET: Bu ¢alismada, sol-gel yontemi ile hazirlanan Bi,Sr,Ca, Y Cu,O,(x = 0.0, 0.05, 0.075, 0.1, 0.15 ve 0.20)
siiperiletkeninin yapisal ve manyetik 6zelliklerine Y (Itriyum) katkisinin etkileri arastirilmigtir. Ca elementinin
yerine Y elementinin kismi olarak yer degistirmesi ile olusan siiperiletken drneklerin 6zellikleri enerji dagiliml
spektroskopi (EDX),taramal1 elektron mikroskopu (SEM), X-1sin1 kirmim (XRD) ve alternatif akim manyetik
duygunluk &lglimleri ile incelenmistir. XRD sonuglari, Bi-(2212) fazinin Y konsantrasyonundan bagimsiz ola-
rak ana faz oldugunu, enerji dagilimli spektroskopi 6l¢iimlerinden istenilen kompozisyon degerlerinde 6rneklerin
olustugunu, SEM sonuglar1 ise Y-miktarinin artmasiyla 6rneklerin mikro-yapilarinin bozuldugu tespit edilmistir.
AC manyetik duygunluk 6l¢lim sonuglari ise artan Y katkisi ile kritik sicaklik degerlerinin azaldigini géstermistir.

Anahtar Kelimeler: Fiziksel Ozellikler, sol-gel teknigi, siiperiletkenlik

Igdir Universitesi Fen Bilimleri Enstitusu Dergisi

Igdwr University Journal of the Institute of Science and Technology

Effects of Y (Yttrium) Addition on Second Type BSCCO
Superconductors

ABSTRACT: In this study, the effects of Y (Yttrium) addition on the structural and magnetic properties of the
Bi,Sr,Ca Y Cu,0O, (x=0.0,0.05,0.075, 0.1, 0.15 and 0.20) superconductors that were prepared by sol-gel method
were investigated. Energy dispersive X-ray spectroscopy (EDX), scanning electron microscopy (SEM), X-ray
diffraction (XRD) and alternating current magnetic susceptibility measurements performed for the superconducting
samples with partial substitution of Y element instead of Ca element. The XRD results showed that the main
phase was independent of the Y concentration of the Bi- (2212) phase, according to from the energy-dispersive
spectroscopic measurements samples were formed desired compositional values and the SEM results showed that
the microstructures of the samples destroyed by increasing the Y-amount. The results of AC magnetic susceptibility

measurements showed that the critical temperature values decreased with increasing Y contribution.

Keywords: Physical properties, sol-gel technique, superconductivity

! Hakan GUNDOGMUS (0000-0003-4118-0207), Hakkari Universitesi, Mithendislik Fakultesi, Malzeme Bilimi ve Mithendisligi,
Hakkari, Turkiye ) 5
Sorumlu yazar/Corresponding Author: Hakan GUNDOGMUS, hkngundogmus@gmail.com

=)
=3
SL
3
o 3
5
D
SRS
. 9
U~
..
x®N
.
=8
[}
wn
o
&3
SR
v N
~ .,
3=
54
wn N
'\N
w—\
Y
V
£3
= Y
2
Sz
>
-
02

Gelis tarihi / Received: 07.08.2017
Kabul tarihi / Accepted: 08.01.2018



Hakan GUNDOGMUS

GIRIS
Bi-tabanli siiperiletkenler olan Bi,Sr,Ca_ Cu Ox
(BSCCO) (n = 1,2,3) kesfedildikten sonra BSCCO
sistemlerinde fiziksel

arttirmak i¢in kapsamli ¢alismalar yapilmistir(Bednorz
et al., 1986; Maeda et al., 1988; Bednorz et al., 1988).

ve manyetik Ozelliklerini

Genel formiili Bi,Sr,Ca  Cu Ox olan Bi tabanl
siiperiletkenlerde n = 1, 2 ve 3 olan {i¢ iyi bilinen
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faz bulunmaktadir. “n malzemenin
kristal
yapidaki Cu-O tabakalarini belirtir. Bu farkli fazlarin
gecigsicakliklaribirim hiicre basina Cu-O tabakalarinin

sayisiyla iligkilidir ve bu fazlarin siiperiletkenlerin

rakamlari,

siiperiletkenlik  ozelliklerinden  sorumlu

karakterize 6zelligi olan kritik sicaklik “Tc” degerleri
sirasi ile 25, 90 ve 110 K’dir (Maeda et al., 1988).

BSCCO sistemleri i¢in malzeme hazirlama
teknikleri, siiperiletken malzemelerin ileri
teknoloji  Triinlerinde  kullanilabilmesi  adina

sistemde yapilabilen degistirmeler kadar onemlidir.
Stiperiletken malzeme hazirlama yontemleri arasinda
geleneksel kati-hal tepkime yontemi, sol-gel metodu
ve PEI (polyethhylenimine) gibi yontemler yer
almaktadir(Ruiz et al., 1993; Sotelo et al., 1997;
Giindogmus, 2017). Sistem yapisinda yiiksek kaliteye
sahip kristalografik anizotropi, yeterli bir tanecik
yoneliminden edilecek yiiksek gegis sicakligr Tc,
BSCCO’nun tane uyumu iyilestirilmesi, yiiksek
kaliteli bantlar ve tellerin yani sira gelismis elektrik
Ozelliklerine sahip dokme malzemeler iiretmek i¢in
bir avantajdir. Bu 6zellikleri gelistirmek i¢in BSSCO
numunelerinin Ca boélgesi tarafina katyon katkilama
caligmalar1 yaygin olarak yapilir (Khalil 2003;
Kolemen et al., 2006; Giindogmus, 2017).

Bu c¢alismada, Y’nin Ca ile yer degistirmesinin
yapisal ve siiperiletken ozelliklerinin arastirilmasi
icin sinterleme asamasina da bagli olarak istenilen
ikinci tip BSCCO fazinin biiyiik oranda olusmasina
olanak saglayan sol-gel metodu kullanildi. Hazirlanan
siiperiletken numunelerin fiziksel ve siiperiletkenlik
ozellikleri lizerindeki etkisi aragtirildi.

Hazirlanan  numuneler, enerji  dagilimh
spektroskopi (EDX), X-1311 toz difraksiyonu (XRD),
taramali elektron mikroskopu (SEM) ve AC manyetik
duygunluk 6l¢timleri kullanilarak karakterize edildi.
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MATERYAL VE YONTEM

BierzCal_xYXCuZOy ornekleri x = 0.0, 0.05,
0.075, 0.10, 0.15 ve 0.20 oraninda Y katkilamasi
yapilarak Bi,0, (98 %, Panreac), SrCO, (98.5 %,
Panreac), CaCO3 (98.5 %, Panreac), CuO (98 %,
Panreac) ve Y (NO,),.4H,0 (99.9% Alfa Aesar) ticari
tozlarinin kullanimi ile sol-gel yontemi kullanilarak
hazirlandi. Tiim elementler 1sitma ocagi kullanilarak
yavas yavas isittirilarak damitilmis suda ¢oziilmiistiir.
Yogunlastirilmis nitrik asit (HNO,), karisim iizerine
¢ozeltinin a¢ik mavi rengini almasina kadar ¢ozelti
iizerine yavas bir sekilde eklenildi.

Berrak agik mavi sollisyon elde edildikten
sonra etilen glikol ilave edildi ve soliisyonun koyu
mavi renge doniistiirilmesi saglandi. Bir 1sitma
ocaglt yardimi ile su ve nitrik asidin ortamdan
uzaklastirilmas1 i¢in buharlagtirilmast  (~% 85
hacim) saglandi ve yogunlastirilmis soliisyon, ¢ok
koyu mavi renkli bir macun ortaya ¢ikincaya kadar
75°C’de1sitmaocagiiizerineyerlestirildi. Isitmaiglemi
sonucunda kahverengi buharlarin (azot oksitlerin)
soliisyondan serbest birakilmasiyla birlikte ¢ok ince
bir toz tretildi. Elde edilen numuneler agat havanda
ogiitiildiic ve numuneler 5 ton basing uygulanarak
pelet haline getirildi. Numuneler Protherm marka
yiksek sicaklik firininda 750 ve 800 °C’de 12 saat
sireyle iki kez kalsine edilmistir. Bu adimlardan
sonra havada tavlama islemi gergeklestirildi ve iki
asamadan olustu: 850 °C’de 60 saat, ardindan 810
°C’de 12 saat ve son olarak havadan oda sicakligina
kadar sogutuldu. Kolaylik olmasi1 adina, x= 0.0, 0.05,
0.075, 0.10, 0.15 ve 0.20 drnekleri A, B,C,D,E ve F
olarak adlandirilmistir.

Faz tespiti, X 1smn1 toz difraksiyon ol¢limleri
Rigaku D / max-B cihazi kullanilarak 26=10 ° ile 60°
arasinda sabit bir tarama orani ile oda sicakliginda
siiperiletken 6rnekler lizerinde gergeklestirildi.

Mikro yapisal karakterizasyon, tavlama
isleminden  sonra  numunelerin  cilalanmis
uzunlamasina kesitleri iizerinde bir enerji dagilimlh
spektroskopi (EDX) sistemi ile donatilmis bir taramali
elektron mikroskopu (SEM, JEOL JSM 6400)
iizerinde yapilmistir. Numunelerin A.C. duygunluk
Olgiimleri 80 Am™! alan ve 125Hz’lik frekans altinda
45-100K sicaklik araliginda Lake Shore 7130 A.C.

susceptometer sistemi ile yapilmistir.
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Ikinci Tip BSCCO Stuiper Iletkenlerine Y (Itriyum) Katkilamasinin Etkileri

BULGULAR VE TARTISMA

Bi,Sr,Ca, Y Cu O, siiperiletken numunelerine
X smlart kirinim  desenleri  Sekil 1°de
gosterilmektedir. Bi-2212  fazinin  karakteristik
piklerine 26=5.7°, 24.8°, 27.5°, 31.1° ve 35° de
rastlanilmistir (Maeda et al., 1988). Sekil 1’den de
anlasildig1 gibi Bi-2212 fazi esas fazdir (Giindogmus,
2017).

ait

Y,0, gibi safsizlik fazlari da artan Y x katki
degerleri sonucunda yapida ortaya ¢ikmaktadir. Pik

ylikseklikleri olusan kristal boyutlar1 ile orantili
olarak degismektedir. Bi-2212 fazina ait 20=5.7°
ve 20=28.9° piklerin siddeti kristal i¢in alinan
Ol¢iim degerlerinin ¢esitli degiskenlere bagli olarak
kiyaslanmas1 sonucunda kristalit boyutlarindaki
degisimin tanecik boyutlarindaki degisimi etkiledigi
ve bu degisiminde XRD piklerindeki degisimlere
paralel oldugu gézlemlendi.

Artan Y (itriyum) katkilamasi sonucunda
28.9° degerinde yapisal kusur olustugu olgiilen

degerlerinden anlasilmaktadir.
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Sekil 1. A, B, C, D, E ve F 6rneklerinin XRD sonuglari

206=28.9° kristalit
biiyiiklikleri Debye-Scherer formiilii kullanilarak
hesaplanmistir (Cullity and Weymouth, 1957).
Numunelerin 26= 5.5 ve 28.9° kristalit boyutlari,
26=28.9°i¢in maksimum pik yiikseklikleri, ortalama

Numunelerin 26=5.7° ve

tanecik boyutlar1 Cizelge 1’de gdosterilmektedir.
XRD ile elde edilen kirinim pikinin yari yiikseklik
pik genigligi ile ters orantilidir. Malzemelerin
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kristalit biiyiikliikleri manyetik ve siiperiletkenlik
ozelliklerini ile dogrudan etkilemektedir.
Stiperiletken numunelerde artan Y degerleri ile
birlikte ortalama kristal biyiikliikkleri azalmaktadir
ve sonucunda tanecikler arasindaki
baglantilarin artmas ile birlikte daha biiyiik direng
olusmasi siiperiletken bolgelerin azalmasina neden

olur (Giindogmus, 2017).

bunun
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Cizelge 1. A, B, C, D, E ve F 6rneklerinin, 26= 5.5 ve 28.9° kristalit boyutlari, 26= 28.9° i¢in maksimum pik yiikseklikleri, ortalama tanecik

boyutlari ve siiperiletkenlik gegis sicakliklari

Numune Ady 2657 kristalit  26=28.9" kristalit  20=28.9° pik Ot;t;‘fc‘l?a Siiperiletkenlik gecis
boyutu(A) boyutu(A) yiiksekligi (h) boyutu (&) sicakhg (T K)
A 20.09 38.4 42.7524 10 855K
B 30.8 292 22.5013 45 89.8 K
C 25 27.6 16.7029 3 90.2 K
D 283 26.6 18.0011 49 843K
E 242 257 13.5007 1.5 89.7K
F 26.35 27.7 24.75 7 84.6 K

Sekil 2’de A, B, C, D, E ve F orneklerinin artan
Y degerlerine karsilik 26= 28.9° i¢in maksimum pik
yiiksekligi ve ortalama tanecik boyutuna karsilik grafigi
bulunmaktadir. Artan x konsantrasyon degerleri ile
birlikte ortalama kristal tanecik boyutlar1 énemli bir
sekilde azalmaktadir. En biiyiik kristal boyutu katkisiz

Ornegimize ait olup; yine bu Ornegimizde kristalit
boyutu ve en yiiksek pik degerine sahip oldugunu
sOyleyebiliriz. Artan Y (itriyum) katki miktarma gore
kristal buyiikliikleri tanecikler arasindaki baglantilart
arttirarak olusan direng sonucunda siiperilerken yapinin
bozuldugunu sdyleyebiliriz.

—m— 2 Teta=28.9 kristalit boyutu
—e— 2 Teta =28.9 pik yiksekligi
—A— Qrtalama tanecik Boyutu
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Sekil 2. A, B, C, D, E ve F 6rneklerinin artan Y degerlerine karsilik 26= 28.9° i¢in maksimum pik yiiksekligi ve ortalama tanecik boyutu
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Ikinci Tip BSCCO Stuiper Iletkenlerine Y (Itriyum) Katkilamasinin Etkileri

A.C. Manyetik Duygunluk Ol¢iimleri

A.C. duygunluk &lgtimleri 80 A.m™ alan ve 125
Hz’lik frekans altinda 45-100 K sicaklik araliginda

yapildi. Sekil 3’te Ol¢lim sonuclar1 goriilmektedir
ve elde edilen siiperiletkenlik gegis sicakhigr (T )
Cizelge 1’ de gosterilmistir.
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Sekil 3. A, B, C, D, E, F ve G 6rneklerine ait A.C. duygunluk grafikleri

Tanecikli yap1 nedeniyle BSCCO sisteminde
diisiik sicaklik bolgesinde goriilen adim tanecik arasi
Stiperiletkenlik gecis sicakligi
igerisinde  siiperiletken

gecigini  gosterir.
(Tcnnset)’
olmayan fazlarin kaynagi tanecikler arasindaki zayif
baglardan dolay1 ortaya ¢ikmaktadir.

Endistk T, degeri D numunesinde en yliksek

conee; degeri ise C numunesinden Olgiilmistir.
E numunesinin Yttrium (Y) ve T miktarinin

c.onset

artmasi, kritik gegis sicakligt T ‘nin sistematik

olarak degistigi kolayca goriilebilir.

numunelerin

Bu davranisglarin temel nedeni, par¢ali yapilarin
ve ikinci fazlarin etkisinin ile birlikte goriilmesidir.
siiperiletkenlik  6zellikleri

Numunelerin zayif

Cilt / Volume: 8, Say1/ Issue: 2, 2018

tanecik sinirindaki manyetik alanin bu sinirlardan
malzemeye niifus ederek olumsuz etkilenmistir
ve bu sonuglar, Bi-2212 fazinin Y’nin artmasiyla
bozulacagi XRD 6l¢limlerimizi desteklemistir.

Numunelerin Elektron Mikroskobu Olciim
Sonuc¢lar1 (SEM Analizi) ve Enerji Dagilimh
Spektroskopi (EDX)

SEM analizi
islem uygulandiktan
olusan degisimleri ve atomik yiizdelerde olusan
degisimler analiz edildi. Saf BSCCO ve artan
Y katkist ile hazirlanan  Bi,Sr,Ca, Y Cu,O,
siiperiletken numunelerin SEM gorintiileri Sekil 4’
te goriilmektedir.

siiperiletken numunelerin 1s1l
sonra kristal yapilarinda
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Sekil 4. Bi,Sr,Ca, | Y Cu,O, 6rmeklerin SEM goriintiileri ve EDX spekturumu a) x= 0.0 , b) x=0.05, ¢) x=0.075, d) x= 0.10 , e) x=0.15 ve f)

x=0.20

BiSr,Ca, Y Cu,O, bilesiginde x=0,0 saf
numunesi BSCCO siiperiletken ailesinin 6zelligi
olan tabakali yapiya sahip oldugu ve bu yonii ile
saf numunenin siiperiletken 6zelligi negatif yonde
etkileyenigne seklinde yapilarinnumuneninigerisinde
olugmadigini boylece siiperiletkenligi olumsuz yonde
etkileyen tabakalar aras1 bosluklarin ve tabakalar aras1
zayif baglantilarin olusmadig1 goriilmektedir. Artan
Y katki degerleri ile hazirlanan diger siiperiletken
numunelerin yapisinda tabakali yapidan igne gibi
yapilara dogru bir yonelim oldugunu ve bunun
sonucunda homojen olmayan bir kristal yapinin agiga
ciktig1r goriilmektedir. Artan Y konsantrasyonu ile
numune yapilarinda bosluklarin artarak tabakalar
aras1 zayif etkilesmeyi artirdigin1 gérmekteyiz. Bu
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sonuclar Cizelge 1.’de yer alan siiperiletkenlik gegis
) degerleri ile uyumludur. Bilesiklerin
her birinin sec¢ilen bir boliimiiniin kantitatif analizleri
enerji dagiliml spektroskopi EDX analizi ile yapildi.
Sekil 4’te bulunan EDX analizi sonuglari element
ylizdelerinin hazirlanan siiperiletken numuneler i¢in

sicaklig (T

c.onset:

biiyiik Olgiide istenilen kompozisyonda olustugunu
gostermektedir.

SONUCLAR

Bu calismada, x= 0.0, 0.05, 0.075, 0.10, 0.15 ve
0.20 degerlerine sahip Bi,Sr,Ca Y Cu,O, 6rnekleri sol
gel teknigi ile hazirlandi ve artan Y-konsantrasyonuna
bagli olarak enerji dagilimhi spektroskopi EDX, XRD,

Igdir Uni. Fen Bilimleri Enst. Der. / Igdur Univ. J. Inst. Sci. & Tech.



Ikinci Tip BSCCO Stuper Iletkenlerine Y (Itriyum) Katkilamasinin Etkileri

SEM ve A.C manyetik duygunluk analizleri yapildi.
Bilesiklerin her birinin se¢ilen bir béliimiiniin kantitatif
analizleri enerji dagilimli spektroskopi EDX analizi
ile yapildi ve bu analiz sonuglar1 element yiizdelerinin
hazirlanan siiperiletken numuneler i¢in biiylik dlglide
istenilen kompozisyonda olustugunu goriildii. SEM
fotograflarindan artan Y katki degerleri ile hazirlanan
diger siiperiletken numulerin yapisinda tabakali
yapidan igne gibi yapilara dogru bir yonelim oldugunu
ve bunun sonucunda homojen olmayan bir kristal
yapinin agiga ciktigi goriilmektedir. A.C manyetik
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duygunluk en diisiik T degeri D numunesinde en
yuksek T degeriise C numunesinden dlgllmiistiir. E
numunesinin Yttrium (Y) ve T, miktarinin artmast,
kritik gecis sicakligi Tc’nin sistematik olarak degistigi

kolayca goriilebilir.
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