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 بر چگالی جریان بحرانی و ریزساختار ابررسانای فاز Sbو  Pbتأثیرآلایش 

Bi-2223 

 ، مرتضی زرگرشوشتری؛ سیدابراهیم موسوی قهفرخی

 دانشگاه شهیدچمران اهواز، دانشكدۀ علوم، گروه فیزیک

 1/2/19پذیرش             3/12/13دریافت 

 چكیده

ابررسانای  سازی و ریزساختارچگالی جریان بحرانی، انرژی فعالبرروی  (Sb)و آنتیموان  (Pb)در این مقاله تأثیر آلایش سرب 

yO3Cu2Ca2SrySbxPb1.6Bi  گزارش شده است. ابررسانایyO3Cu2Ca2SrySbxPb1.6Bi  به روش واکنش حالت جامد تهیه شد. چگالی

  EDX وXRD ، SEMها توسط شناسی نمونهگیری شد. ریزساختار و ریختای اندازهبه روش چهار میلهسازی فعال جریان بحرانی و انرژی

 های ابررسانایدر نمونه Bi–2223دهند که درصد فاز بررسی شده است. نتایج حاصل از الگوهای پراش نشان می

yO3Cu2Ca2SrySbxPb1.6Bi  با افزایشSb  59/5تا  =x  وPb  39/5تا  =x یابد. در مجموع رابطۀ بین جریان و ولتاژ در ناحیۀ افزایش می

 کند. پیروی می  IVها از رابط  مخلوط برای تمام نمونه

 سازیریزساختار، انرژی فعال، چگالی جریان بحرانی، Sbو  Pb، آلایش Bi-2223ابررسانای فاز گان کلیدی: واژه

 مقدمه

، n( ،2251–Bi=1دارای سه فاز اصلی به ازاء 2n+4+OnCu1-nCa2Sr2Biبا فرمول عمومی  Biابررسانای پایۀ 

6+CuO2Sr2(Bi  باK 25  cT ،2=n( ،2212– Bi ،8+O2CaCu2Sr2(Bi،  باK 05 cT   3و=n( ،2223-

Bi )10+O3Cu2Ca2Sr2Bi  باK115 cT  2223است. از بین این سه فاز، فاز–Bi  به خاطر دمای گذار بحرانی

)c(T چه  هر سه فاز ابررسانای پایۀ بیسموت به شكل اورتورومبیک است. آن . شبكۀ بلوریتر مورد توجه استبالا بیش

های دارای طول cTافزایش ترتیب  شبكۀ اورتورومبیک است که به در cاندازۀ پارامتر کند، این فازها را از هم متمایز می

است که با  2CuOو  Caهای مربوط به تفاوت تعداد لایه cاست. افزایش پارامتر آنگسترم  15/30و  35/35، 65/22

صورت تک فاز بسیار  به Bi–2223خصوص فاز  بیسموت بهافزایش دمای گذار همراه است. ساخت اکسیدهای پایۀ 

با  Bi -2223هایی برای افزایش مقدار فاز [. روش3-1شوند ]زمان تشكیل میمشكل است و معمولاً چندین فاز، هم

                                                           

              نویسندۀ مسئولmusavi_ebrahim@yahoo.co.uk 
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ها، عملیات دیگر فازها صورت گرفته است. از جمله این روشبالای آن نسبت به توجه به کاربردهای وسیع و دمای گذار 

[ گزارش شده است. در این مقاله، با آلایش 6[، نوع و مقدار آلایش ]9سازی ]ی کلوخه[، دما2حرارتی زمان طولانی ]

هایی از آن ساخته شد.  با روش استاندارد نمونه  yO3Cu2Ca2SrySbxPb1.6Bi در ابررسانای اکسیدآنتیموان و سرب

با دیفراکتومتر  XRDوسیلۀ دستگاه چنین ریزساختار بههمسازی و ای، چگالی جریان بحرانی، انرژی فعالچهارمیله

PW1840  ساخت شرکت فیلیپس با آند مسی و همچنین تصاویرSEM  وEDX  توسط میكروسكوپ الكترونی روبشی

 .بررسی شد  LEOساخت شرکت  1455VPمدل 

هاگیریشرح آزمایش و اندازه  

و  3O2Bi PbO, CuO,, 3CaCO, 3SrCOدرهای اولیۀ های ابررسانا، مقادیر معینی از پوبرای ساخت نمونه

3O2Sb % اولیه به مدت یک ساعت، سیزده نمونه از  پس از آسیاب نمودن پودرهایوزن شدند.  11/.11با درجۀ خلوص

، x ،y( = )25/5 ،5/5( ،)30/5آلایش شده با اکسیدآنتیموان و سرب ) yO3Cu2Ca2SrySbxPb1.6Biابررسانای 

52/5( ،)36/5 ،52/5( ،)39/5 ،59/5( ،)32/5 ،56/5( ،)32/5 ،50/5( ،)35/5 ،15/5،) (29/5 ،19/5( ،)25/5 ،25/5 ،)

هایی از جنس آلومینا ریخته و پودرها درون بوته تهیه شد. (25/5، 5.5( و )39/5، 59/5(، )35/5، 15/5(، )29/5، 19/5)

منظور جلوگیری از تشكیل فازهای ناخواسته در طول فرآیند با روش واکنش  ها درون کورۀ الكتریكی قرار گرفتند. بهنآ

ساعت انجام گرفت. محصول  19است، به مدت  C025حالت جامد، عمل تكلیس که شامل یک گرمادهی در دمای 

و سطح  cm 2ای با طول های میلهنمونه مگاپاسكال، 925شد و تحت فشار آسیاب ساعت 3تكلیس شده به مدت 

Cسازی در دمای قرار گرفتند. مرحلۀ کلوخه تهیه و درون کوره 2cm12/5ع یكسان حدود مقط
029  های پخت با زمان

سازی و چگالی جریان بحرانی ابتدا به وسیلۀ منبع گیری انرژی فعالساعت انجام گرفت. برای اندازه 235و  215، 195

گیری شد. با تغییر اعمال شده و ولتاژ از دو اتصال وسطی اندازهتغذیه، جریان مستقیم از دو اتصال انتهایی به نمونۀ 

ها، چگالی جریان بحرانی برای هر ها رسم و با داشتن سطح مقطع آنبرای هر کدام از نمونه V-Iهای جریان، منحنی

 تهیه شدند. SEMهای ساخته شده، الگوهای پراش و تصاویر [. از نمونه3دست آمد ]نمونه به 

 بحثنتایج و 

با  دهد.ساعت را نشان می  235ها با مقادیر متفاوت اکسید آنتیموان و سرب با زمان پخت الگوهای پراش نمونه 1شكل 

، 555255330، 555201510های های استاندارد به شمارهها با کارتالگوهای پراش نمونه مطابقت دادن

 Bi (2223) ،Bi (2212) ،Bi رصد فازهایبه ترتیب د 555595962و  555291590، 555525909، 555265636

(2201) ،3O2Sb، Sb   وBi(21.8112) [.0شد ] برآورد 1های در هر نمونه با رابطه 
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716.8281.14.06.112)81.1(2 OCaCuSrPbBiBi 
 

ها در های فازهای موجود برای برخی از نمونههای فاز موردنظر است. نتایج حاصل از اندازگیریشدت قله Iدر این جا، 

 داده شده است.نشان  1جدول 

آلایش داده شده با مقادیر مختلف آنتیموان و سرب.ها درصد فازهای نمونه .1جدول   

c c b a نمونه 
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5/5 20/22 66/33 2/22 Bi (2223)(%) 

92/21 11/29 23/33 12/31 Bi (2212)(%) 

25/11 13/16 5/5 23/22 Bi (2201)(%) 

60/11 01/13 5/5 5/5 Sb (%) 

02/20 61/15 5/5 5/5 (%)3O2Sb 

2/32 9/22 5/5 3/91 Bi(21.8112)(%) 

 مقدار آنتیموانمربوط به نمونۀ با  -2223Biترین درصد فاز شود که بیشخوبی مشاهده میبه  1از جدول 

 59/5=y   39/5و سرب=x  نمونه (b.است )  اگر مقدارSb   وPb   درصد فاز باشد 39/5و  59/5بیش از به ترتیب ،

2223-Bi % نمونه  33/66از مقدار(b % به )نمونه  22/20(cمی ) رسد. همچنین اگر مقدار آلایشSb   وPb   به ترتیب

رسد. با ( میa)نمونه  22/2( به مقدار %b)نمونه  33/66مقدار % از Bi- 2223درصد فاز  باشد 39/5و  59/5تر از کم
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بنا براین مقدار یابد. و دیگر فازهای ناخواسته کاهش می Bi، 2212-Bi -2251، فازهای -2223Biفاز  افزایش درصد

  شده است. -2223Biکم آنتیموان باعث افزایش و پایداری فاز 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

( با 00/0 ،10/0) d( و 00/0 ،00/0) Pb ،a (0/0 ،4/0 ،)b (00/0 ،50/0 ،)cو  Sbها با مقدار الگوی پراش برای نمونه .1شكل 

 ساعت 070زمان پخت 

 

 

 

 

 

 

به  Pbو   Sbای با  ( ساعت برای نمونه▲)  070( و ) 010(،  )  100های پخت با زمان J-Vنمودارهای  .0شكل 

 x=  50/0و    y= 0/ 0مقدار 
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با    Pbو  Sbشود که برای یک مقدار ثابت ها مشاهده مینشان داده شده است. از این منحنی  2متفاوت در شكل 

  Sbهای آلایش داده شده با مقادیر مختلف نمونه J-Vیابد. نمودارهای ها افزایش مینمونه  cJافزایش زمان پخت مقدار 

 نشان داده شده است.  3ساعت در شكل   235در زمان پخت    Pbو

 

،  00/0( و )Pb :0/0  ،4/0( ،)04/0  ،53/0(،  )00/0  ،50/0و  Sbبرای مقادیر متفاوت  J-Vنمودارهای   .5شكل 

50/0(با زمان )  ساعت 070پخت 

ای با ترکیب ترین مقدار چگالی جریان بحرانی برای نمونهدهند که بیشها نشان میاین منحنی

yO3Cu2Ca2Sr0.05Sb0.35Pb1.6Bi  مقادیر  2است. شكلcJ   برحسب مقدارSb وPbپخت مختلف را های : در زمان

چگالی جریان   x= 39/5تا   Pbو  y=  59/5تا  Sbشود که با افزایش مقدار دهد. از این شكل مشاهده مینشان می

گیرد. نتایج کار ما در ساختار نمونه قرار می  Pbجای به   Sbرسد که درصدی از نظر مییابد. بهبحرانی افزایش می

درصد این فاز را افزایش  Sb دارد و مقدار کمی از Bi -2223ر پایداری فاز نقش مهمی د Sbو  Pbدهد که نشان می

است که با کارهای  x =39/5برابر با   Pbو   y =59/5به مقدار   Sbای با آلایشکه مقدار بهینه، نمونهطوریدهد بهمی

شود مقدار فازهای ناخواسته از قبیل  39/5و  59/5تر از بیش  Pb و  Sbکه مقدار [ . وقتی15، 1قبلی سازگار است ]

2212- Bi   2251و- Bi های ضعیف را بازی نموده و باعث یابد. این فازهای ناخواسته نقش پیوندگاهافزایش می

 شوند. کاهش چگالی جریان بحرانی می
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 100های پخت با زمان    Pbو Sb های آلایش داده شده بر حسب مقادیر چگالی جریان بحرانی نمونه  .4شكل 

(،)010 (و )070 (ساعت ) 

 

کند. گیری میهای ابررسانا قرار گیرند، از شارش جریان جلودانهدر بین Bi -2251دهند که اگر فاز ها نشان میبررسی

 [. 13-11یابد ]با کاهش فازهای ناخواسته در نمونه افزایش می cJشود که مقدار چنین مشاهده میهم

 [:12تعریف جریان بحرانی داریم ] با توجه به 

0

F
J c 

                                                                

)2( 

دهد که های چگالی جریان بحرانی نشان می( است. بررسی منحنی 0نیروی وارده بر شار فلاکسون )  Fکه در آن 

 کنند.پیروی می 3( از مدل توانی رابطۀ  9 )شكل cJو  coJها در ناحیۀ بین منحنی

V = I                                                              )3( 
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در  log V- log Iشود که منحنی مشاهده می 3ضرایبی هستند که به دما بستگی دارند. از رابطۀ  و  ، 3در رابطۀ 

 خطی است.   cJ و coJناحیۀ بین 
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 ساعت. 070با زمان پخت   x= 50/0و  Pb    ،00/0  =yو  Sbی آلایش داده شده با برای نمونه J-Vنمودار   .0شكل 

ساعت   235 پخت در زمان  Pbو Sb های ساخته شده با مقادیر مختلف نمونه log V- log Iنمودارهای   6شكل

در   x=39/5و  Pb ،59/5=yو    Sbهای ساخته شده با نمونه log I -log Vچنین نمودارهای دهد. همرا نشان می

که  ضریب  log V- log Iنشان داده شده است. با محاسبۀ شیب نمودارهای  3های پخت مختلف در شكل زمان

 .[16، 19]ت، محاسبه شد سازی فلاکسون وابسته اسبه انرژی فعال 2مطابق رابطۀ 

kT

U
                                                                    )2( 

انرژی  گیریدمای مطلق است. نتایج حاصل از اندازه T ثابت بولتزمن و kسازی، انرژی فعال U، 2در رابطۀ 

نشان داده شده است. با افزایش مقدار آنتیموان   0آلایش داده شده با آنتیموان  و سرب در شكل  هایسازی نمونهفعال

فازهای ، Bi -2223یابد. با کاهش فاز به سرعت کاهش می Bi -2223درصد حجمی فاز  39/5و  59/5بیش از  سربو 

های ضعیف عمل نموده فازها مثل پیوندگاهیابد و این در نمونه افزایش می Bi -2251و  Bi -2212ناخواسته از قبیل 

های بدون آلایش و آلایش داده شده با سرب و مقدار کم بررسی نمونهشود. سازی میو باعث کاهش انرژی فعال

دهد که آلایش باعث افزایش ناحیۀ مخلوط شده و در نتیجه چگالی جریان بحرانی و انرژی فعال آنتیموان نشان می

 . یابدسازی افزایش می
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 Pb( :■ )00/0 ،50/0(▲ )00/0و  Sbهای آلایش داده شده  با مقادیر مختلف برای نمونه log I-log Vنمودار  . 3شكل 

 ساعت. 070با زمان پخت  00/0  ،00/0( و ) 50/0،  10/0( ●)50/0، 

 

 

 

 

 

  

 

 

 

 

های با زمان x= 50/0و  y=  00/0به مقدار   Pbو   Sbبرای نمونه آلایش داده شده با  logI-logVنمودار  .7شكل 

 (ساعت▲) 070( و ●) 010(،■) 100پخت
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 (ساعت) 070( و ) 010(،■) 100های  پختبا زمان  Pbو  Sb سازی بر حسب مقادیر  مختلف انرژی فعال .0شكل  

گرفته شد که یک   EDXتصویرها x =39/5و  y =59/5به مقدار   Pbو   Sbهای ساخته شده با آلایش از نمونه

شود که عناصر ناخواسته در نمونه وجود نشان داده شده است. از این شكل به خوبی مشاهده می 1نمونۀ آن در شكل 

ها، آلودگی قابل مشاهده که باعث وجود عناصر ناخواسته در ندارند و این بدان معنا است که در فرآیند ساخت نمونه

 ده است. نمونه شود به وجود نیام
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 ساعت. 070با زمان پخت   x= 50/0و   y=  00/0به مقدار   Pbو   Sbای با نمونه EDXتصویر  .9شكل 

وجود چنین ها و همشناسی، توزیع، اندازه، میزان  و اتصال دانهبرای بررسی ریزساختار ترکیبات از جمله ریخت

تر دست آمده بررسی شدند. برای مقایسۀ دقیق میكروسكوپ الكترونی روبشی استفاده شد و تصویرهای به تخلخل از

 -(a)15نمایی یكسان بررسی شدند. شكلها با بزرگها، تمام نمونهها و بررسی تأثیر آلایش آنتیموان و سرب بر آننمونه

(c تصویرهای )SEM 5/5، 59/5و  25/5با مقدار ها تهیه شده از سطح شكسته شدۀ نمونه=y   39/5و  25/5و ،

25/5=x تصویرهای دهدرا نشان می .SEM  دهند که با افزایش آلایشمینشانSb   59/5تا=y  وPb  39/5تا=x  منجر

ها شده است که این امر موجب کاهش خلل و فرج نمونه و افزایش ای شدن آنصورت ورقهها و به به افزایش تشكیل دانه

باعث افزایش خلل و فرج در نمونه شده و چون  x=25/5تا  Pb و y=25/5تا Sbشود. با افزایش چگالی جریان بحرانی می

 یابد. شوند لذا جریان کاهش میای میدانهها باعث تخریب پیوند بیناین خلل و فرج
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  00/0،  00/0( و b) 00/0 ،50/0(، a) 40/0،  0/0سرب ها با مقدار آنتیموان و برای نمونه SEMتصویرها ( c)-(a) .10شكل

(c با زمان پخت )ساعت. 070 
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 گیرینتیجه

های آلایش داده با استفاده از مطالعه شد. نمونه yO3Cu2Ca2SrySbxPb1.6Bi بر ابررسانای  Pbو  Sbنقش 

سازی و ریزساختار بر روی چگالی جریان بحرانی، انرژی فعال Pbو  Sbروش واکنش حالت جامد تهیه  و تأثیر 

ای، چگالی جریان بحرانی، انرژی بررسی شد. با استفاده از روش چهارمیله yO3Cu2Ca2SrySbxPb1.6Biابررسانای 

ا هگیری شد. با محاسبۀ درصد فازهای نمونهاندازه yO3Cu2Ca2SrySbxPb1.6Biهای ابررسانای سازی نمونهفعال

سازی در ابررسانای ترین عوامل محدودکننده چگالی جریان بحرانی و انرژی فعالمشخص شد که از مهم

yO3Cu2Ca2SrySbxPb1.6Bi  آلاییده بهSb  وPb  2212فازهای ناخواسته از قبیل حضور-Bi ،2251-Bi  و

ها در کنند و با افزایش درصد آنبازی میهای ضعیف را ها است. این فازها نقش پیوندگاهفازهای ناخواسته در مرز دانه

چنین از مقادیر بهینۀ آلایش سرب و آنتیموان همیابد. سازی کاهش مینمونه، چگالی جریان بحرانی، انرژی فعال

توسط دیگر است که با مقدار سرب به همین میزان که  2/5شود مقدار جانشینی به جای بیسموت جمعاً مشاهده می

و  y=59/5 به مقدار  Pbو  Sbی آلایش داده شده با نمونه SEM بررسی تصویرهای مطابقت دارد. محققان گزارش شده

39/5=x ای با که نمونه ال آندهد، حها و افزایش چگالی جریان بحرانی را نشان میای دانهرشد ورقهSb  وPb   به مقدار

25/5=y  25/5و=x در ساختار خود، کاهش محسوس چگالی جریان بحرانی ها و افزایش خلل و فرج با ریزتر شدن دانه

 سازی، مربوط به نمونهترین چگالی جریان بحرانی و انرژی فعالدهند که بیشها نشان میرا تجربه کرده است. بررسی

 .  ساعت است 235با زمان پخت  x=39/5و  Pb  59/5=yو   Sbبا مقدار 
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