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Tez Damsmani: Prof. Dr. Buket SAATCI

OZET

Bu tez ¢alismasinda, Co,Mn14VxSb (0 < x < 1) seklindeki Heusler bilesiklerinin Kristal
yapist ve manyetik Ozellikleri X-151m1 toz kirmnimi ve miknatislanma Olgiimleri ile
incelenmistir. Biitlin bilesikler, Fm-3m uzay grubuna sahip kibik AlCu,Mn-tipi kristal
yapida kristallenmistir. C0,VSb bilesigi disindaki tiim numuneler, ferromanyetik
davranig gostermektedirler. Curie sicakligi, x<0.8 icin oda sicakliginin iizerinde
gozlemlenirken x=0.8 i¢in 68 K olarak belirlenmistir. 5 K’de doyum miknatislanmast,

Vanadyum orani x arttik¢a ¢izgisel bir sekilde azalmaktadir.

Anahtar Kelimeler: Manyetik malzemeler; Manyetik olcimler; X-i1sin1 toz kirinima,

Heusler bilesikleri; Ferromanyetizma; Paramanyetizma.
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MAGNETIC PROPERTIES OF THE Co,Mn14V,Sb (0 <x<1) HEUSLER
COMPOUNDS
Fermin AK
Erciyes University, Graduate School of Natural and Applied Sciences
M. Sc. Thesis, June 2014
Thesis Supervisor: Prof. Dr. Buket SAATCI

ABSTRACT

In this thesis study, the crystal structure and magnetic properties of the Co,Mn1,V«Sbh
(0 < x <1) Heusler compounds have been studied by X-ray powder diffraction and
magnetometric measurements. All compounds crystallize in a cubic AlCu,Mn-type
crystal structure with the space group Fm-3m and show ferromagnetic behaviour except
Co,VSh. The samples for x<0.8 have the Curie temperatures above room temperature,
while the Curie temperature is observed at 68 K for the sample with x=0.8. The
saturation magnetization at 5 K decreases linearly with increasing Vanadium

concentration X.

Keywords: Magnetic materials; Magnetic measurements; X-ray powder diffraction;

Heusler compounds; Ferromagnetism; Paramagnetism.
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GIRIS

Miknatislarin pek ¢ok ozelligi fen konularina ilgi duyan-duymayan herkes tarafindan
bilinmektedir. Aslinda “miknatishik” olarak adlandirilan “manyetizma” konusu,
uygulamalari ile glinlik yasantimizin ayrilmaz bir pargasi olmustur [1]. Manyetizma,
tarihi kayitlara gegmeden once de gozlenmis olan ve birkag bin yildan beri bilinmekte

olan etkileyici bir konudur [2].

Aralarinda fiziksel bir temas olmaksizin demir, nikel, kobalt gibi maddeleri ¢ekebilme
ozelligine sahip olduklar1 bilinen miknatislar, Fe30, (manyetit) yapisiyla tabiatta dogal
olarak bulunabilirken, dogal miknatislarin tabiatta bolca olmamasi sebebiyle yapay
yollarla miknatislar (yapay miknatislar) da elde edilebilmektedir [1]. Dogal miknatis
tasinin  ¢ektigi demir, nikel, kobalt, vb. maddelere manyetik maddeler denir [3].
Manyetik malzemeler, dis bir manyetik alana maruz kaldiklarinda kendilerine has
davraniglar sergilerler ve gosterdikleri manyetik 0zellik (paramanyetik, diyamanyetik,

ferromanyetik vb.) bakimindan siniflandirilirlar [1, 4, 5].

Cesitli uygulama alanlarinda (isitsel, gorsel ve bilgisayar teknolojisinde, tipta, otomotiv
sensorlerde, elektrik motorlarinda, telekomiinikasyonda, enerji temininde [6], veri
depolamada, vs. ) kullanilan ¢ok ¢esitli manyetik malzemeler bulunmaktadir. Manyetik
malzemelerin olmadig bir diinya diisinmek imkansizdir. Manyetik malzemeler modern
toplumun gelismesinde Onemli bir rol oynamaktadir ve giinliik yasantimizi

sekillendirmektedir [2, 5].

Bu tezdeki amacimiz, Co,MnSb ve Co0,VSb intermetalik bilesiklerinin dogasini
incelemek, yapisal ve manyetik Ozellikleri hakkinda bilgi vermektir. Bu bilesikler
Nevsehir Universitesi malzeme arastirma laboratuarindaki ark eritme firmida
sentezlenerek kristal yap1 ve manyetik 6zellikleri bakimindan incelenmistir. Kristal yap1

analizi Erciyes Universitesi Teknoloji Arastirma ve Uygulama Merkezi (TAUM)’da bu



lunan Bruker AXS D8 Advance X-1sin1 toz kiriim difraktometresinden alinan veriler
ile yapilmis, manyetik ol¢iimleri ise Indnii Universitesi Bilimsel ve Teknolojik

Aragtirma Merkezi (IBTAM) laboratuarlarinda alinmistir.

Verilen bu bilgilerden sonra, ilk boliimde Heusler alasimlar1 hakkinda bilgi verilecektir.
Ikinci bélimde, manyetik malzemelerin gdsterdikleri dzellikleri anlamamiz igin gerekli
kuramsal bilgiler verilecek ve manyetizmanin tiirlerinden detaylica bahsedilecektir.
Uclincti  bolumde ise, numunelerin elde edilmesinden kristal yap:1 analizi ve
malzemelerin manyetik 6zelliklerinin belirlenmesine kadar izlenilen yol, kullanilan

deneysel yontemler ve 6l¢timler hakkinda bilgi verilecektir.

Son bolumde ise, Onceki bolimlerde verilen bilgiler 1s1ginda, tez calismasinda
yapilanlar kisaca Ozetlenecek ve elde edilen deneysel bulgularla birlikte sonuglarin

tartismalar1 verilecektir.



1. BOLUM

HEUSLER ALASIMLARI

Gegis metalleriyle yapilan alasimlarda manyetik yapilar s6z konusudur. Iki ya da daha
fazla metal bilesenlerin olusturdugu yapiya intermetalik bilesik denilmektedir. Diizenli
ya da diizensiz, ikili ya da daha ¢ok bilesenli tiim metal-metal bilesikleri intermetalik
bilesiklere dahildir [7]. CooMnSb, Co,VSb, Ni,VAI, Ni,FeGe, Ni,CoSh, Fe,MnSb,
Pd,CoSh, Os,Scin, Co,VAI [8], AlCu;Mn gibi intermetalik bilesikler ise Heusler

alasimlari olarak adlandirilmaktadir [7].

Heusler alagimlar1 100 yili agkin siiredir bilinmektedir. Alman maden mihendisi ve
kimyageri Friedrich Heusler’den sonra isimlendirilmiglerdir. Heusler, 1903’te
ferromanyetik olmayan elementlerden olusan Cu-Mn-Al alasiminin ferromanyetik
oldugunu kesfetmistir. Bugiin malzemelerin iki sinifi Heusler alagimlari olarak
adlandirilmaktadir: XYZ genel formuluyle yari-Heusler alasimlar: ve X,YZ formiluyle
tam-Heusler alagimlar:. Burada, X ve Y elementleri gecis metal grubundan iken Z
bileseni III-V grubu elementidir. Yari- ve tam-Heusler alagimlar sirastyla Clp ve L2;

yapilari ile karakterize edilir. Bu bilesikler ¢ok zengin manyetik davraniglar sergilerler

[9].

Tam-Heusler alasimi sistemi, X,YZ seklinde ise normal Heusler-fazi; (XY)XZ seklinde
ise ters Heusler-fazi olarak kabul edilir (Sekil 1.2). Bu tezde incelenecek olan Co,MnSh

ve Co,VSb alagimlart normal Heusler faz yapisina sahiptir [8].
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Sekil 1.1. Yari- ve tam-Heusler alagimlar1 ile bagdastirilan
C1y, ve L2, yapilar [9].
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Sekil 1.2. Heusler yapisindaki birim hiicre. (a) X,YZ formalu ile verilen normal
Heusler faz yapisinin sematik gosterimi. (b) (XY)XZ formiilii ile verilen
ters Heusler faz yapisinin sematik gosterimi [8].



2.BOLUM

MANYETIK OZELLIiKLER

Malzemelerin manyetik 6zellikleri, bir dis manyetik alana verdikleri cevapla belirlenir
[1, 10, 11]. Malzemelerin manyetik alandan etkilenip etkilenmemesi ise manyetik

moment, miknatislanma vektorii ve manyetik alinganliga baghdir [10, 12].

2.1. Temel Kavramlar
2.1.1. Manyetik Kutup

Demir tozlari bir gubuk miknatisin etrafina sagildiginda manyetik alani gosteren gizgiler

olusur (Sekil 2.1) [13, 14].

(c)

(@)

Sekil 2.1. Bir c¢ubuk miknatis1 c¢evreleyen manyetik alan deseninin
(cizgilerinin) demir tozlar ile goriiniir hale getirilmis resmi. (a)
Bir ¢ubuk miknatis etrafindaki manyetik alan deseni. (b) ki
cubuk miknatisin zit kutuplar1 arasindaki manyetik alan deseni.
(c) Iki cubuk miknatisin ayn1 cins kutuplar1 arasindaki manyetik
alan deseni [14].



Bu belirli ¢izgiler iki farkli bolgeden (N ve S) baslayip bitmektedirler. Sirasiyla
miknatisin pozitif ve negatif kutbu olarak belirtilen N (North-kuzey) ve S (South-
guney)’ye manyetik kutup denilmektedir [13]. Bir manyetik kutup, ¢cevresinde manyetik
alan olusturur [4]. Miknatislarin manyetik (miknatissal) ozelliklerini gosterebildigi

bolgeye miknatisin manyetik alan: denir [3].

2.1.2. Manyetik Moment

Manyetizmada temel konu manyetik momenttir. Klasik elektromanyetizmada bunu bir

akim ilmegiyle agiklayabiliriz. Bir dA alanli sonsuz kiiciik bir ilmek etrafinda bir |

akiminin oldugu varsayilirsa buna karsilik gelen manyetik moment dz,
dii = IdA (2.1)

seklinde ifade edilir. Vektor alaninin yonii sag el kuraliyla bulunur. Bu “kii¢iik” akim
ilmeklerinin manyetik momentlerinin toplami, sonlu biiyiikliikteki bir akim ilmeginin

manyetik momenti z ’yii hesaplamamiza izin verir:
fi=[da=1]dA. (2.2)

[2, 12].

Q7

() (b)

Sekil 2.2. Akim ilmekleri. (a) dz manyetik momentli sonsuz kicuk ilmekler. (b)

Sonsuz kiigiik akim ilmeklerinin manyetik momentlerinin toplamiyla elde
edilen z manyetik momentli sonlu buyuklukteki bir ilmek [15].



Clnkl komsu ilmeklerdeki akimlar, birbirini yok etmis ve sadece sonlu biiytikliikteki

ilmegin ¢evrel uzunlugu etrafinda isleyen bir akim birakmustir (Sekil 2.2) [2, 12].

Kuantum mekaniksel prensipler géz oniine alindiginda bir atomdaki her bir elektron,
¢ekirdek etrafindaki yoriingesel hareketinden ve elektron spininden kaynaklanan
manyetik momente sahiptir (Sekil 2.3). Hareketli bir yik olan elektron, kiiglk bir akim
ilmegi olarak disiiniilebilir; ¢ok kucuk bir manyetik alan dretir ve Sekil 2.3.a’da
sematik olarak gosterildigi gibi donme ekseni boyunca bir manyetik momente sahiptir.
Ayrica, her bir elektron kendi ekseni etrafinda spin hareketi yapiyor olarak
distintilebilir. Bu elektron spininden kaynaklanan manyetik moment, Sekil 2.3.b’de
gosterildigi gibi spin ekseni boyunca yOnelmistir. Spin manyetik momentleri yalnizca
“yukar1” ya da “asag1” yonde olabilirler. Boylece bir atomdaki her bir elektron, strekli
(daimi, kalic1) yoriinge ve spin manyetik momentlerine sahip kiigiik bir miknatis olarak
diistintilebilir [11].

Manyetik Manyetik
moment moment
_Elektron
/__,@E Elektron <:
1
A_t_omv_ . Spinin
cekirdedi vonil

(a) (b)

Sekil 2.3. Elektronun hareketine iliskin manyetik momentin
gosterimi. (a) Yorlinge hareketi yapan elektron ile
iliskili manyetik momentin gdsterimi. (b) Spin
hareketi yapan elektron ile iliskili manyetik momentin
gosterimi [11].

Bir ya da daha fazla elektrik yiikiiniin hareketiyle bir akim ilmegi meydana gelir. Gz

oniinde bulundurulan tiim yiikler kiitlesi olan parcaciklarla iligkilidir. Bundan dolayi,



akim ilmeklerindeki yiiklere ilave olarak kiitlenin yoriingesel hareketi de vardir ve bu

yuzden bir manyetik moment her zaman agisal momentumla baglantilidir [12].

En temel manyetik moment, Bohr manyetonudur. Bohr manyetonu . ile gésterilir ve
9.274x10%* A.m? biiyiikliigiindedir. Bir atomdaki her bir elektron icin spin manyetik

momenti * z, dir (spin yukari i¢in art1, spin asagi i¢in eksi) [11].

Sekil 2.4. Tek bir protondan olusan c¢ekirdegi
etrafinda vV  hiziyla  yoriingesel
hareket eden bir hidrojen atomu
elektronu [12].

Sekil 2.4’de gosterildigi gibi, bir hidrojen atomunun ¢ekirdegi etrafinda dairesel

yoriingede dolanan —e yukll, me kiitleli bir elektron diisiinelim. Atomun etrafindaki |
akimi, | =-e/7z’dur. Burada 7, yoriinge periyodudur ve ¢ =2zr/v’dir; v=|V|

srattir, r dairesel yoriingenin yarigapidir. Elektronun agisal momentumunun

biiyilikliigi m,vr, taban durumunda 7 ’a esit olmalidir. Bu yiizden elektronun manyetik

momenti 4,

1=mr’l

() )



4r’r A7
vz(zm)e
—_ v, __Vvre
A7 2
vre m
= 2.3
2 m (2.3)
2= S Taban durumunda
2m 2m n=1dir.
__, & __en _
2m  2m He

seklinde bulunur. Bohr manyetonu s, atomik manyetik momentlerin biiyiikligiini
tanimlamak i¢in uygun bir birimdir. Ayrica dikkat edilirse, manyetik momentin isareti
negatiftir. Elektronun negatif yiikiinden dolayi, elektronun manyetik momenti agisal

momentumuna antiparaleldir [12].

2.1.3. Miknatislanma Vektoru

Bir manyetik kati, ¢ok sayida manyetik momentli atomlardan meydana gelir [12]. M
miknatislanma (manyetizasyon) vektoriiniin biiytikligi, birim hacim (V) basma diisen

net manyetik moment olarak tanimlanir:

~ N
M=M|=u— 2.4
M| =y (24)
ve genellikle yeterince biiyiik bir uzunluk skalasinda verilir ki en az birka¢ atomik
manyetik moment Uzerinden bir ortalama almmistir. Bu kosullar g6z oOniinde

bulunduruldugunda miknatislanma, diizgiin bir sekilde degisen vektor alani olarak
diisiiniilebilir. Vakum ortaminda ise hichir M miknatislanma vektérii meydana gelmez

[2]. M birim hacimdeki manyetik moment oldugundan SI birim sistemine gore birimi

A.m%m?® veya A/m’dir [14].



10

2.1.4. Manyetik Indiiksiyon

Bir dis manyetik alan (H ) uyguladigimizda malzemenin buna verdigi cevap, manyetik
indiiksiyon ya da manyetik aki yogunlugu (B) olarak adlandinlir. H ile B arasindaki

iliski, malzemenin kendisinin karakteristik bir 6zelligidir. Vakumda B ile H arasinda,

B = u,H (2.5)

seklinde lineer bir iliski vardir. Fakat, manyetik bir malzeme icerisinde B ve H, M

miknatislanmasindan dolayi biiyiikliik ve yon olarak farkli olabilir. Bu ise,

B=y,(H+M) (2.6)

formundadir [2].

2.1.5. Manyetik Alinganhik ve Gegirgenlik

Akim tastyan bir iletkenin olusturdugu bir I§0 manyetik alaninin bulundugu bir bolge
diistinelim. Simdi o bolgeyi bir manyetik madde ile doldurursak, bolgedeki toplam alan

B = B, + B,, olacaktir. Burada B, manyetik maddenin olusturdugu alandir. Bu katki,

maddenin miknatislanma vektorii cinsinden B, = u,M seklinde ifade edilebilir.

Bdylece bolgedeki toplam alan,

B =B, + M (2.7)
olur. Manyetik alan siddeti H , Esitlik (2.5)’e gore H = I§O I 1, seklinde tanimlanarak
Esitlik (2.7),

B =y, (H +M) (2.8)
bigiminde yazilabilir. H ile M niceliklerinin birimleri aynidir [14].
Eger M miknatislanma vektorii, H dis manyetik alanina paralel ise,

M = yH (2.9)
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seklinde yazilir. M ile H arasindaki lineerligi saglayan y orant1 sabitine manyetik

alinganlik denir [2, 16]. Manyetik alinganlik boyutsuz bir biiyiikliiktiir ve paramanyetik
malzemeler icin pozitif, diyamanyetik malzemeler icin negatiftir. Karakteristik degerler
10" mertebesindedir (Tablo 2.1) [16].

Esitlik (2.9)’a uygun malzemelere lineer malzemeler (dogrusal ortamlar) denir.

Dogrusal ortamlar igin,
B = o (H +M) = sty (H + 2H) = 115 (1+ 1)H (2.10)

seklinde yazilir. Boylece B ileH de orantilidir. Dogrusal ortamlar igin B ileH

arasindaki lineer iliski,
B = pouH =pH (2.11)
seklinde yazilabilir. Burada p,, serbest uzayin manyetik gecirgenligi, u,, bagil

(rolatif) gecirgenlik (g, =1+y) ; wu, malzemenin (manyetik katimn [8])
gecirgenligidir [2,16].

Tablo 2.1. Manyetik alinganliklar (Bagka tiirlii belirtilmedikce degerler 1 atm,
20 < icindir) [16].

Malzeme Alinganlik Malzeme Alinganlik
Diyamanyetik Paramanyetik

Bizmut -1.6x10™ Oksijen 1.9x10°®
Altin -3.4x10° Sodyum 8.5x10°
Giimiis -2.4x10° Aliiminyum 2.1x10°
Bakir -9.7x10°® Tungsten 7.8x10°
Su -9.0x10°® Platin 2.8x10™
Karbondioksit | -1.2x10® Stvi oksijen (-200°C) | 3.9x107
Hidrojen -2.2x10° Gadolinyum 4.8x10*
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Bagil gecirgenlik i¢in Karakteristik degerler; vakum ortami i¢in 4, =1, madde iginde

ise u, >1 seklindedir [2].

Miknatislanacak malzemenin bulunmadigi vakum ortaminda, alinganlik kaybolur

(¥ =0) ve gecirgenlik 1z, a esit olur:

p= oty = po L+ ) = sy (1+0) = 4 . (2.12)

U,’a serbest uzayin gegirgenligi denilmesinin sebebi budur [16]. u, evrensel bir

sabittir ve 4mx10'=1.257x10"® H/m degerindedir [11].

Manyetik gegirgenlik (u), Amper.metre basina Weber (Wb/A.m) ya da metre basina

Henry (H/m) boyutundadir [11] ve paramanyetik malzemeler icin daha blyik,
diyamanyetik malzemeler igin daha kiiguk degerdedir [17].

2.2. Manyetizmanin Tiirleri

Uygun metotlarla herhangi bir maddenin manyetik 6zelliklerini 6lcebilir ve 0 maddeyi

paramanyetik, diyamanyetik, ferromanyetik vb. olarak siniflandirabiliriz [4].

2.2.1. Diyamanyetizma

Diyamanyetizma tamamen bir indlksiyon etkisidir [2]. Uygulanan bir manyetik alandan
dolay1 elektronlarin yoriinge hareketindeki bir degisiklik sebebiyle indiiklenir [11].
Diyamanyetik bir maddeye bir dis manyetik alan uygulandiginda, bu alana zit yonde
zay1f bir manyetik moment olusur. Bu, diyamanyetik maddelerin bir miknatis tarafindan

zayifca itilmesine neden olur [14].

Diyamanyetik maddeler, negatif manyetizma gosterirler. Net manyetik momenti sifir
olan atomlardan olusmus olmasina ragmen, uygulanan bir alana 6zel bir sekilde tepki
verirler. Bu etkinin klasik teorisi ilk defa Fransiz fizik¢i Paul Langevin (1872-1946)

tarafindan ¢alisilmistir. Langevin, daha 6nce Ampére ve Alman fizik¢i Wilhelm Weber
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(1804-1891) tarafindan gelistirilen bazi fikirleri diizeltmis ve sayisal olarak ifade
etmistir [4].

Bu teoriye gore, tek bir elektron yoriingesine uygulanan bir manyetik alanin etkisi,
yoriingenin etkin akimini azaltacak ve bdylece uygulanan alana zit yonde bir manyetik
moment Uretecektir. Bu etki, atomdaki tiim elektronlar iizerinden toplanir ve her atomun

digerlerinden bagimsiz olarak hareket ettigi kabul edilir [4].

Diyamanyetizma, manyetizmanin ¢ok zayif bir tiiriidiir, kalic1 degildir, sadece bir dis
alan uygulaniyorken devam eder ve uygulanan manyetik alandan dolay1 elektronlarin
yoriinge hareketinde meydana gelen degisimden indiiklenir. Indiiklenen manyetik
momentin bliylikliigii son derece kiigiiktiir ve uygulanan alanin yoniine zit yondedir. Bu
yiizden bagil gegirgenlik g, , birim degerden daha kugtktuir (fakat sadece ¢ok az) ve
manyetik alinganlik negatiftir. Yani, diyamanyetik kat: icinde B alanmin biiyiikliigii
bosluktaki (vakumdaki) degerinden daha kiiciiktiir. Diyamanyetik kati malzemeler i¢in
¥ alinganliginin siddeti -10"° mertebesindedir. Diyamanyetik malzemeler giiclii bir

elektromiknatisin kutuplar1 arasina konuldugunda, alanin zayif oldugu bélgelere dogru

cekilirler [11].

H

OC00O0 X X
00O ©eee o
00 @® ©0006
O000 ©O0006

Sekil 2.5. Diyamanyetik bir malzeme i¢in bir manyetik alan
varliginda  ve  yoklugunda  atomik  dipol
konfigiirasyonu (Di1s alan yoklugunda, hi¢bir dipol
bulunmaz. Bir alan varlifinda, dipoller indiiklenir
ve alanin yoniine zit yonde hizalanirlar.) [11].
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Sekil 2.5’te diyamanyetik bir malzeme igin bir dig alan varliginda ve yoklugunda
atomik manyetik dipol konfigiirasyonu sematik olarak gosterilmistir ve buradaki oklar
atomik dipol momentleri temsil etmektedir. Bir dig alan yokken dipoller yoktur; bir alan

varken alana zit yonde yonelen dipoller olusur [11].

Her ¢esit maddede diyamanyetizma olmakla birlikte etkileri olduk¢a zayif oldugu igin
ancak manyetizmanin diger tiirleri ( paramanyetizma, ferromanyetizma, antiferroman-
yetizma ve ferrimanyetizma [2] ) olmadig1 zaman gozlenebilir [11, 14]. C (elmas), Si,
Ge gibi elementler, Hg gibi metaller, neredeyse tum organik maddeler, Kkritik
sicakliklarin  altindaki siiperiletkenler, NaCl gibi iyonik katilar diyamanyetik
malzemelere drnek olarak verilebilir [2, 4]. Fakat ne bitiin gazlar ne de bitin iyonik ya

da kovalent katilar diyamanyetiktir [4].

Kritik sicakligin altidaki siiperiletkenler ideal diyamanyetlerdir [2]. Siirekli bir miknatis,
bir stiperiletkene yaklastirildigi takdirde iki madde birbirini iter. Stperiletkenler, kritik
sicakliklarin altindaki sicakliklarda dc (dogru akim) direnci sifir olan maddelerdir.
Kritik sicakliklar maddeden maddeye degisir. Siiperiletken, icindeki manyetik alan1 sifir
yapacak sekilde, uygulanan bir manyetik alan1 disar1 atar. Bu akiy1 disar1 atma olayina

Meissner olayr denir [14].

2.2.2. Paramanyetizma

Paramanyetizma, yiiksiiz olmayan bazi bilesiklerde, tam dolu olmayan yoriingelere
sahip iyonlarda ve metallerde gorulur [18] ve paramanyetizmadaki “para” oneki, “ile”

ya da “boyunca” manasina gelmektedir [12].

Genis bir sicaklik aralig1 tizerinden ¢ok sayida maddenin alinganliklarinin ilk sistematik
Ol¢timleri Fransiz fizik¢i Pierre Curie tarafindan yapilmistir ve 1895°te yine kendisi
tarafindan rapor edilmistir. Pierre Curie, y, kiitle alinganliinin diyamanyetik
malzemeler igin sicakliktan bagimsiz oldugunu, fakat paramanyetik malzemeler igin

mutlak sicaklikla ters orantili olarak degistigini bulmustur:



15

-, 2.13
In =7 (2.13)

Bu baginti Curie kanunu olarak adlandirilir ve C, gram basina Curie sabitidir. Curie
kanunu, Curie-Weiss kanunu olarak adlandirilan daha genel bir kanunun sadece 6zel bir
durumudur:

- 2.14
In=7_g (2.14)

Burada &, herhangi bir madde icin sicaklik boyutunda bir sabittir ve Curie kanununa
uyan maddeler i¢in sifira esittir. Ayrica bazi yazarlar Esitlik (2.14)’Un paydasini
(T +8) olarak yazmaktadirlar [4]. Ferromanyetik bir malzeme igin Esitlik (2.14)’te

6 =T, dir ve Curie noktas1 Ustlindeki paramanyetik bolgede gozlenen alinganlik

(duygunluk) degisimini oldukga iyi bir sekilde yansitmaktadir [19].

Curie kanunu su sekilde de ifade edilmektedir:
B
M=C—=. 2.15
T (2.15)

Deneysel olarak bazi kosullar altinda, paramanyetik bir maddenin miknatislanmasi
manyetik alanla dogru, mutlak sicaklikla ise ters orantihidir. B=0 oldugunda
miknatislanma sifirdir; bu durum dipol momentlerin rasgele yonelmis olmalarina
karsilik gelir. Esitlik (2.15) miknatislanmanin artan alanla ve azalan sicaklikla arttigini

gostermektedir [14].

1905’te Langevin problemi ele alip kendi diyamanyetizma teorisini sunana kadar
Curie’nin paramanyetik malzemeler iizerindeki Olglimleri 10 yil boyunca teorik
aciklama olmadan ilerlemistir. Nitel olarak, Langevin’in paramanyetizma teorisi
basittir.  Langevin, elektronlarin spin ve yoringe momentlerinin  timii
etkisizlestirilmeyecek (sifirlanmayacak) sekilde her biri ayni net manyetik momente
() sahip atom ya da molekiillerden olusan bir paramanyetik malzeme varsaymistir.
Disaridan uygulanan bir alan olmadiginda, bu atomik momentler rasgele yonelir ve
birbirlerini etkisiz hale getirirler. Bdylece numunenin manyetizasyonu sifir olur.

Disaridan bir alan wuygulandiginda; her bir atomik moment, uygulanan alan
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dogrultusunda yonelme egilimi gosterir. Hicbir zit kuvvet uygulanmaz ise atomik
momentler tamamen hizalanacak ve numune bir bdtin olarak manyetik alan
dogrultusunda ¢ok biiyiik bir manyetik moment elde edecektir. Fakat atomlarin 1s1l
titresimleri, manyetik momentlerin alan dogrultusunda yonelmesine karsi koyar ve
rasgele yonelmesine neden olur. Boylece manyetik alan dogrultusunda sadece kismi bir
hizalanma meydana gelir ve bu sebeple kiiciik bir pozitif alinganlik goriiliir.
Sicakliktaki artigin etkisi ile 1s1l titresimlerin rasgelelesme (gelisigiizel yonelme) etkisi

artar ve bu yiizden alinganlik azalir [4].

Baz1 kati malzemeler igin, elektron spin ve/veya yoOriinge manyetik momentlerin
tamamen etkisizlestirilmemesi nedeniyle her bir atom siirekli (daimi) bir dipol momente
sahiptir. Dig bir manyetik alanin yoklugunda, bu atomik manyetik momentlerin
yonelimi rasgeledir. Oyle ki, net makroskobik manyetizasyona sahip degildir. Bu
atomik dipoller donmekten bagimsizdir. Sekil 2.6’da gosterildigi gibi dis bir manyetik
alanla donme (rotasyon) yoluyla tercihli olarak hizalandiginda paramanyetizma
meydana gelir. Bu manyetik dipoller, en yakin komsu dipoller arasinda ortak etkilesim

olmadan ayr1 ayr1 hareket ederler [11].

9000 06000
9000 066060
OO0 0006000
000 060000

Sekil 2.6. Paramanyetik bir malzeme i¢in dis bir manyetik
alan varhiginda ve yoklugunda atomik dipol
konfiglrasyonu [11].

Uygulanan bir manyetik alan olmadan, bu manyetik momentler rasgele dizilirler. Cunkd

manyetik alan yokken komsu atomlardaki manyetik momentler birbirleriyle ¢ok zayif
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bir sekilde etkilesirler ve birbirleriyle olan bu etkilesmeyi bagimsiz olarak
varsayabiliriz. Bir manyetik alan uygulandiginda ise manyetik momentlerin hizalandig:
gorlliir. Manyetik alanin artmasiyla manyetik momentler diizenli dizilme egilimi
gosterirken sicakligin artmasiyla rasgele dizilme egilimi gosterirler. Bu nedenle
paramanyetik bir malzemenin manyetizasyonunun B/T oranina bagl kalmasini bekleriz
[12].

Uygulanan bir manyetik alan ile manyetik momentleri paralel hizalayan bir
manyetizasyon indiiklemek i¢in paramanyetizma pozitif bir alinganlia karsilik gelir ve
periyodik tablodaki ilk 60 eclement i¢in manyetik alinganliklar Sekil 2.7°de
gosterilmistir [12].
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Atom numarasi

Sekil 2.7. Atom numarasinin bir fonksiyonu olarak, periyodik tablodaki ilk 60
elementin oda sicakligindaki kiitlesel alinganliklari [12].

Bir¢cok durumda paramanyetik maddelerin manyetizmasi, atom ya da iyon bilesenlerinin
birkagi ya da hepsinin siirekli manyetik momentlerinden kaynaklanir. Eger bu
momentler birbirleriyle ihmal edilebilir etkilesime sahipse ve herhangi bir yonde
kendilerini serbestce yonlendirebilirlerse bu, serbest atomlarin paramanyetizmasi olarak

adlandirilir (Sekil 2.8.a) [6].
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Sekil 2.8. Serbest atomda paramanyetizma [6].

Bir manyetik alan uygulanmak iizere, momentlerin ortalama yonii degistirilir ve alana
paralel manyetizasyon indiikler. Bu manyetizasyon daha yiiksek sicaklikta yani daha
biiylik termal dalgalanmada daha diisiiktiir (Sekil 2.8.b). Sicaklik arttiginda alanin bir
fonksiyonu olarak manyetizasyon degisimleri gittikce daha fazla lineer hale gelir.
Disiik alan alinganligi pozitiftir, 0 Kelvin’de sonsuz olur ve sicaklik artarken azalir. Bu
alinganhk oda sicakhiginda genelde 10°3-10° mertebesindedir. ideal durumda,

alinganligin tersi sicaklikla lineer olarak degisir ki bu, Curie kanunudur (Sekil 2.8.c)

[6].

2.2.3. Ferromanyetizma

Tum ferromanyetik maddeler “domain” denilen mikroskobik bolgelerden olusurlar.
Herhangi bir bolgedeki momentlerin hepsi ayn1 yonde yonelmislerdir. Bu bolgelerin
hacimleri yaklagik 10%210% m? olup 10%7-10* civarinda atom icermektedir. Farkli
yonelimlere sahip olan bolgelerin arasindaki sinirlara bélge duvarlar: denir [14].
- N T -~
x K// \ ~ M_...--rBélge Dhuwart
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Sekil 2.9. Domainler ve bolge duvarlari [14].
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Miknatislanmamis bir numunede, Sekil 2.9°da gosterildigi gibi bolgeler net manyetik
moment sifir olacak bi¢imde rasgele yonelirler. Numune bir dis manyetik alan igine
konuldugu zaman atomik manyetik dipoller hafifce donerek alan yoniinde yénelmeye
calisirlar. Bu yonelme olay1 sonucu miknatislanmisg bir numune ortaya ¢ikar ve dis alan
ortadan kaldirildigir zaman bile (Sekil 2.10 [11] ) numune kalkan alanin yoniinde net bir
miknatislanmayr korur. Yani, dis alan ortadan kaldirildiktan sonra madde

miknatislanmis olarak kalir [14].

Sekil 2.10. Ferromanyetik bir malzeme igin dis bir
manyetik alanin yoklugunda bile atomik
dipol duzeninin sematik gosterimi [11].

Bir ferromanyet, manyetik alan yoklugunda bile kalict manyetik momente sahip
malzemedir. Kalict manyetik momentin varligi elektron spinleri ve manyetik
momentlerin bir diizene sahip olduklarimi ifade etmektedir [19]. Ferromanyetizmada,
atomlar slrekli manyetik momente sahiptir. Demir (Fe), kobalt (Co), nikel (Ni),
gadolinyum (Gd) ve disprosyum (Dy) ferromanyetik maddelere 6rnek olarak verilebilir.
Bu tiir maddeler, zayif bir dis manyetik alan iginde bile birbirlerine paralel olarak
yonelmeye c¢alisan atomik manyetik dipol momentler icerir. Momentler bir kere paralel
hale getirildikten sonra, dis alan ortadan kaldirilsa bile, madde miknatislanmis olarak

kalir [14].

Demir, kobalt ve nikelin miknatislanma egrileri Sekil 2.11°de gosterilmistir. Bu egriler
kismen sematiktir: Ms doyum miknatislanmasinin deneysel degerleri her bir metal i¢in
verilmistir; fakat apsiste (yatay eksen) hi¢bir alan degeri gosterilmemistir. Bunun amaci,

egrinin M=0’dan M=Mgs’ye kadarki kismimnin sekli ve doyumun elde edildigi alanin
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siddetinin yapiya duyarli oOzelliklerken, Msg’nin biiyiikliigiiniin 6yle olmadigini

vurgulamaktir [4].

2000

1500

1000

M (emu/cm?)

500

0 "

Sekil 2.11. Oda sicakliginda demir, kobalt ve nikelin miknatislanma
egrileri (H-sematik eksen) [4].

Doyum muknatislanmasi i¢in SI degerleri A/m biriminde, emu/cm® birimindeki cgs

degerlerinin 10° katidir [4].

Sicaklik asir1 yiiksek hale gelmedikge dipollerin birbirine paralel dizilisi bozulmaz.
[16]. Ferromanyetik bir madde, Curie sicakligi (Tc) denilen kritik sicakliga ulastig1 ya
da gectigi zaman kalict miknatislanmasini kaybeder ve paramanyetik duruma gecer
(Sekil 2.12). Curie sicakliginin altinda, manyetik momentler paralel olarak dizildikleri
icin madde ferromanyetiktir [14]. Ornegin, Curie sicakligimin altinda demir
ferromanyetik, istiinde ise paramanyetiktir. Yani Curie noktasi, ferromanyetikten
paramanyetige yavas bir gecisin olmamasi yonii ile daha ¢ok kaynama veya donma
noktasina benzer. Su ile buz arasindaki gecis nasilsa bu da Oyle gergeklesir. Keskin
sekilde tanimlanmis olan bu sicakliklarda olusan, bir maddenin 6zelliklerindeki bu ani

degismeler istatistik mekanikte faz gecisleri olarak bilinir [16].
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Ferromanyetik Faz
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Sekil 2.12. Ferromanyetik bir maddenin miknatislanmasinin
mutlak sicaklikla degisimi [14].

Curie sicakligiin iistiinde 1sisal enerji, momentlerin gelisiglizel yonelmelerine neden

olacak kadar yiiksektir; bu ylizden madde paramanyetik olur. Baz1 maddelerin Curie

sicakliklart Tablo 2.2’de verilmistir [14].

Tablo 2.1. Manyetik alinganliklar (Bagka tiirlii belirtilmedik¢e degerler 1 atm, 20 €

icindir) [16].
Madde Demir Kobalt Nikel Gadolinyum Fe,03
Tc (K) 1043 1394 631 317 893

Ferromanyetik maddelerde komsu atomlardaki manyetik momentlerin paralel diizeni

Sekil 2.13.a’da, manyetizasyonun alan bagimliligi Sekil 2.13.b’de, manyetik
alinganligin tersinin sicakliga bagimliligr Sekil 2.13.d’de verilmistir. Sekil 2.13.c ise

Curie-Weiss kanununu gdstermektedir [6].

g2

Phie

-
-
——
-

AR %

Tc T 0 Tc T
(c) (d)

(a)

Sekil 2.13. Ferromanyetizma: (a) Spin kafesi (6rgiisii), (b) Manyetizasyonun alan

bagimliligr (T, <T. <T, <T,) (¢) 1/ y 'nin sicakliga bagimhiligi, (d)
Kendiliginden manyetizasyonun sicakliga bagimlilig [6].
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Ferromanyetik bir maddenin miknatislanmasi, uygulanan alanin siddetine oldugu kadar
maddenin gegmisteki durumuna da baghidir. Buna hysteresis yani geride kalis denir.
Sekil 2.14°deki egrilere B ile H degisimini gosterdigi i¢in miknatislanma egrisi
denilmekle birlikte bu kapali ilmeklere Aysteresis ilmegi de denilmektedir. Hysteresis
ilmeginin sekil ve biyiikliigl ise ferromanyetik maddenin ozelliklerine ve uygulanan
maksimum alanin siddetine baghdir. “Sert” ferromanyetik maddelerin hysteresis
ilmekleri Sekil 2.14.a’daki gibi genistir. Bu tiir maddelerin biiyiik bir kalici
miknatislanmalar1 vardir. Bu miknatislanma bir dis alanla kolaylikla ortadan
kaldirilamaz. Demir gibi “yumusak™ ferromanyetik maddelerin Sekil 2.14.b’deki gibi
dar bir hysteresis ilmegi ve buna karsilik gelen kii¢iik bir kalict miknatislanmasi vardir.

Boyle maddeler kolaylikla miknatislanir ve miknatisliklari kolaylikla kaldirilabilir [14].

B B

H H

(a) (b)

Sekil 2.14. Hysteresis ilmekleri. (a) Sert bir ferromanyetik maddenin
hysteresis ilmegi. (b) Yumusak bir ferromanyetik maddenin
hysteresis ilmegi [14].

Esitlik (2.7)’ye gore B-H miknatislanma egrisini M-H biciminde de ¢izebiliriz. Sekil
2.15’teki hysteresis egrisine bakildiginda baslangicta yani O noktasinda dis manyetik
alan yokken miknatislanma da yoktur: H=0 iken M=0’dir. Alan pozitif yonde
arttirildiginda miknatislanma da artmaktadir. Ulasilabilir en biiyliik miknatislanma
degerine doyum miknatislanmast (saturation magnetization) denir ve Ms ile gosterilir
[20]. Dis alan arttirildikga manyetik momentler alanla daha ¢ok paralel hale gelirler ve
sonunda a noktasinda hemen hemen hepsi paralel duruma geger. Yani doyum hali, tim

boélgelerin ayn1 yone yoneldikleri durumdur [14]. Bundan sonra uygulanan alan, sifir
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olana kadar azaltilir; yani alan bu kez ters (negatif) yonde uygulanir. Alan sifir
oldugunda dahi bir miknatislanma s6z konusudur. Bu noktadaki (b noktasi)
miknatislanmaya artik/kalinti miknatislanma (remanence) ya da kalict miknatisik
(magnetic remanence) denir ve Mg ile gosterilir. Alanin azaltilmasina yani ters yonde
arttirilmasina devam edilirse miknatislanmanin sifir oldugu noktadaki alana koerzivite
(gidergenlik) alani denir ve Hc ile gosterilir [20]. ¢ noktasinda M=0 iken H=-H¢ ’dir

ve buradaki negatif yoni gostermektedir. Alanin negatif yonde arttirilmasina
devam edilirse ferromanyetik madde d noktasinda negatif yondebir doyuma yaklasir.
Yani bu kez ters yonde miknatislanma (-Ms) s6z konusudur. Ferromanyetik madde
doyuma ulagtiktan sonra alanin ayni yonde arttirilmasinin malzeme iizerinde bir etkisi
olmayacagi i¢in bu kez negatifin tersi pozitif yonde yani yine pozitif dogrultuda alan
artirilmaya baslanir. Alanin maksimum degeri yani Hc’de miknatislanma sifir olur ve
alan arttirilmaya devam edilirse miknatislanma yine a noktasinda doyuma ulasir.

Anlatilan bu olaya manyetik hysteresis denir. Bu dongu abcdef ilmegince tekrarlanir

ama artik O noktasina geri donmez [14].

- H

Sekil 2.15. Ferromanyetik bir maddenin miknatislanma
ya da hysteresis egrisi [14].

2.2.4. Antiferromanyetizma

Makroskobik olarak paramanyetizmaya benzeyen antiferromanyetizma, zayif ve pozitif

bir alinganlikla manyetizmanin zayif bir tiiridiir. Fakat ¢ok kristalli (polikristal) bir
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numunede Olgiilen alinganligin tersinin sicaklikla degisimi, Née/ sicakligi diye
adlandirilan Ty degerinde bir minimum gosterir (Sekil 2.16.c) ve alinganliktaki bu
maksimum, Ty’nin altinda manyetik momentlerin antiparalel dizilisinden kaynaklanir.

Antiferromanyetizmayr en basit sekilde, manyetizasyonlar1 esit ve zit ydnde
(M A :—MB [2] ) olan iki alt kafes (A ve B) olarak diisiinebiliriz ve dolayisiyla
manyetik alanin yoklugunda olusan net manyetizasyon sifirdir (Sekil 2.16.a) [6]. Net

manyetizasyon M olmak lizere, T <T, i¢in:
M=M,+M,=0 (2.16)

seklindedir [2].

Atomik momentlerin bu antiparalel dizilisi, negatif degis tokus etkilesmeleri olarak
adlandirilan komsu atomlar arasindaki etkilesmelerden kaynaklanir. Bu etkilesmeler,
biitlin momentleri paralel hizalama egiliminde olan dis alanin etkisine karsi koymaya
calisir. Sicaklik Tyn’nin altina kadar diisiirtildiigi zaman alinganlik, momentlerin
antiferromanyetik diizenlenmesine kars1 koymaya ¢aligan 1s1sal dalgalanmanin azalmasi
ile azalir. Yiiksek sicaklikta, 1sisal dalgalanma etkilesme etkilerini zayiflatir ve yine
paramanyetiktekine benzer sekilde alinganligin 1sisal degisimi gozlenebilir (Sekil 2.16.b

ve 2.16.c) [6].

M T <Ty«<T; (T2) Hx
A o -0 -8~ T \/
B ~8 —0 <& :
- o o (T3) ' :
- O -8 ~
H 0 T T
(a) ) (c)

Sekil 2.16. Antiferromanyetizma: (a) Spin kafesi, (b) M (H), (c) x " (T) [6].

Antiferromayetizma, ferrimanyetizmanin 6zel bir durumudur. Ferrimanyetizmada kritik

sicaklik Curie sicakligr iken antiferromanyetizmada kritik sicaklik Néel sicakligidir [2].
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2.2.5. Ferrimanyetizma

Ferimanyetizma, mikroskobik olarak antiferromanyetik benzeri bir malzeme karakterize

eder; fakat iki alt kafesin manyetizasyonu ayni sekilde degildir (Sekil 2.17.a) [6]. A ve
B ferromanyetik alt kafeslerin gosterdigi manyetizasyonlar farklidir (M L= My) [2].
Iki alt kafes (A ve B) birbirini tamamen dengelemez. Dolayisiyla T¢ diizen sicakliginin

altinda kendiliginden bir manyetizasyon ortaya ¢ikar [6]. Net manyetizasyon M olmak

tzere, T <T. icin:

M=M,+M, %0 (2.17)

seklindedir [2] ve Sekil 2.17.b ile 2.17.d’de goriildiigii gibi, bu sicaklik araliginda bir
ferrimanyetin makroskobik Ozellikleri bir ferromanyetinkine yakindir. Fakat,
1/ y (T)’nin yiiksek sicakliklara kadar degisimini gosteren egrinin asimptotu,
ferromanyetik maddelerdeki durumun aksine, genel olarak negatif degerler
bolgesindeki sicaklik eksenine kadar uzanir (Sekil 2.17.c) [6].

M 1%
T](Tc(TZ x Ms
(T My
A o e @ (To)
B —0— ~-{— -0O— .
- B -0 (T3)
O = -
H 0 TcT
() (b) (d)

Sekil 2.17. Ferrimanyetizma: (a) Spin kafesi, (b) Manyetizasyon egrileri, (c) 1/ y ’nin
sicaklikla degisimi, (d) Kendiliginden manyetizasyonun sicaklikla
degisimi [6].



3.BOLUM

MATERYAL VE YONTEM

3.1. Numune Elde Edilmesi

Yiiksek safliktaki Co (4N), Mn (4N), V (3N) ve Sb (5N) elementlerinin gerekli
miktarlar1 0,1 mg hassasiyetli tartida tartildiktan sonra, ark firmi kullanilarak argon
atmosferi altinda ve su sogutmali bakir pota iginde eritilmesiyle Co,Mn;V,Sb
(0<x<1) Heusler alasimlar1 olusturulmustur. Numunelerin homojen olmasi igin eritme
islemi birkac defa tekrarlanmistir. Eritme esnasinda hem bakir potada olusan 1s1y1 almak
hem de bakirin eriyerek iiretilen malzemeye bulasmasini engellemek igin bakir potanin
icinden su gecirilmis ve eritme islemi argon atmosferi altinda gerceklestirilerek

numunelerin oksitlenmesi bdylece engellenmistir.

Calismamizda kullanilan numunelerin Uretilmesinde Sekil 3.1’de gosterilen en yuksek
200 A akim verebilen gii¢ kaynagina sahip ark firin1 (Edmund Biihler Mini Arc Metler
MAM-1 tipi) kullanilmistir. Yiiksek akim kaynagi tungsten uglarda bir ark meydana
getirmis ve hareketli olan tungsten ug¢ hareketsiz olan bakir pota ilizerinde bulunan
oyugun i¢ine doldurulmus malzeme iizerine tutularak bu ark yardimiyla eritme islemi
gergeklestirilmistir. Su sogutmali tungsten elektrota sahip firin 3500°C’ye kadar
¢ikabilmektedir.

3.2. X-1511 Toz Kirinimi

X-1511 kirmnimi deneylerinde baslica iki numune geometrisi kullanilir. Birincisinde,

incelenecek malzemenin numunesi iyice incecik toz haline getirilir. ikincisinde ise diiz
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bir plaka Uzerine X-iginlart gonderilir. Toz kirmimi, yapi tayini igin ilk tercih
olmamasina ragmen alisilagelmis bir yontem olarak katilarin yap1 analizinde, 6zellikle

de karigimlarda, hep X-131n1 toz kirtnimi yontemi kullanilmaktadir [21].

Sekil 3.1. Numunelerin tiretilmesinde kullanilan ark firmi [15].

Atomlarin veya atom gruplarinin bir hacim igerisinde belirli bir dizene sahip olarak
dizilmesi sonucunda kristal yap: ortaya ¢ikmistir. Kristal yapinin nasil goriilecegi
konusunda saglanan gelismelerin ilk adimlar1 yirminci yiizyil baslarinda atilmaya
baslanmis ve kristalin X-iginlarmi kirinima ugrattigimin bulunmasi ile kristal yap1
igerisindeki atomlarin incelenebilmesinin yolu ortaya c¢ikmistir. Yani, X-iginlarinin
kristal icerisindeki kirinimu ile kristalin i¢ diinyasin1 6grenmemiz miimkiindiir. Bugun,
X-1isinlarina ek olarak, dalga boylar1 kristal yapidaki atomlar1 aras1 uzaklikla
kiyaslanabilir biyuklukte olan pek ¢ok 151 daha ayni amagla kullanabilmekteyiz.
Boylece, yalniz kristal yapiyr olusturan birim hiicrenin 6zelliklerini degil, atomlarin
kristal icerisindeki yerlesim diizenini, kristal yap1 bozukluklarini, kristalde ortaya ¢ikan
zorlanmalari, kristal i¢erisinde bulunabilecek safsizlik atomlarini vb. pek ¢ok ayrintiy

inceleyebilmekteyiz [22].
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X-1sinlarinin kristalin atomlart ile etkilesmesinde, 151n atom {izerinden gegerken, 1s1nin
elektrik alan1 atomun elektronlarini etkiler ve onlarin bir tiir titresim hareketi yapmasina
sebep olur. Bilindigi gibi, herhangi bir yiik titresime baglarsa ayn1 bir radyo anteni gibi
elektromanyetik 1s1nim yaymaya baslar. Boylece ortaya c¢ikan i1simim; gelen, yani
kendisinin kaynagini olusturan 1sinimla ayni frekansa sahiptir ve uyumlu (koherent)
ozellik gosterir. Dolayistyla bu 1s1nim, uyumlu olmayan 6zellige sahip olacak sekilde
Compton sagilimi ile ortaya ¢ikan 1isinimdan farklidir. Daha sonra biitlin elektronlardan
cikan 1smimlar bir araya gelir ve bir noktadan ¢ikiyormus gibi kabul edilebilecek bir
1simim olustururlar. Bu olay pek c¢ok atom i¢in diisiiniiliirse, her bir atomdan ¢ikan

1sinimlar st Giste binerek kirinim olaymi gergeklestirirler [22].

Bir kristalden kirmim olayimin basit bir aciklamast W. L. Bragg tarafindan yapilmistir.
Bragg teorisi basit olmasina ragmen deneysel sonuglar1 dogru olarak éngdrebilmektedir
[19]. Bragg kanunu, kristallerde kirmim olayini fiziksel bir modele oturtmamizi
saglayan 6nemli bir aragtir. Bu kanunu agiklayabilmek i¢in, Sekil 3.2’de goriildiigii gibi
bir kristal yapida yer alan birbirine paralel atomik diizlemleri diisiinelim [22]. Dlzgin
yansima oldugunu varsayalim. Bu durumda gelis a¢is1 yansima acgisina esittir. Ayrica
gelen ve yansiyan dalgalarin ayni dalga boyunda olmalari i¢in 1simanin elastik olarak

sacildigini varsayalim [23].

f 8
» 1
A4\
/81 N\ d
' {
N\.d sin 8

Sekil 3.2. Bragg denklemi 2dsin#=nA nin bulunmasi [19].
Yansima diizlemleri kristalin yiizeyini olusturan diizlemlerden tamamen farklh
olabilirler. Her diizlem tabaka, giimiis kapli bir ayna gibi, gelen 1smin bir kismin

yansitacaktir. Kirimim olayi, bu farkli tabakalardan yansiyan dalgalarin girisimleri
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sonucu olusur. Paralel 6rglu duzlemlerinin d araliklarla siralandigini varsayarsak, &
diizlemle olan ag¢1 olmak tizere komsu iki diizlemden yansiyan 1sinlar arasindaki yol

farki 2dsin @ olacaktir [19].

(b) faz farki=p\/2

(c) faz farki=p\/4 \/

Sekil 3.3. Aralarinda a) 0, b) A/2, ¢) A/4 faz farki olan
ayn1 dalga boyuna ve genligine sahip iki
dalganin iist tiste gelmesi [18].

Sekil 3.3’te goriildiigli gibi, bu yol farkinin dalga boyunun tam katlar1 olmasi halinde
yapici girisim, diger durumlarda ise yikici girisim olusur [18]. Oyle ise her iki

diizlemden gelen 1sinlarin birbirlerini kuvvetlendirme sartlari;
nA=2dsind (3.1)

olacaktir. Bu bagintiya Bragg Kanunu denir ve n burada bir tamsayi, A ise 1smnin dalga
boyudur. A’nin tam katlar1 olan n sayilarina yansima derecesi de denir. Bragg
yansimasi yalnizca A<2d olmasi halinde gegerlidir. Bu sonug, X-iginlari
(A =1Angstrom=10"° m) gibi kisa dalga boylu elektromanyetik 1simimlarin yerine

neden goriilebilir 151k kullanilmadiginin da fiziksel bir agiklamasini gostermektedir [22].
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Bragg kanunu kristal Orgiide ortaya ¢ikan periyodikligin sonucudur. Kanun, orgi
noktalarini dikkate alir. Orgii noktalarina karsilik gelen atomik diizen burada énemli
degildir, bu diizen yalnizca ortaya ¢ikacak yansimanin siddeti tizerinde goreli (relatif)

bir etkiye sahiptir [22].

3.2.1. X-151m1 Toz Kirinim Analizi

Bir 6rnege ait X-151mm1 toz kirmmim deseni, sagilma agilarindan (26;) ve bu acilarda
Olciilen sayim degerlerinden (yid ) olusur. Baslangi¢c noktasi 26,’den baslayan 26,
degerleri,

26,=26,+(i-1)ADIM (3.2)
seklinde ADIM biiyiikliigiine bagl olarak adim adim artarken, her 26; konumuna kars1
gelen sayim degerleri deneysel olarak olgulir ve X-1s1n1 toz kirinim deseni elde edilir.
Adim blyiikliigii laboratuarlarda kullanilan X-151n1 toz difraktometreleri i¢in 0.005° ile

0.05° arasinda olabilir. Herhangi bir 26; konumunda hesaplanan sayim

Vi = Vi + Szk: 1 20X ) (3.3)

X; = 20; 20, (3.4)

I = LkAkPk|Fk|2 (3.9)

Ybi = iBm(ﬂ—l)m (3.6)
o0 TSBK

s : Skala faktoru

k : Miller indisleri

I : Siddet

£XX) : Pik fonksiyonu
A : Asimetri fonksiyonu

Py : Tercihli yénelim fonksiyonu
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Ypi - Taban sayimi

L : Lorentz ve kutuplanma diizeltmesi ile cokluk ¢arpanini i¢eren katsay1

seklinde verilir.

Atomlara ait koordinatlar, 1sisal titresim tensorleri gibi kristal yapiya ait bilgiler
olmadan, Iy siddet degerleri hesaplanamaz. Eger birim hiicre parametreleri yaklasik
olarak biliniyorsa ve Iy siddet degerleri de fit parametreleri olarak varsayilirsa, en kiigiik

kareler yontemi ile X-1sin1 toz kirtnim analizi yapilabilir. En kiiguk kareler yonteminde,

deneysel olarak elde edilen sayim degerleri ( yid ) ve Esitlik (3.3) kullanilarak
2 - d hy2
X :ZWi(yi -Yi) (3.7)
i=1

w; : Agirlik fonksiyonu (w; =1/ o =1/ y)
yid : 26; konumunda deneysel olarak 6lgiilen sayim

yih : 26; konumunda hesaplanan sayim

N' : X-151n1 toz kirinim desenindeki veri sayisi

ifadesini en kiiglik yapan katsayilar bulunur. Boylece X-isin1 toz kirmimi desenindeki
piklerin siddetleri (Ix) ve konumlar1 (26) bulunmus olur. Ayrica bu analizler ile 26k
konumlarindaki siddetlerin Miller indisleri uzay grubuna ait yansima kosullarindan

bulunarak birim hiicre parametreleri de duyarli bir sekilde aritilmis olur [18].

3.2.2. X-151m1 Toz Kirimim Olgiimleri

Ark firininda eritme islemi sonucu kilge haline gelen numuneler agat havanda 6giitiiliip
toz haline getirilerek, Sekil 3.4’te gosterilen Bruker D8 Advance X-isi1 toz
difraktometresinde, 10°<26<80° olmak iizere incelenmistir. Elde edilen verilerin X-1s1m1

toz kirinim analizleri FullProf programi ile yapilmustir.
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o .

Sekil. 3.4. X-1sinlar1 Toz Difraktometresi (XRD) [24].

Difraktometrede (kirinimélger) kullanilan geometri, Sekil 3.5’te gorilmektedir.

Yank
X-mm I . MNumune
kaynag I -

Yank
Alzilayica

Monokromator

Sekil. 3.5. Difraktometrede kullanilan geometri [18].

XRD (X Ray Diffraction- X-istm1 kirinimi) sistemi; ¢ogunlukla agir elementlerden
olusan maddelerin, kat1 anorganik ve Kkristalin arastirrlmasina uygun bir aletsel
yontemdir. Bu yontem, super iletkenler, seramikler, metaller, alasimlar, kat1 ¢0Ozeltiler,
heterojen kati karisimlar, korozif maddeler, celik, kaplama malzemeleri, maden
analizleri, toprak analizleri, safsizlik katkilanmis (dope edilmis) yar1 iletkenler, bébrek

ve mesane taslari, baz1 adli konularda, bazi boyar maddeler, pigmentler, ¢imentolar,
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dogal veya yapay mineraller, herhangi bir malzemenin igerdigi bilesik veya
elementlerin tayini, inorganik polimerler, faz diyagramlarinin ve faz doniisiimlerinin
arastirtlmasi, bazi kristalin veya amorf kompleks bilesiklerinin incelenmesi gibi bircok
konuda yaygin kullanim alanina sahiptir. Yaygin olmamakla birlikte baz1 kati1 organik
bilesiklerin, kati organik polimerlerin, plastiklerin, organik boyar maddelerin v.s.

analizlerinde de kullanilmaktadir [24].

3.3. Miknatislanma Ol¢iimleri

Co2Mn14V4Sb bilesiklerinin miknatislanma Slgtimleri 5 Tesla Ustin iletken manyete
sahip SQUID manyetometri sistemi kullanilarak 4 K ile 400 K araliginda yapilmistir.
Sekil 3.6’da SQUID manyetometresi gosterilmektedir. Kullanilan SQUID’in duyarlilig

ise 10® emu kadardur.

Sekil 3.6. SQUID (Superconducting Quantum Interference
Device) manyetometresi [25].

Miknatislanma 6l¢timii yapilacak olan numune, SQUID sisteminde sivi helyum igine

gomillmiis Ustiin iletken durumdaki algilama kangali i¢inde sabit hizla hareket eder.
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Ornegin konumuna gére indiiklenen gerilim SQUID algilayict yardimi ile 6lgiiliir.
Konuma gore 6lcllen bu gerilim degerlerinden Sekil 3.7.b’deki gibi bir egri elde edilir.
Algilama kangalinin dis etkenlerden korunmasi i¢in ortadaki sarimlarla ugtaki sarimlar

z1t yonlii sarilmustir (Sekil 3.7.a) [18].

adim motoru

()
\_J

HUMUNHE

ustmﬂeﬂm$

aloilama kangah

\‘
J

SQUID gerilimd

E

numune konumu

~_/ |

() ()

Sekil 3.7. (a) Miknatislanma 6l¢timlerinde kullanilan SQUID sistemi.
(b) SQUID gerilimi-numune konumu grafigi [18].

Istenilen bir manyetik alan ve sicaklik degerinde, miknatislanmasi iyi bilinen bir
numune igin gerilim degerleri oSlglilerek SQUID gerilimi-numune konumu grafigi
cizilir. Egrinin tepe noktasindaki gerilim degeri bulunur ve bu gerilim o6rnegin
miknatislanmasina esitlenerek kalibrasyon (ayarlama) katsayist bulunur. Dogru 6lgme
yapabilmek i¢in merkezleme isleminin hassas bir sekilde yapilmasi gerekir. Diger
numuneler i¢in elde edilen tepe noktasindaki gerilim degerleri de bu kalibrasyon

katsayist ile ¢arpilarak miknatislanma bulunmus olur.



4. BOLUM

DENEYSEL BULGULAR VE SONUC

Co2Mn14V«Sb Heusler bilesiklerine ait x=0.0, 0.2, 0.4, 0.6, 0.8 ve 1.0 i¢cin FULLPROF
[26] programu ile yapilan X-1is1m1 toz kirmmim analizleri Sekil 4.1°de, goriilmektedir.
Gozlenen ve hesaplanan X-isim1 toz kirinim verilerinden, numunelerin Fm-3m uzay
grubuna ait kiibik AlCu,Mn-tipi kristal yapiya sahip olduklar1 goriillmektedir. Cop,Mn .
x«VxSb Heusler bilesikleri i¢in oda sicakliginda elde edilen birim hiicre parametresi a ve
birim hlcre hacmi V’nin x’e gore degisimi Sekil 4.2’de gortilmektedir. Elde edilen
degerler ayrica Tablo 4.1.’de verilmistir. Orgii parametresi a ve birim hiicre hacmi V,
Vanadyum (V) orani X’in artmasiyla dizgiin olmayan bir sekilde azalir. Bu azalma
Vanadyum’un atomik yarigapinin Mangan’in atomik yarigapindan kiigiik olmasina
baglanabilir. Co,MnSb Heusler bilesigi icin elde edilen 6rgu parametresi literatiirde
daha once verilen degerler ile uyumludur [27, 28]. Fakat Co,VSb Heusler bilesigi igin

bulunan 6rgii parametresi literatiirde verilen degerlerden kii¢iik ¢itkmistir [29].

Tablo 4.1. Co,Mn14V,Sb Heusler bilesikleri i¢in 6rg
sabiti a, hacim V, Curie sicakligi T¢ ve Mg
doyum manyetizasyonu.

X a(A) V(A  Tc(K) Mg (us/fu)

00 5916(1) 207.1(1) 5.15
02 50913(2) 206.7(2) 4.14
04 5.902(1) 205.6(1) 3.37
06 5.890(2) 204.3(2) 8 2.29
08 5.844(2) 199.6(2) 1.07

1.0 5.803(3) 195.5(3) 0.04




Siddet [a.u.]

20[]

Sekil 4.1. Co,Mn14V«Sb Heusler bilesikleri i¢in X-1s1n1 toz kirnim analizleri.
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5.92

5.88

Sekil 4.2. Co,Mn14V4Sb Heusler bilesiklerine ait birim kubik
Orgu sabiti a ve birim hicre hacminin oda
sicakliginda Vanadyum orani X’e gore degisimi.

1 kOe manyetik alan altinda 5-300 K araliginda Co,Mn;.4VSb Heusler bilesiklerine ait
miknatislanmanin sicakliga gore degisimi (M-T) Sekil 4.3’te gOrilmektedir. Bu
egrilerden Co,VSb (x=1) bilesiginin paramanyetik, diger bilesiklerin ise ferromanyetik
olduklar1 goriilmektedir. Co,Mng2VogSb Heusler bilesigine ait Curie sicakligi 68 K
olarak belirlenmistir. Diger ferromanyetik Heusler bilesiklerinin Curie sicakliklari ise
300 K’nin Gzerindedir. Bu numunelere ait Curie sicakliklarinin belirlenebilmesi i¢in 300

K’nin Uzerindeki M-T &lgtimlerine ihtiyag duyulmaktadir.
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Sekil 4.3. CooMn14VSb Heusler bilesiklerine ait miknatislanmalarin
1kOe manyetik alanda 5 K ile 300 K araliginda sicakliga gore
degisimi.

Co,Mn14VSb Heusler bilesiklerine ait uygulanan manyetik alanin fonksiyonu olarak 5
K’de elde edilen hysteresis egrileri (M-H) Sekil 4.5’te gosterilmektedir. Bu egrilerden
hysteresis etkisi kiiglik oldugu i¢in bilesiklerin yumusak manyetik malzemeler olduklari
sOylenebilir.  Co,VSb Heusler bilesigi paramanyetik oldugu i¢in doyuma

ulagmamaktadir. Doyum miknatislanmalart M-H egrilerinin yiiksek alanlardaki
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degerlerine ¢izgisel fit uygulanarak elde edilmislerdir. Vanadyum konsantrasyonu x’e
bagl olarak elde edilen doyum miknatislanmalar1 Tablo 4.1°de verilmistir. Sekil 4.4’te
ise Co,Mn14V«Sb Heusler bilesiklerine ait doyum miknatislanmasmin 5 K’de
Vanadyum orani X’e gore degisimi gorilmektedir. Doyum miknatislanmas: Vanadyum
orani X arttikga azalmaktadir. Co,MnSb Heusler bilesigi i¢in elde edilen doyum
miknatislanmasi literatiirde rapor edilen deneysel sonuca [27] olduk¢a yakin olmasina
ragmen teorik yogunluk fonksiyonel teorisine dayali hesaplamalardan [28] elde edilen

sonuctan ise kiiclik ¢cikmustir.

Sekil 4.4. Co,Mn14V4Sb Heusler bilesiklerine ait doyum
miknatislanmasinin 5 K’de Vanadyum orani
X’e gore degisimi.
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