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Bu ¢alismada, Bi1sSr2CaiiCuzi10y+Aux (x=0.0, 0.05, 0.1 ve 0.2) genel
formiilii ile Bi-2212 fazinin fiziksel ve manyetik ézellikleri tizerine nano
boyutta Au eklemenin etkileri sunulmustur. Ornekler katihal tepkime
yéntem ile hazirlanmistir. Malzeme hazirlama siirecinde kullanilan Au
elementi, HAuCl.3H:0 bilesiginin indirgenmesinden elde edilmistir.
Orneklerin fiziksel, morfolojik ve siiperiletkenlik o6zellikleri XRD,
taramali elektron mikroskobu (SEM), dc elektrik direnci ve manyetik
hysteresis egrileri olctimleriyle karakterize edildi. Bi-2212 fazinin
baskin bir sekilde olusumunu gésteren, saf ve Au ekli ornekler plaka
benzeri tane yapisina sahiptir. Elektrik direng sonuglari x=0.2
HAuCl+.3H:0 igeren ©érnegin, bakir-oksit tabaklarda ideal hole
konsatrasyonun olusumuna bagl olarak en yiiksek gecis sicakligina
(Tc) sahip oldugunu gostermektedir. Ayrica, M-H élgtimleri T=10 ve
T=25 K de gergeklestirildi. Tanelerin daha giiclii birlesmesine bagl
olarak en genis hysteresis egrisi, maksimum HAuCl+.3H:0 ekli 6rnek de
elde edilmistir.

Anahtar kelimeler: Au ekleme, Siiperiletkenlik, Ozdireng, Manyetik
histerezis.

Abstract

In this work, effect of nano sized Au additions on the physical and
magnetic properties of Bi-2212 phase with general formula of
Bi1sSr2€a11Cuz10y+Aux (x=0.0, 0.05, 0.1 and 0.2) are reported. The
samples were prepared by solid state reaction method. Au element used
in the material preparation process was obtained by reduction of
HAuCl4+3H20. The physical, morphological and superconducting
properties of the samples have been characterized by XRD, scanning
electron microscopy (SEM), dc electrical resistivity and magnetic-
hysteresis loop measurements. It is observed that pure and Au added
samples have plate like grain structure, indicating predominantly the
formation of Bi-2212 phase. The results of dc electrical resistivity
showed that the sample including x=0.2 HAuCl+.3Hz0 has the highest
transition temperature (Tc) due to the formation of optimum hole
concentration in copper oxide layers. Also, M-H measurements were
carried out at T=10 K and T=25 K. The Largest hysteresis loop due to its
stronger coupling between grains was obtained on maximum
HAuCl..3H:0 added sample.

Keywords: Au adding, Superconductivity, Resistivity, Magnetic
hysteresis.

1 Giris
Kiiresel 1sinmanin etkisi ile olusan iklim degisiklerini 6nlemek
icin hedeflenen enerji politikalarinda temiz enerjinin tiretilmesi
kadar, iiretilen enerjinin en az kayipla iletilmesi de 6nemli bir
unsurdur. Uretilen enerjinin kayipsiz aktarilmasi ise, belirli bir
sicakligin altinda sifir direng gosteren siiperiletkenlerin
kesfedilmesi ile miimkiin kilinmistir. Béylece sifir dirence sahip
sliperiletken malzemelerin enerji iletim hatlarinda tel ya da
iletken kablo olarak kullanilabilmesi ile enerji kayb1 ortadan
kaldirilabilmektedir. Ancak siiperiletken malzemelerde normal
durumdan stiperiletkenlik duruma gegis, kritik gecis sicakligi
(Tc) olarak isimlendirilen bir sicaklik altinda meydana
gelmektedir. Diger bir taraftan, sistem sliperiletken
durumunda oldugu zaman, siiperiletkenlik fazinin korunmasi
icin uygulanan manyetik alan ve kritik akim yogunlugu
degerlerinin de limit degerlerini asmamasi gereklidir. Bu
nedenle, siiperiletken sistemlerin teknolojide kullanilmasinda
temel problem sliperiletkenlik gecisin olduk¢a diisiik
sicakliklarda (= —150°C) meydana gelmesidir. Giiniimiizde
swv1 azot kullanilarak diisiik sicaklik degerlerine inilebilmesi,
sliperiletken malzemeler iizerine arastirma ve gelistirme
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calismalarinin giincelligini devam ettirmektedir. Literatiirde,
genel olarak siiperiletken sistemlerin temel 06zelliklerini
gelistirme calismalar1 yapi icerisine farkli iyonik yari capta
element katkilama/ekleme ya da ikili katkilama (co-doping)
lizerine gerceklestirilmektedir [1]-[4]. Iyi bilindigi gibi, Bizmut
tabanli ve Itriyum tabanh yiiksek gecis sicakligina sahip
sliperiletken sistemlerde yap1 icerisine farkli elementlerin
katkilanmasi ya da eklenmesi ile temel o6zellikler iizerinde
onemli gelismeler elde edilmistir [4],[6]. Bizmut tabanl yiiksek
sicaklik stiperiletken ailesi BizSrzCan-1CunOy yapisina sahip
olmasiyla beraber, formiildeki n degeri kristal yapidaki bakir
oksit tabakalarin sayisini belirlemektedir ve n’in aldig1
degerlere gore Bi-2201, Bi-2212 ve Bi-2223 gibi farkl fazlar
olugsmaktadir [7]. BSCCO sistemi igerisinde meydana
gelebilecek bu fazlar; 20 K gecis sicakligina sahip n=1 degerine
karsilik gelen Bi-2201 fazi, 85 K gecis sicakligina sahip n=2
degerine karsilik Bi-2212 faz1 ve 120 K gecis sicakligina sahip
n=3 degeri icin Bi-2223 yapilaridir [8]. Diger bir taraftan,
BSCCO sistemleri arasinda Bi-2223 sistemi 120 K gegis sicaklig1
ile en yiiksek gecis sicakligina sahip olmasina ragmen, Bi-2212
sisteminde istenilen siiperiletkenlik fazlarinin kolay elde
edilmesi ve faz kararlihginin daha yiliksek olmas1 gibi
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avantajlarindan dolay1 daha ¢ok ¢alisilmasi tercih edilmektedir
[8]-[10].

Bizmut tabanli stiperiletken sisteminde stiperiletkenlik
ozelliklerin gelistirilmesi icin, yap1 igerisine farkli iyonik
yari¢apta elementlerin eklenmesi ya da katkilanmasi en etkili
yontemler arasinda yer almaktadir. Literatiirden iyi bilindigi
gibi, BSCCO siiperiletken sistemi icerisine B, Li, La, Cd ve Pb gibi
elementleri katkilama c¢alismalari, sistemin elektriksel ve
manyetik 06zelliklerinde o6nemli gelismeler saglamaktadir
[11]-[15]. Diger bir taraftan, soy metal grubundan olan Altin
(Au) elementinin BSCCO sistemi i¢cerisine katkilama ¢alismalar1
bir¢ok arastirma grubu icin merak konusu olmustur. Jin ve
arkadaslar1 tarafindan yapilan calismada Bi(Pb)-Sr-Ca-Cu-O
sistemine Altin eklenmis ancak siiperiletkenlik 6zelliklerinin
bozuldugu tespit edilmistir [16]. Liu ve arkadaslarinin yaptig1
calismada ise Bi(Pb)-2223 fazinda siiperiletken sistemi
icerisine belirli bir oranda Altin elementi eklenmis ancak
stiperiletkenlik 6zellikleri lizerinde herhangi bir degisim tespit
edilememistir [17]. Bunun yaninda literatiirde yer alan
calismalarda, yap1 icerisine mikro seviyede Altin tozlarinin
eklenmesinin yaninda, nano mertebede altin BSCCO sistemi
icerisine katkilanmasi [18] ya da Altin’in 1s1l islem stirecinde
BSCCO sisteme diflize edilmesi [19] ile Jc (kritik akim
yogunlugu) ve Tc degerlerinde o6nemli gelismeler elde
edilmistir.

Literatiirden iyi bilindigi gibi, nano boyutta altin sentezi i¢in
kullanilan en yaygin yéntem Turkevich metodudur [20]. Diger
yontemlere gore olduke¢a ucuz, kolay ve insan sagligina zarar
vermeyen bu metotta nano boyutta altin partikiilleri
HAuCl4.3H20 birlesiginden indirgenmektedir [21]. Sunulan
calismada ise, Bi-2212 siiperiletken sistemi igerisine nano
boyutta altin partikiillerinin eklenmesi hedeflenmistir. Nano
boyutta altin farkli oranlarda HAuCl+.3H20 (x=0.0, 0.05, 0.1, 0.2)
bilesiginden indirgenerek BiisSr2Ca11Cu210y Kkristal yapisi
icerisine eklenmistir. Kat1 hal tepkime y6ntemi ile hazirlanan
seramik siiperiletken 6rnekler lizerine nano boyutta altin
partikiilleri eklenmesinin etkileri, XRD, SEM, 6zdireng-sicaklik
ve manyetizasyon 6l¢iimleri ile analiz edilmistir.

2 Deneysel calismalar

Bi1sSr2€a1.1Cuz210y + (HAuCle.3H20)x (x=0.0, 0.05, 0.1, 0.2)
kompozisyonu ile seramik siiperiletken o6rnekler yiiksek
oranda safliga sahip Bi203 (Panreac, 98+%), SrOs (Panreac,
98+%), CaCO3 (Panreac, 98+%), ve CuO (Panreac, 98+%) 6ncii
tozlar ile geleneksel kati hal tepkime yontemi kullanilarak
tiretildi. HAuCls+.3H20 ise nano boyutta altin elementi igin
baslangi¢ (6ncii) malzemesidir ve altin elementini indirgemek
icin Nitrik Asit ¢dzeltisi kullanilmustir. Iyi bilindigi gibi, kat1 hal
tepkime yonteminde oOncii tozlarin homojen bir sekilde
karismasi i¢in agat havan ya da bilyeli 6giitlicii gibi 6glitme
slireclerini iceren c¢esitli yontemler kullanilmaktadir. Bu
o0gitme yontemleri kullanildifi zaman tozlarin 6giitme
slirecinde potaya yapismasi nedeniyle malzemede kayiplar
meydana gelebilmektedir [10]. Malzemede olusan bu tarz
kayiplar1 engellemek ve homojen bir karisim elde etmek i¢in
orneklerin agat havanda 6giitiilme asamasi yerine bu calismada
kullanilan tiim tozlar nitrik asit ve saf su karisimi igerisinde
karistirildilar.

Tozlarin homojen bir karisimini elde edebilmek i¢in érnekleri
hazirlama asamasinda, ilk olarak ©&ncii tozlar uygun
stokiyometrik oranlarda tartild1 ve nitrik asit-saf su ¢ozeltisi
icerisine eklendi. Baslangigta manyetik karistiricinin sicakligi
90 °Cye ayarlandi. Toz halindeki malzemeler nitrik asit

icerisinde tamamen ¢dziildiikten sonra ¢ozeltinin rengi acik
maviye doniisti. Daha sonra nano boyutta altin elementini
indirgemek ve Bi-2212 fazi igerisine dahil etmek i¢in x=0.0,
0.05, 0.1 ve 0.2 ile farklhh oranlarda HAuCl43H20, ¢ozelti
icerisine eklenerek manyetik karistiricida karisima birakildi.
Biitiin tozlar homojen bir sekilde karistiktan sonra sivinin
ayristirilmast  islemine gecgildi. Bu amagla manyetik
karistiricimin sicaklign 275 °C'ye cikarildi. Sivinin tamamen
ayrismasindan sonra toz halinde elde edilen orneklerde
olusabilecek topaklanmayi 6nlemek icin agat havanda elde
ogutildi. Daha sonra tozlar 375 MPa basing altinda 2.9 cm
yaricapinda tablet halinde preslendi. Malzeme igerisinde
yabanci maddeleri ayristirmak icin 750°C'de 12 sa. boyunca
tabletlere ilk 1s1l islem uygulandi. Daha sonra, tablet halindeki
ornekleri toz hale getirebilmek icin 2 sa. agat havanda 6giitiildd,
preslendi ve 12 sa. 800 °C’'de kalsinasyon islemi atmosfer
ortaminda uygulandi. Ogiitme, presleme, kalsinasyona dayali
bu stiregler, 6rneklerde daha homojen yapiya ulasabilmek i¢in
iki kez daha tekrar edildi. Son asamada ise, 6rneklerde Bi-2212
fazinin yiiksek oranda olusumunu gergeklestirmek icin
sinterleme islemine gecildi. Sinterleme asamasi 850 °C
sicaklikta 120 sa. siire boyunca uygulandi. Diger bir taraftan bu
calisma kapsaminda tiretilen siiperiletken érnekler x=0.0, 0.05,
0.1 ve 0.2 ile HAuCl4.3H20 ekleme oranina gore sirasiyla A, B, C
ve D drnegi olarak isimlendirilmistir.

Nano boyutta altin eklenen 6rneklerde analiz calismalari X-1s1n1
toz kirmmi Olgiimleri (XRD), taramali elektron mikroskobu
olctimleri, o6zdiren¢ sicaklik ol¢limleri ve manyetizasyon
olctimleri ile gerceklestirildi. Elektriksel ve manyetik 6l¢iimler
helyum kapali dongii sisteminde yaklasik olarak 2 K kriyojenik
sicakliklara ulagabilen PPMS cihazinda gergeklestirildi. X-1511
toz kirini dlglimleri 2°/dk. tarama hizi ile 26 = 3°-60° araliginda
6lclim yapabilen X-Isini Difraktometresi kullanilarak yapildi.
Orneklerde yiizey morfolojisi 6l¢iimleri 20 K bilyiitme oraninda
taramali elektron mikroskobu (SEM) ile gergeklestirildi.

3 Sonuglar ve tartisma

3.1 XRD 6l¢iimii sonuglari

Bu calisma kapsaminda geleneksel kat1 hal tepkime ydntemi
kullanilarak iiretilen seramik yapida siiperiletken érneklerin
faz  olusumlarim1  gozlemlemek igcin XRD  ol¢limleri
gerceklestirildi. A, B, C ve D 6rneklerinden elde edilen X-Isini
Toz kirinim 6lgiim (XRD) sonuglar: sirasiyla Sekil 1, Sekil 2,
Sekil 3 ve Sekil 4’te gosterilmektedir.

A Ornegi
+ Bi-2212
+ CaBi,0, "

0 10 20 30 40 50 60
20 Derece

Sekil 1. A Ornegine ait X-Isin1 Kirinim 8l¢iimii sonuglari.

Figure 1. X-Ray Diffraction measurement results belonging to
Sample A.
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+ Bi-2212 B Ornegi
+ CaBi,0,
® Bi,Sr,Ca,Cu0p
A AuCuO,

30 40
20 Derece

Sekil 2. B Ornegine ait X-Isin1 kirimim 6l¢iimi sonuglari.

Figure 2. X-Ray Diffraction measurement results belonging to

Sample B.
C Ornegi
+ Bi-2212 +
L) CaBi204
A AuCu0;
ASreBi,0y

20 Derece

Sekil 3. C Ornegine ait X-Isim kirinim 6l¢iimii sonuclari.

Figure 3. X-Ray Diffraction measurement results belonging to

Sample C.
D Ornegi
+ Bi-2212
4 AuCu0, *

L BI‘ Sl'gCﬂCU;Ou

0 10 20 40 50 60

30
20 Derece

Sekil 4. D Ornegine ait X-Isin1 kirinim élgiimii sonuglart.

Figure 4. X-Ray Diffraction measurement results belonging to
Sample D.

XRD o6l¢iim sonuglar1 agik¢a gostermektedir ki; + sembold ile
gosterilen Bi-2212 faz1 tiim orneklerde temel fazdir. Ayrica
ihmal edilebilecek diizeyde AuCuOs, CaBi204, SreBi2011 ve
BisaSr4CaCus014 gibi bazi safsizlik fazlar1 da tespit edilmistir.

Bi tabanl stiperiletken malzemeler hazirlanirken uygulanan
teknige, 151l islem siiresine ve sicakliga bagh olarak kristal yap1
icerisinde farkli safsizlik fazlar1 meydana gelebilmektedir. Bu
calismada ise + sembolii ile gdsterilen Bi-2212 faz yapisinin
temel faz olmasi, malzeme hazirlama siirecinin yeterli
oldugunu gostermektedir. XRD grafigine bakildiginda Altin
elementine ait piklerin olusumu ve HAuCls3H20 bilesiginde

diger elementlere ait bir pikin olusmamasi nano boyutta Au
elementinin basaril bir sekilde indirgendigini géstermekdir. Iyi
bilindigi gibi, BSCCO siiperiletken malzemelerde olusan
safsizlik fazlar1 stiperiletken bolgeler arasinda bariyer
olusturarak stiperiletkenlik 6zellikleri bozabilmektedir. XRD
grafigine bakildiginda, B ve C oérneklerinde AuCuOs, CaBiz04
gibi safsizlik fazlarinin yogunluklarinin giderek arttig
gozlemlenebilmektedir. Boylece safsizlik fazlarinin sayisinda
meydana gelen artis siiperiletkenlik 6zelliklerin bozulmalara
sebep olabilir. Bunun yaninda, x=0.2 oraninda HAuCls.3H20
iceren Ornekte safsizlk  fazlarmin azaldigit  agikca
gorilmektedir. Bu da 0.2 oraninda HAuCls3H20 bilesiginden
indirgenen Altin elementinin Bi-2212 yiiksek sicaklik fazinin
olusumunu desteklediginin gostergesidir. XRD grafiklerinde
tiim orneklerde 20 = 5.7° ; 24.8°; 29.1° gibi noktalarda Bi-2212
fazinin karakteristik pikleri goriilmektedir. Literatiirden iyi
bilindigi gibi, BSCCO sisteminde, elektriksel o6zelliklerin
gelisimi iizerinde 6nemli bir parametre olan genis ebatta
tanelerin olusumu, karakteristik piklerin siddetlerinde artislar
ile orantiidir [10],[22],[23]. Orneklere ait XRD grafiklerine
bakildiginda, yaklasik olarak 26=x 23°;50° noktalarinda
AuCuOs, CaBiz04, SreBiz011 gibi safsizlik fazlart D Ornegi'nde
gozlemlenmemektedir. Bunun yaninda, D Ornegi'nde
20~ 27.4°;30.8° ve 35° noktalarda ise Bi-2212 fazina ait
piklerde gozle gorilir bir artis meydana gelmistir. Pik
siddetlerinin bu sekilde artmasi ve safsizlik fazlarinin Bi-2212
yiiksek sicaklik siiperiletken fazina déniismesi D Ornegi’nin
homojen yapida olmasina ve siiperiletkenlik o6zelliklerin
gelismesine isaret edebilir.

3.2 SEM ol¢iimii sonuclar1

Farkli oranlarda HAuCls.3H20 eklenen stiperiletken érneklerde
tane (grain) olusumlarini ve mikro yapisal o6zellikleri
arastirabilmek i¢in taramali elektron mikroskobu (SEM)
dlgiimleri gerceklestirildi. Orneklerin yiizeylerinden elde edilen
SEM fotograflar Sekil 5’te gosterilmektedir.

Sekil 5. Tiim 6rneklere ait SEM 6l¢iim sonuglari.
Figure 5. SEM measurement results belonging to all samples.

SEM sonuglarina bakildiginda siiperiletken tanelerin farklh
yonlerde gelisi giizel bir sekilde yoneldikleri goriilmektedir.
Siiperiletken malzemeler kat1 hal tepkime yontemi kullanilarak
uretildigi zaman, rastgele yonelimli tanelerin olusumu
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beklenebilir. Ayrica farkli boyuttaki tanelerin gelisigiizel
dagilmi da taneler arasinda bosluklarin olusumunu
destekleyebilmektedir. Tiim bu olumsuzluklara ragmen, distik
maliyeti ile beraber sinterleme, 6giitme ve presleme gibi basit
slirecler icermesi ve ayni zamanda insan saghigina zararl
olmamasindan dolay1 pek c¢ok ¢alismada katihal tepkime
yontemi tercih edilmektedir. Bunun yaninda, literatiirden iyi
bilindigi gibi, 6rneklerin mikro yapilarinda plaka benzeri
tanelerin (plate like grain) olusumu Bi-2212 fazinin varligina
isaret etmektedir [10],[24]. SEM o6l¢iimii sonuglarinda, tim
orneklerin morfolojik yapisinda plaka benzeri tanelerin
olusumu acikca  gozlemlenebilmektedir. XRD  6l¢iim
sonuclariyla uyumlu olarak, drneklerin yiizeylerinde plaka
benzeri tanelerin olusumu, tiim érneklerde temel faz yapisinin
Bi-2212 fazi oldugunu isaret etmektedir. Siiperiletken
malzemelerde elektriksel o6zellikler taneciksel (graniiler)
yaplya son derece bagimhidir. Tanelerin ebatlari, taneler
arasinda kuvvetli baglarin olusumu, bosluklu yapinin orani ve
taneler arasinda safsizlik fazlarinin meydana gelmesi
elektriksel ozellikleri etkileyen temel parametrelerdir
[25],[26]. Diger bir taraftan SEM analizlerinde elde edilen
goriintiilerde farkl kontrast yapilar1 da sistemin faz yapisi ve
homojenligi hakkinda 6nemli bilgiler sunmaktadir. Iyi bilindigi
gibi, daha koyu bélgeler safsizlik fazlarinin olusumuna isaret
etmektedir.

SEM 6l¢tim sonuglarindan elde edilen goriintiilere bakildiginda,
Ave B drneginde meydana gelen tanelerin kiiciik ebatta oldugu,
taneler arasinda koyu bolgeler ile gosterilen bosluklarin
meydana geldigi gorilmektedir. Bunun yaninda C ve D
orneklerinde tane ebatlarinda artis gozlemlenmistir. Ancak C
orneginde genis ebatta taneler goézlemlenmesine ragmen,
elektriksel ozellikleri olumsuz etkileyebilecek yiiksek oranda
bosluklu yapiya sahip rastgele yonelimli tanelerin olusumlar:
da meydana gelmistir. Diger 6rnekler ile karsilastirildiginda, D
Ornegi'nde birbirleri ile daha kuvvetli bagh genis ebatta plaka
benzeri tanelerin varligi goézlemlenmektedir. D drneginde
morfolojik yapida gozlemlenen bu gelismeler daha iyi
siiperiletkenlik 6zelliklerin olusumunu isaret edebilmektedir.

3.3 Ozdireng dl¢iimii sonuglar

Siiperiletken malzemelerde meydana gelen faz gegcisleri,
sicakliga bagh olarak yapilan 6zdiren¢ Ol¢limlerinden tespit
edilebilmektedir. Bu ¢alismada iiretilen Bi tabanli siiperiletken
orneklerin 6zdireng sicaklik grafigi Sekil 6’da gosterilmektedir.
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9 00070 4B Ornegi
£ ”
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5 =D Ornegi
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0,0030

00020
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00000
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Sekil 6. A, B, C ve D 6rneklerine ait sicakliga karsi 6zdireng
grafigi.
Figure 6. Graph of resistivity versus temperature belonging to A,
B, C and D samples.

Sicakligin bir fonksiyonu olarak elde edilen 6zdireng grafigine
bakildiginda, tiim drneklerin siiperiletkenlik gecis sicakliginin
uzerindeki  bolgelerde  metalik davranis  sergiledigi
goriilmektedir. Sistem icerisine farkli oranlarda HAuCl4.3H20
eklenmesi ile gecis sicakligimin altindaki bdolgelerde,
stiperiletken ornekler farkli davranmislar sergilemektedir.
Bunun yaninda BSCCO sistemi icerisine metalik elementler
katkilandig1 zaman katyon ya da anyonlarin siiperiletkenlik faz
sistemine katilmalar1 ile siiperiletkenlik gecis sicakliginda
artislar gozlemlenebilmektedir [27],[28]. Bu elementlerin
kristal yapiya girmeleri ile BSCCO sisteminde ytik tasiyicilarina
ekstradan yiik transfer edebilmekte ve boylece sistemin
stiperiletkenlik gecis sicakligi artabilmektedir [29],[30]. Ancak,
bu calismamizda, XRD sonuglari agikeca Au elementinin Bi-2212
kristal yapisina dahil olmadigini goéstermektedir. Boylece
orneklerde goriilen Tc farkliliklar: taneler arasi iletkenligin ve
yapl1 icerisindeki bosluklarin (voids) degisimi ile agiklanabilir.
Bu calisma kapsaminda orneklere ait siiperiletkenlik gecis
sicaklig1 degerleri ise Tablo 1’de gosterilmektedir.

Tablo 1. Tiim 6rneklere ait stiperiletkenlik gecis sicaklig
degerleri.

Table 1. Superconductivity transition temperature values
belonging to all samples.

Ornek TcOnset (K) Toffset(K) AT (K)
A Ornegi 74 50 24
B Ornegi 79 45.5 33.5
C Ornegi 86 31 55
D Ornegi 83,9 61.7 22.2

Siiperiletken malzemelerde TcOnset sicaklik degeri mazlemede
normal fazdan stiperiletkenlik gecisin basladig1 sicaklikken,
Teoffset  sicaklik  degeri ise stiperiletken faz gecisinin
tamamlandigl (R=0) sicaklik degeridir. Tonset ve Tcoffset sicaklik
degerleri arasindaki fark ise ATc ile gosterilmektedir. Tconset
sicaklik degeri siiperiletken fazlar hakkinda bilgi verirken,
Tcoffset degeri ise mevcut siiperiletkenlik fazlarinin birbirleri ile
baglantis1 hakkinda bilgi vermektedir [7]-[15]. Tablo 1'deki
degerlere bakildiginda, en yiiksek sicaklikta siiperiletkenlik
gecisi, 61.7 K sicaklik degeri ile x = 0.2 oraninda HAuCl4.3H20
iceren D Ornegi'nde gézlemlenmistir. D Ornegi'nde yiiksek
oranda altin nano partikiillerinin yap1 igerisine girmesi ile
optimum bosluk (hole) konsantrasyonunu olusumuna katki
sagladigl ve taneler arasi iletkenligi gelistirdigi soylenebilir.
Diger ornekler ile karsilastirildifinda, faz yapisinda ve
morfolojik yapida meydana gelen bu gelismeler ile yiiksek
oranda altin nano partikiilleri eklenen 6rnekte daha ytiksek
sliperiletkenlik gecis sicaklik degeri elde edilmistir.

3.4 Manyetizasyon dl¢iimii sonuglari

Siiperiletken malzemelerin teknolojide kullanilabilirligi
acisindan elektriksel 6zellikleri kadar manyetik 6zellikleri de
son derece 6nemlidir. Bu nedenle manyetizasyon ¢alismalarida
sistem analizi i¢cin nemli bilgiler sunmaktadir. Iyi bilindigi, gibi
yluksek sicaklik siiperiletkenlerde manyetizasyon performansi
genis ebatta plaka benzeri tanelerin olusumuna, taneler arasi
kuvvetli baglara ve istenilen fazlarin yiliksek oranda meydana
gelmesine son derece bagimhdir [31]. Bu ¢alisma kapsaminda
manyetizasyon analizleri icin M-H 6l¢timleri gerceklestirildi ve
10 K-25 K sicakliklarda elde edilen &l¢iim sonuglari sirasiyla
Sekil 7 ve Sekil 8'de gosterilmektedir. Her iki sicaklikta elde
edilen manyetizasyon o6lgim  sonuglarinda, Bi-2212
stiperiletken fazinin varligini gésteren diyamanyetik davranig
acikca gorillmektedir. Iyi bilindigi gibi, manyetizasyon
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Olciimleri sonucunda elde edilen M-H grafiginde histerezis
dongiileri altinda kalan alan, sistemin siiperiletkenlik
ozelliklerinin bozulmas: i¢in disardan uygulanmasi gereken
enerji karsihik gelmektedir. Sekil 7 ve Sekil 8de M-H
olciimlerinde her iki sicaklikta en genis histerezis alani gelisen
siiperiletkenlik dzelliklerin gostergesi olarak D 6rneginde elde
edilmistir. Diger ornekler ile Kkarsilastirildiginda, x=0.2
oraninda HAuCls.3H20 iceren D oérneginde altin nano
partikiillerinin taneler arasina yerleserek genis ebatta plaka
benzeri tanelerin olusumuna katkida bulunmasi ile manyetik
ozellikler gelismistir.

—a-A Ornegi
B Ornegi
--C Ornegi
—-D Ornegi

Miemu/g)

3
Hm)

Sekil 7. 10 K sicaklikta # 2T uygulanan alan arasinda manyetik
histerezis 6l¢ctimii.

Figure 7. Magnetic hysteresis measurement between + 2T
applied field at 10 K temperature.

T=25K

—a-AOmegi

B Ormegi
-=-C Ornefi
D Orneiti

M(emu/g)

Sekil 8. 25K sicaklikta + 2T uygulanan alan arasinda manyetik
histerezis 6l¢ctimii.

Figure 8. Magnetic hysteresis measurement between + 2T
applied field at 25 K temperature.

Siiperiletken malzemelerin teknolojik uygulamalarda kullanimi
icin bir baska 6nemli parametre ise malzemelerin yiiksek
degerde akim tasima Kkapasitesine sahip olmalaridir.
Siiperiletken malzemelerde yiiksek degerde kritik akim
yogunlugu, genis ebatta tanelerin birbirleriyle daha kuvvetli
baglanmasina ve etkili ¢ivileme merkezlerinin olusumu gibi
parametrelere son derecede bagimlidir [26]-[31]. Sunulan
calisma kapsaminda seramik érneklerde kritik akim yogunlugu
degeri Bean kritik akim yogunlugu modeli kullanilarak 10 K

sicaklikta hesaplanmistir [32]. Asagidaki formiil yardim ile
hesaplanan kritik akim yogunlugu grafigi Sekil 9'da
gosterilmektedir.

2 =
==A Ornegi

~8-B Ornegi
=#=C Omegi

~8-D Ornegi

0,00 050 1,00 150 2,00
H(T)

Sekil 9. Manyetik alanin bir fonksiyonu olarak 10 K Sicaklikta
tlim 6rneklere ait kritik akim yogunlu.

Figure 9. Critical current density belonging to all samples at 10
K temperature as a function of the magnetic field.

Je =30 ad (1
d
Formiilde, Jc bir érnegin amper biriminden santimetre kare
basina kritik akim yogunlugu degeridir. AM santimetre kiip
basina manyetik moment olarak olgiilir ve d degeri ise
silindirik 6rnegin capidir.

Kritik akim yogunlugu grafigi incelendiginde, uygulanan
manyetik alanin artmasiyla aki ¢izgilerinin malzeme icerisine
niifuz etmesine bagh olarak tiim oOrneklerin kritik akim
yogunlugu giderek azalmaktadir. Bu durum yiiksek gecis
sicakligina sahip II. tip siiperiletken malzemelerin karakteristik
bir davranistir. Uygulanan yiiksek manyetik alanlarda Jc
degerlerinde kayiplari engellemek i¢in, manyetik alanin yap1
icerisinde hareketini engelleyen etkin ¢ivileme merkezleri (flux
pinning) olusturulmas: literatiirde bilinen faydali bir
yontemdir. Kristal yapi icerisinde aki civileme merkezleri
belirli oranlarda safsizlik fazlar1 ve kristal kusurlar ile
olusturulabilmektedir [33],[34]. Sekil 9'da kritik akim
yogunlugu grafiginde, yiiksek manyetik alan uygulanan
bolgelerde, Jc  degerlerinde  lineer  bir  azalma
gbzlemlenmektedir. Orneklerin kritik akim yogunlugunda bu
sekilde davranisin olusmasi safsizlik fazlarinin ¢ivileme
merkezleri gibi davranmadiklarini gostermektedir. Gelisi giizel
yonelmis taneler arasinda bosluklarin olusturdugu zayif
baglantilar ve safsizlik fazlarinin artmasi C 6rneginde diisiik
degerde kritik akim yogunlugu degerlerinin olusumuna katkida
bulunmustur. Diger o6rnekler ile Kkarsilastirildiginda, D
orneginde yiiksek oranda Bi-2212 fazlarin meydana gelmesi ve
altin nano partikiillerin taneler arasi iletkenligi artirmasi
sonucu yliksek degerde Jc elde edilmistir.

4 Sonuglar

Sunulan ¢alismada, Bii1gSr2Ca1.1Cu210y + (HAuClse.3H20)x
(x=0.0, 0.05, 0.1, 0.2) seramik yapili siiperiletken 6rnekler kati
hal tepkime yontemi ile hazirlandi. Faz analizi sonuglarina gore,
tim orneklerin temel faz yapisinin Bi-2212 yiiksek sicaklik fazi
oldugu tespit edildi. Diger 6rnekler ile karsilastirildiginda, daha
az safsizhik faz1 ve yiiksek oranda Bi-2212 siiperiletkenlik
fazinin olusumu x=0.2 oraninda HAuCls.3H20 iceren drnekte
gozlemlenmistir. SEM sonuglar1 gostermektedir ki, nano
boyutta altin partikiillerinin taneler arasindaki bosluklara
yerlesmesine bagl olarak genis ebatta plaka benzeri tanelerin
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olusumu meydana gelmistir. Diger bir taraftan, siiperiletkenlik
ozelliklerin gelismesinde 6nemli bir etken olan daha diizenli
tane yonelimleri olusumu maksimum oranda HAuCls.3H20
iceren  oOrnekte  gozlemlenmistir.  Elektriksel  6l¢iim
sonuglarinda, en yiiksek Tcoffset degeri yiliksek oranda Bi-2212
stiperiletkenlik fazinin olusumu ve siiperiletken taneler
arasinda kuvvetli baglarin meydana gelmesine bagh olarak
x=0.2 oraninda HAuCl4.3H20 eklenen drnekte gézlemlenmistir.
Manyetizasyon oOl¢imii sonuglarinda ise tim drneklerde
sliperiletkenlerin karakteristik davranisi olan diamanyetik
ozellikler gozlemlenmistir. Daha diisiik sicakliklarda sistem
lizerine manyetik alan uygulandigi zaman, M-H egrilerinde
gozlenen gelismeler siiperiletken tanelerin arasindaki daha iyi
iletkenlik, stiperiletken fazlarin yogunlugu ve safsizlik
fazlarinin  miktarlarina  bagli  olabilmektedir.  Yiiksek
sicakliklarda ise, M-H egrilerinin altinda kalan alanin gelisimi
etkin c¢ivileme merkezlerinin olusumu ile acgiklanabilir.
Siiperiletkenlerde disardan uygulanan manyetik alan
malzemeye niifuz ettiginde, sistem icerisinde manyetik alanin
hareketi bir elektrik alan (Lorentz Kuvveti) meydana getirir.
Lorentz kuvvetinin etkisini dengelemek i¢in safsizlik veya 6rgii
kusurlarinin yarattigi civileme kuvvetlerine (pinning force)
ihtiya¢ duyulmaktadir. Diger bir taraftan, safsizlik fazlari ya da
orgiideki kusurlar etkin c¢ivileme merkezi olusturmazsa,
siiperiletkenlik 6zellikler negatif yonde etkilenebilmektedir. lyi
bilindigi gibi, bir malzemenin o6zelliklerinin bozulmadan
tasiyabilecegi akim miktari kritik akim yogunlugu olarak ifade
edilmektedir. Yiksek manyetik alanlar siiperiletken sistem
tizerine uygulandigl zaman, kritik akim yogunlugu onemli
sekilde azalmaktadir. Stiperiletkenleri teknolojik
uygulamalarda kullanmak icin sifir direng 6zelliklerinin yani
sira kritik akim yogunlugu degerlerinin de arttirilmasi
gerekmektedir [33],[34]. Siiperiletken malzemeler yiiksek
manyetik alanlara maruz kaldiklarinda, yiiksek akim tasima
kapasiteleri etkili aki c¢ivileme merkezlerinin varliiyla
korunur. Gorildigi gibi, aki civileme merkezlerinin varligi,
teknolojik uygulamalarda siiperiletkenlerin kullanimi igin
Onemli bir parametredir. Sunulan ¢alismada sonuglar agik¢a
gostermektedir ki, nano boyutta altin partikiillerinin varhigi
onemli Olciide etkin ¢ivileme merkezleri olusturmamistir.
Ancak, yiiksek kritik akim yogunlugu i¢in bir diger 6nemli etki
taneler arasindaki baglantilarin gelismesine dayali da
olmaktadir. Boylece, bu ¢alismada Au’'nun yiiksek miktarda
eklenmesi ile Jc'de gelisme elde edimesi taneler arasi
iletkenligin daha iyi olmasini saglayan taneler arasi bosluklara
yerlesmesine bagh oldugu séylenebilinir.

M-H ol¢limlerinde en genis histerezis alani, genis ebatta ve
birbirleriyle kuvetli bagh tanelerin olusumuna bagh olarak
x=0.2 HAuCl4.3H20 eklenen ornekte go6zlenmistir. Bu
calismada, 0<H<0.9 Tesla aralifinda uygulanan manyetik
alanda, x=0.2 oraninda HAuCl4+3H20 iceren ornek en yiiksek
kritik akim yogunlugu degerlerine sahiptir. Sonuclar agik¢a
gostermektedir ki, Bi-2212 fazina yiiksek miktarda Au nano
partikiillerinin eklenmesi temel stiperiletkenlik o6zellikleri
gelistirmistir.

5 Conclusions

In the present study, Bi1.sSr2Ca1.1Cuz2.10y + (HAuCl4.3H20)x (x =
0.0, 0.05, 0.1 and 0.2) ceramic-structured superconductor
samples were prepared by solid state reaction method.
According to the phase analysis results, it was determined that
the basic phase structure of all samples is the Bi-2212 high
temperature phase. Less impurity phase and the formation at

high proportion of Bi-2212 superconducting phase was
observed in the sample including HAuCl4.3Hz0 at the ratio of x
= 0.2, compared to the other samples. The SEM results show
that, the formation of large sized plate like grains have occurred
due to the nano-sized gold particles located to the voids
between the grains, On the other hand, the formation of more
regular grain orientations, which is an important factor in the
improving of superconducting properties, has observed in the
sample including HAuCl4.3H20 at maximum ratio. In the
electrical measurement results, the highest Tcoffset value has
observed in the sample adding HAuCl4.3H20 at the ratio of x =
0.2, due to formation of a high rate of Bi-2212 superconducting
phase and the occuring of strong bonds between
superconducting grains. In the magnetization measurement
results, diamagnetic properties, which are the characteristic
behavior of superconductors, have observed in all samples.
When magnetic field is applied on the system at lower
temperatures, the improvements observed in the M-H curves
could be due to the better conductivity between
superconducting particles, the density of superconducting
phases and the amount of impurity phases. In the high
temperatures, the increase of the area under the M-H curves
could be explained by the formation of effective pinning
centers. When the magnetic field applied externally in
superconductors penetrates the material, the movement of the
magnetic field within the system creates an electric field
(Lorentz Force). To balance the effect of the Lorentz force,
pinning force created by lattice defects or impurities is needed.
On the other hand, superconductivity properties can be
negatively affected if impurity phases or defects in the crystal
structure do not form an effective pinning center. As is well
known, the maximum amount of current that a material can
carry without deteriorating its properties is expressed as the
critical current density. When high magnetic fields are applied
on the superconducting system, the critical current density
significantly decreases. In order to use superconductors in
technological applications, it is necessary to increase the critical
current density values as well as their zero resistance
properties [33],[34]. When superconducting materials are
exposed to high magnetic fields, their high current carrying
capacity is preserved with the presence of effective flux pinning
centers. As can be seen, the presence of flux pinning centers is
an important parameter for the use of superconductors in
technological applications. The results obtained in the present
study clearly show that the presence of nano-sized gold
particles does not create an effective pinning centers
considerably. However, another important effect for high
critical current density are also based on the improvement of
intergrain connectivity between the grains. Thus, it can be said
that improvement of Jc obtained by adding large amounts of Au
in this work strongly depend on its settling in voids between
the grains, ensuring better intergrain connectivity.

In the M-H measurements, the largest hysteresis area has
observed in the sample adding x = 0.2 HAuCl4.3H:0, due to the
formation of large size and strongly connected particles. In this
study, the sample including HAuCl4.3H20 at the ratio of x = 0.2
has the highest critical current density values in the magnetic
field applied in the range of 0 <H <0.9 Tesla. The results clearly
show that the addition of large amounts of Au nanoparticles to
the Bi-2212 phase has improved basic superconducting
properties.
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