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2010; Sayfa: 53

Tez Damismani: Do¢. Dr. Orhan YALCIN

OZET

Bu tez caligmasinda; bilineer, kuadratik ve kristal alan etkilesmeli spin—1 Ising modelleri ile
incelenen nanoparcacigin manyetik Ozellikleri incelendi. Nanoparcacik igindeki spinler
sirastyla; c¢ekirdek, ara yilizey ve ylizey olmak iizere {i¢ bolgeye ayrildi. Ising modeli i¢in
kullanilan Hamiltoniyen; bilineer, kuadratik ve kristal alan etkilesmeli tek nanopargacik i¢in
genel anlamda yazildiktan sonra her ii¢ bolgeyi de kapsayacak sekilde genisletildi. Cift
yaklasim; bilineer, kuadratik ve kristal alan Hamiltoniyenli spin—1 Ising modeline
uygulanarak denklemler tiiretildi. Serbest enerji ifadesi kabuk ve 0z (core-shell
nanoparcacik) icin detaylica elde edildi. Farkli ¢ap ve sicaklik degerleri igin bilineer,
kuadratik ve kristal alan etkilesmeli homojen ve heterojen nanoparcacigin manyetik
oOzellikleri incelendi. Uygulanan dis manyetik alanin, kuadratik ve kristal alanimn farkl
degerleri i¢in miknatislanmanin sicakliga gore gelisimi ve heterojen nanopargacik igin
histerezis egrileri elde edildi. Bilineer, kristal alan ve kuadratik etkilesmeli homojen ve
heterojen tek nanopargacik icin kalici miknatislanmanin nanopargacigin yarigapina gore

degisimi detaylica arastirildi.

Ising modelleri, ilk olarak ferromanyetizma igin kurulmus ve daha sonra da degisik manyetik

sistemler i¢in gelistirilmis modellerden birisidir. Bu modelleri ve kullanim alanlarini

il



genisletmeye yonelik her teorik g¢aligma Oncelikle manyetik nanoparcacik sistemleri,
nanomiknatislar, manyetik ince filmler, manyetik akiskanlar v.b. gibi bir¢ok teknolojik
Oneme sahip arastirma alanlarinda yapilan deneysel ¢aligmalara ve bu calismalarda elde
edilen 6nemli bulgulara 1sik tutmaktadir. Yapilan bu tez; tezde kullanilan ¢ift yaklagim
yonteminin nanoparcaciklara uygulanmasi yapilabilecek farkli teorik calismalara taban
olusturmustur. Deneysel olarak elde edilmesi c¢ok kolay olmayan kabuk-gekirdek
nanopargaciklarin manyetik 0Ozelliklerinin teorik olarak Onceden incelenmesine firsat
saglamaktadir. Manyetik nanopargacik sistemlerin DNA’lara tutturulmasi, zararl
molekiillerin tespit ve teshisinde, biyo-medikal alanda son derece kullanim firsati sundugu

i¢in bunlarin modellenmelerinde kolaylik saglamaktadir.

Anahtar Kelimeler: Nanoparcacik, Ising Modeli, Cift Yaklasim Yontemi, Nano

Manyetizma

v
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ABSTRACT

In this thesis; bilinear, quadratic and crystal field interactions of spin—1 Ising model was
studied to investigate the magnetic properties of noninteracting monodomain nanoparticles.
The Ising spins in three parts that are core, core-surface, and surface within the nanoparticle
were incorporated. After the Hamiltonian which is used for Ising model was written
genereally, it was written for three parts. Equations were solved for core-shell nanoparticle
by using the pair approximation for bilinear, quadratic and crystal field interactions
Hamiltonian of spin—1 Ising model. The free energy was calculated for core-shell
nanoparticle. Magnetic properties were studied for bilinear, quadratic and crystal field
interactions of homogeneous and composite nanoparticles for different values of temperature
and diameter. Hysteresis loops of the homogeneous and composite system were plotted for
different values of magnetic field and quadratic and crystal field values. The coercive field
and its linear fit to the data were plotted as a function of radius of ferromagnetic

nanoparticles.

The Ising model is firstly used for ferromagnetism and then is advanced for different
magnetic systems. The theoretical studies are show the way for these models before all else

magnetic nanoparticle systems, nanomagnet, magnetic thin film, magnetic fluid etc. a lot of



important technological experimental studies. This thesis is important because of the method
which we used sets good example for other theorical studies. It provides opportunity to
examine prior to magnetic properties of core-shell nanoparticles which are difficult to get by
experimental studies. It offers the opportunity for magnetic nanoparticle systems to keep the
DNA, detection and identification of harmful moleculs, in the bio-medical fields, so it gets

an extremely convenient of their modellings.

Keywords: Nanoparticle, Ising Models, Pair Approximation Methods, Nanomagnetism.
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1. GIRIS

1.1. Konuyla ilgili Yayinlar ve Cahsmalar

Tek domen nanoparcacigin manyetik 6zellikleri son yillarda tip, biyoloji, askeri,
biyo-molekiil sistemleri ve fizik gibi genis alanda biiyiik ilgi uyandirmaktadir. Diisiik
boyutlu sistemleri tanimlamak i¢in ilk olarak Stoner-Wohlfarth modeli kullanilmistir.
Manyetik sistemlerdeki ferromanyetik nanopargacik, birbirleri ile etkilesen
ferromanyetik (FM) yiizey ve antiferromanyetik (AFM) cekirdekten olusan tek
domenli nanopargaciktan olusur. Bu ve benzeri ¢aligmalarda kullanilan modellerden
biriside Ising modelidir. Bu modellerde parcaciklar1 olusturan atomlarin spin
degerleri kullanilir. Ising spin sistemlerinin nanopargaciklara ilk uygulanani spin—1/2

modelidir [1].

Nano-boyuttaki malzemeler, hacimli (bulk) malzemelerden daha farkli yapisal,
elektriksel ve manyetik &zellikler gosterirler [2-3]. Ornek verilecek olunursa; nano
boyuta getirilen malzemelerin kalict miknatislanmalarmin artmasi, zorlayici alan
degerlerinin artmasi ve dayanakliligin (mukavemetin) artmasi gibi bircok Ornek
verilebilir. Yapilan deneysel caligmalarda cesitli yontemlerle nano boyuta indirgenen

malzemelerin manyetik 6zelliklerinin farkli sonuglar gosterdigi bulunmustur.

Antiferromanyetik nanopargaciklarin manyetizmasinda demir (Fe) katki (as1)
miktarmin etkileri ¢aligilmistir. Tek demir anizotropi iceren Heisenberg modeli ve
Green fonksiyonu kullanilarak antiferromanyetik nanoparcaciklarin kalic1 alan

(koersivite) (H ), Néel sicakligi 7, ve miknatislanma M, lizerindeki katk: (as1)

etkileri calisilmigtir. Katk: (as1) etkisinden kaynaklanan oda sicakligindaki
miknatislanma deneysel olarak elde edilmistir [4]. Nikel-ferrit (24 +4nm)
nanoparcaciklar, ferrit ve nikel tuzlari kullanilarak kimyasal ¢dkme metodu ile
incelenmistir. Azalan sicaklik degerlerinde nanopargacigin artan zorlayici alan degeri
bulunmustur [5].

Chern ve arkadaslar1 Fe,O, ve Mn,0, siiper orgiilerinin faz diyagramlarini ve telafi

sicakliklarmi (7¢: Curie sicakligl) bilesiklerin sicakliga bagli karakteristiklerini



inceleyerek elde etmislerdir [6]. Kageyama ve ark., nikel II format dehidratin
Ni(HCOO,)2H,0 manyetik Ozelliklerini inceleyerek bu bilesigin  diisiik
sicakliklarda zayif bir ferrimanyet oldugunu bulmuslardir [7]. Manyetik kayit
yiizeyleri, kalic1 manyetler ve yiiksek frekansa uygun elektronik devre elemanlar1
gibi uygulama alanlar1 olan metal-ferrit nanoparcaciklar jel sekillendirme (styling
gel) [8-9], 1s1l ayrigma (thermal decomposition) [10], sicak su sentezi (synthesis of
hot water) [11-12-13], kuru ogiitme (dry grinding) [14] gibi yOntemlerle

hazirlanmaktadir. Ancak bu yontemlerin ¢ogu yiiksek maliyetli ya da uzun ve zordur.

Seramik, normalde kirillgan bir malzemedir. Ancak tanecik biiyiikliigli nano boyuta
indirildiginde kolaylikla deforme olup sekillendirilebilmektedir. Nano biiytikliikteki
tozlarla takviye edilen bilesik (compozit) (composit: makroskobik olarak birbirinden
ayr1 iki ya da daha fazla malzemenin bir araya getirilmesi ile imal edilen malzeme
tiiriidiir) malzemeler daha yiiksek performans degerine ulagsmaktadirlar [15]. Yapilan
deneysel bir ¢aligmada siispansiyon igerisindeki nano kristallerin tanecik biiyiikligi
ve sekilleri renk farkliligma sebep oldugu gdzlenmistir [16]. Ornek vermek

gerekirse; 1 nm biyilikligiindeki altn pargaciklart kirmizi renk gériinmektedirler.

Spin—1 Ising modeli {i¢ durumlu ve iki diizen parametreli sistemlerdir [1]. Bilineer
(), bikuadratik (K) ve kristal alan (D) etkilesme Hamiltoniyenli spin—1 Ising modeli
Bulume-Emery-Griffiths (BEG) veya spin—1 BEG modeli olarak adlandirilir. BEG

modeli ilk defa, Bulume, Emery ve Griffiths tarafindan ’He, *He karisimlarmin

termodinamik davraniglarini incelemek i¢in gelistirilmistir [17].

Erding ve Keskin g¢alismalarinda Bethe yaklasimi olarak isimlendirilen kiimesel
degisim metodunun ¢ift (pair) yaklasimini kullanarak bilineer (J) ve bikuadratik (K)
cift etkilesmeli spin—1 Ising modelinin denge Ozelliklerini hacim merkezli kiibik
kafeste incelemislerdir. Bu calismada ilk olarak sabit ve sabit olmayan dipol ve
kuadrapolar moment diizen parametrelerinin termal degisimleri goézlenmistir.

a=J/K degeri azaldiginda gegis sicakhiginin da azaldigi, sabit ve sabit olmayan

diizen parametrelerinin bir kisminin da kayboldugu goézlenmistir. Kuadrapolar fazda

modelin dengede olmayan davranislar1 incelenmistir [18]. Erdem, istatistigin denge



teorisini ve termodinamigin tersinmez siirecini kullanarak bilineer ve bikuadratik
etkilesmeli spin—1 Ising modelinin manyetik durulma teorisini incelemistir. Manyetik
Gibbs enerjisi i¢in molekiiler alan ifadesini kullanarak, tersinmez siiregte bulunan
manyetik Gibbs enerjisini hesaplamistir. Dinamik ve karmasik manyetik alinganlik
icin ifade tiretmistir [19]. Erdem tersinmez termodinamigin Onsager teorisini
kullanarak, bilineer ve bikuadratik etkilesmeli spin—1 Ising modeli i¢cin karmasik
alinganlik veya dinamik alinganligi hesaplamistir [20]. Spin—1 ve spin—2 Blume-
Capel Ising ferromanyetik sistemin Bethe Orgiisii lizerindeki kesin ¢oziimii Albayrak
ve Yigit tarafindan yapilmistir. Karma spin (1/2, 2) sistemi i¢in telafi sicakliklar1 elde
edilmistir [21]. Ekiz ve Keskin modelin dinamigini manyetik alan varliginda ve

manyetik alan yoklugunda kiime varyasyon yontemi kullanarak incelemislerdir [22].

Ortalama alan yaklasimi ile karma spin (1/2, 3/2) Ising sistemlerinde dinamik faz
gecis (DFQ) sicakliklari elde edilmis ve dinamik faz diyagramlar1 sunulmustur [23].
Bahmand ve arkadaglar1 ortalama alan yaklagimini kullanarak, olasi kristal alan
varliginda spin—1 ve spin—1/2 Ising ferrimanyetik sistemlerin manyetik 6zelliklerini
calismislardir. Uygun araliklardaki kristal alan igin, sistemin telafi sicaklik
davraniglarint  ve  yeniden olugma  (re-entrant) davranis1  sergiledigini
gbzlemlemiglerdir [24]. Temizer ve arkadaslar1 zamana bagli salinimli dis manyetik
alan altinda ortalama alan yaklasimini kullanarak itici bikuadratik etkilesmeli (K<0)
kinetik Blume-Emery-Griffith (BEG) modelini incelemislerdir. Glauber metodu
kullanarak dinamik faz diyagramlarini sundular [25]. Keskin ve arkadaslar1 Glauber
modelini kullanarak bilineer ve bikuadratik c¢ift etkilesimli kinetik spin—3/2 Ising
modelinin dinamik faz gecislerini incelemislerdir. Dokuz temel faz diyagrami elde
edilmistir [26]. Keskin ve arkadaslar1 ise BEG modelini en diisiik kiimesel degisim
metodu ile incelemiglerdir. Sabit ve sabit olmayan diizen parametrelerinin faz
gecislerini elde etmislerdir [27]. Albayrak BEG modelini karma spin (2, 5/2) Ising
ferromanyetik sistemler i¢in incelemistir. Calismasinda kristal alan ve kuadratik
etkilesmeli alt kafes i¢in faz diyagramlarmi elde etmistir [28]. Albayrak ve
arkadaslar1 kristal alan etkilesimli spin—3/2 Ising modeli i¢in Bethe orgiisii {izerinde
faz diyagramlarmi analiz etmislerdir [29]. Ekiz Bethe Orgiisii lizerinde karma Ising

ferro ve ferrimanyetik sistemlerin manyetik 6zelliklerini incelemistir [30]. Karma



spin (3/2, 2) [31], (3/2, 5/2) [32], sistemleri incelenmis ve faz diyagramlari elde

edilmistir.

Monte-Carlo metodu kullanilarak kiibik kafes yapisinda manyetik Ising spin—1 filmin
kritik davraniglarinda kristal alanin etkisi calisilmistir. Kristal alan etkilesiminin
farkli degerleri i¢in diizlemde faz diyagramlar1 elde edilmistir [33]. Monte-Carlo
metodu kullanilarak iki boyutlu kare kafeste, dort spin etkilesimli spin—1/2 ve spin—1
Blume-Capel Ising ferrimanyetik modelin kritik davranislar1 ve manyetik 6zellikleri
calisilmistir. Faz diyagramlarinda dort spin etkilesimi ve kristal alan etkilesimi elde
edilmistir [34]. Boughrara ve Kerouad, Monte-Carlo metodunu kullanarak kiibik
kafes yapisinda Ising sistemlerin manyetik Ozelliklerini ve kritik davraniglarini
incelemiglerdir. Caligmada sistem A ve B, spin—1/2 ve spin—1 gibi iki manyetik atom
icermektedir. Faz diyagramlarma bagli olarak degis tokus etkilesmesi lizerinde
calisilmistir [35]. Kristal alan varliginda karma (1/2, 3/2) ferromanyetik ve
ferrimanyetik iki alt Orgiili sistemin manyetik 6zellikleri ¢alisilmistir [36]. Spin-
fonon modeli esas alinarak ferromanyetik nanoparcaciklarin boyut ve yiizey etkisi
calisilmigtir. Farkli ylizey spin-fonon etkilesim sabitleri i¢in pargacik boyutunun

azaltilmastyla fononun enerjisinin azaldig1 veya arttig1 gézlenmistir [37].

Etkilesmeyen nanoparcaciklarin klasik manyetik 6zelliklerini tanimlamak i¢in bazi
metotlar onerilmistir. Cift yaklagim kullanilarak, nanoparcgacik i¢indeki herhangi bir
yondeki spinlerin klasik manyetizasyonu i¢in bir esitlik gelistirilmistir. Metot da,
standart ortalama alan yaklasimi ve spinler arasindaki en yakin komsu etkilesmeler
ele alimmistir [38]. Cift yaklasim kullanilarak boyuna manyetik alan altinda kristal
alan etkilesimli Ising modelde histerezis egrilerinin diisiik sicakliklarda davraniglari
incelenmistir. Farkli sicaklik degerleri i¢in histerezis egrileri elde edilmistir ve baz1
sicaklik degerlerinde histerezis egrilerinin kayboldugu gézlenmistir [39]. Deviren ve
arkadaslar1 etkin alan teorisini kullanarak, bal petegi orgiisiinde anti-ferromanyetik
ve ferrimanyetik karma spin (1/2, 5/2) Ising sistemlerin manyetik 6zelliklerini
incelemiglerdir ve faz diyagramlarini elde etmislerdir [40]. Etkin alan teorisi
kullanilarak, basit kiibikte hem enine hem de boyuna kristal alan etkilesimli ¢ift

eksenli Ising modelinin kritik davranislar1 ¢calisilmigtir [41]. Ortalama alan ve etkin



alan teorisi kullanilarak, boylamsal kristal alan etkilesmeli spin—2 Ising modelin
temel durum manyetik Ozellikleri caligilmistir. Temel durum faz diyagramlarinda,
sistem ti¢ kritik davranig gostermistir. Sistemin manyetik 6zelliklerinde spin bagintis1
onemli bir etkiye sahiptir. Spin—2 enine Ising modelinin temel durum faz
diyagramlari i¢in, spin—3/2 enine Ising modelinkinden farkli sonuglar elde edilmistir
[42]. Chen ve Levy, J ve K etkilesmeli Hamiltoniyen kullanarak spin—1 Ising
modelinin molekiiler alan yaklasimi ile ¢o6ziimiinde ilk defa c¢alisanlar
arasindadirlar.[43]. Asir1 sogutma olaymni agiklayabilmek i¢in, Keskin ve Meijer, J
ve K etkilesme sabitli spin—1 Ising modelini kullanmiglardir [44]. Daha sonra ise;
Keskin, dig manyetik alanm etkisini de goéz Oniine alarak asir1 sogutma olayini
aciklayabilmek icin spin—1 Ising modelini kullanmistir. [45]. Ayrica Keskin ve
Arslan, en diisiik kiimesel degisim metodunu kullanarak spin—1 Ising modelinin J ve
K etkilesmeli Hamiltoniyen i¢in dipol ve kuadrupol momentlerinde meydan gelen

manyetik alan varliginda incelemislerdir [46].

Bu tez ¢alismasinda, bilineer, kuadratik ve kristal alan etkilesmeli tek nanopar¢acigin
spin-1 modeli ¢ift yaklasim metodu kullanilarak incelenmistir. Ilk olarak,
etkilesmeyen c¢ekirdek ve kabuktan olusan nanoparcacik i¢in Hamiltoniyen
denklemleri c¢ift yaklasim kullanilarak elde edildi ve serbest enerji ifadesi en genel
anlamda bulundu. Tkinci asamada ise; kristal alan ve kuadratik etkilesmeli sistem igin
manyetizasyon egrilerinin sicakliga karsi davranigini verecek ve histerezis egrilerinin
elde edilmesini saglayacak lineer olmayan denklem sistemi elde edildi.

Elde edilen dogrusal olmayan (non-linear) denklem sistemi itarasyon yontemlerinden

uygun olan kullanilarak niimerik hesaplar gerceklestirildi.

1.2. Stoner-Wohlfarth Modeli

Sonlu biiyiikliikteki parcaciklar i¢in ilk miknatislanma ile ilgili caligma 1948 yilinda
Stoner ve Wohlfarth tarafindan gerceklestirilmistir. Tek bir pargacik igin sert
malzemelerde bir eksen boyunca yliksek bir zorlama oldugu goézlenmistir. Bu
sistemdeki yonelime bagliligin varligint gosteren ilk model Stoner-Wohlfarth modeli

olmustur.  Stoner-Wohlfarth (SW) Modeli, tek eksenli anizotropik tek domen



ferromanyetik parcacigin toplam manyetik momentini incelemektedir. Model,
parcacik icindeki biitiin manyetik momentlerin paralel oldugunu varsaymaktadir.
Stoner-Wohlfarth parcacigin manyetizasyon siireci, biitiin bu momentlerin diizgiin
yonelimleri boyunca gerceklesmektedir. Herhangi bir anda pargacik igindeki
manyetik momentlerin yonleri paralel olmaktadir. Bu modelin temelinde ilk olarak
tek bir nanopargacigm miknatislanmasindaki kaliciligin, ikinci olarak ta parcaciklar
arasinda ki etkilesmenin ihmal edilebilir olmas1 vardir. Bu durumda nano parcacigin
miknatislanma vektorlerinin denge yoOnleri, kolay-yon eksenleri ve uygulanan

manyetik alanin yonleri ile tanimlanmaktadir.

Ik olarak, diisiik boyutlar1 tanimlamak i¢in Stoner-Wohlfarth modeli kullanilmugtir.
Model temelde, uygun tek bir domen pargacik durumunda Brown denklemlerinden

elde edilebilir. Asagida bu modelin temel varsayimlar1 6zet halinde verilmistir [47]:

1. tek domen pargacik
2. kiiresel geometri

3. donme-simetri ekseninde tek eksenli anizotropisi

Oncelikle cisim i¢inde diizgiin manyetizasyon varsayarsak, enerji degisimi serbest
enerjiye sifir katki saglamaktadir. Daha sonra, elips geometri manyetostatik alanin
hesaplanmasinda 6nemli bir basitlestirme saglamaktadir. Ciinkii bu, miknatislanma
ile basit tensorial arasindaki baglanti tarafindan ifade edilebilecegini gostermektedir

[48].

—

Hu=-N-M (1.1)

Burada N, her zaman pozitif olan ve miknatis hassasii gideren tensordiir. Burada

x, ¥, z eksenleri olan N, elipsoid eksenleri ile cakismaktadir ve asagidaki gibi

yazilir;
H, N_0 O M.
H,|=-10 N,0 M,
H, 0 0 N,) M,



Burada N, N, N, miknatis hassasini gideren faktorlerdir. N, +N + N, =1 dir.

Tek eksenli tek domen kristal i¢in manyeto kristal serbest enerji yogunlugu asagidaki

gibidir;

W, =-Kcos’ 0 (1.2)

Burada 6 parcacigin doyum polarizasyon momenti ile parcacigin kolay ekseni (OZ

ekseni) arasindaki acidir [49].

3
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Sekil 1.1. Stoner-Wholfarth parcacik i¢in temsili gdsterimi ve sisteme ait koordinat
sistemi.

Manyetostatik serbest enerji yogunlugu, denklem (1.3)’de verilmistir.

- >

W, =~F-H,

=—P,H,(sind, sin@ cosg, cosp +siné, sinfsing, sing +cosb, coso)

(1.3)



Burada P; par¢acigin doyum polarizasyonudur, H, ise uygulanan alan vektoriidiir.
Kiiresel koordinatlar; (PS,H,(p) , (HO,OO,(pO) dir.

Anizotropik alan ise;

H, =— dr. (1.4)
Tek bir domen pargacik i¢in serbest enerji yogunlugu asagidaki gibi yazilabilir:

(1.5)

WZ&{_H o520 21 (Siﬂ@osinOCOS(p()COS(p-i- ﬂ
2 k 0

sin 6, sin 6 sin @, sin ¢ + cos 6, cos 0

1.3 Manyetizma Teorisi

Manyetizma, bir dis manyetik alanda malzemenin vermis oldugu tepkiye denir.
Biitin malzemeler manyetik ozellige sahiptirler. Manyetik alan i¢inde madde
manyetizasyon yani miknatislik (yonelme yani kutuplanma) kazanir. Miknatislanma,
birim hacimdeki net manyetik moment yogunlugudur. Malzemelerin manyetik yapist
hakkinda genel bilgi elde edebilmek i¢in bu malzemelerin miknatislanmasini ve
manyetik duygunlugunu olgmek gerekir. Manyetizma maddenin atom ve kristal
yapisina baghdir. Manyetik Ozelliklerin biiyiikliikleri ve sicakliga bagililiklart
farklidir. Bu durum yalnizca maddenin miknatislanmasiyla smirli olmamakla birlikte
1s1 iletimi, ses iletimi, rezonans gibi Ozellikler agisindan da farkhiliklar tasir.
Miknatislanma kristal yapisinda uygulanan dig alana gore farkl fiziksel o6zellik

gosteriyorsa anizotropik, ayni 6zelligi gdsteriyorsa izotropiktir denir.



1.3.1. Manyetizmanin Kisa Tarihcesi

Manyetizma kelimesi eski topraklarda Yunanistan’m suan da ise Tiirkiye
topraklarinda buluna Manisa (Magnesia) bolgesinden gelmektedir. Bunun sebebi ise;
ilk kalici manyet olarak bilinen manyetitin (Fe204) bu bolgede yogun olarak
bulunmasidir. Yunanlilar manyetit mineralinin demiri ¢ektigini ve demirin bu

malzemeye siirtiildiigiinde miknatislandigini bulmuslardir.

Manyetizma hakkinda yapilan ilk gergek bilimsel galisma 1500°1ii yillarda Ingiliz
William Gilbert tarafindan yapilmustir. 18. yiizyilda ¢elik bilesimli manyetler
yapilmigtir.

Hans Christian Oersted tarafindan elektrik akiminin manyetik alan tirettigini bulmasi

ile 1825 yilinda ilk elektromanyet yapilmistir [50].

1.3.2 Manyetizmanin Temelleri

Manyetizmanin temel kaynagi yiiklii par¢aciklarin hareketidir. Dolayisiyla biitiin
malzemeler kii¢iik de olsa manyetik Ozellik gdosterirler. Malzemenin manyetik
ozelliginin sebebi elektronlarin spinleri ve yoriingesel hareketleridir. Elektronlar
Pauli disarlama ilkesine uygun olarak enerji diizeylerine yerlesmislerdir. Bu ilkeye
gore; ayni enerji diizeyinde yalnizca iki elektron bulunabilir ve bu elektronlarin

spinleri zit yonlii olmalidir [50].

Manyetik dipol momenti malzemelerin manyetik davranislarini anlayabilmek ic¢in

Onemlidir.

m=MV (1.6)



burada M miknatislanma, 7 ise miknatisin hacmidir. D1g manyetik alan ile moment

etkilesimi i¢in enerji asagidaki gibi tanimlanir;

E=-umH (1.7)

Burada u, manyetik alan sabitidir. SI birim sisteminde u, =47 x107 J/A’m dir.

Yukaridaki tanimlanan enerji denklemi Zeeman enerjisi olarak bilinmektedir.

Sekil 1.2°de, homojen manyetik alan i¢inde kiiciik bir parcacik ve pusula ignesi

gosterilmistir. Manyetik enerji = E = —u,m H cos@ dir. Burada 0 manyetik alan ile

pusula ignesi arasindaki acidir. Tork; I'=-dE/d6 dwr. Burada E yi yerine

koydugumuz zaman I'=—u,mHsin @ olur. 8 =0 ya da m || H oldugu zaman en

diisiik enerji elde edilir.

a) b)

>

X\

Sekil 1.2. Manyetik alan i¢erisindeki miknatislanmig cisimler. a) Pusula ignesi.
b) Homojen miknatislanmis pargacik.

Verilen (1.7) denklemi iki 6nemli durum gostermektedir. i) Homojen veya homojen

olmayan kii¢iik miknatislar1 ve i) homojen manyetik alandaki keyfi boyuttaki
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miknatislar. Homojen olmayan alandaki biiyiikk miknatislar asagidaki gibi ifade

edilir;

E=—p, [M(r)- H(r)dV (1.8)

Atomik moment m; - m(r;) ise;

E=—u,p m-H(r) (1.9)

olur [51]. Malzemedeki elektron spinleri uygulanan alan yoniinde yonlendiklerinde

net miknatislanma olugmaktadir ve asagidaki gibi yazilir.
B=H +4xM (1.10)

Burada; H uygulanan dig manyetik alan ve B ise manyetik aki yogunlugudur.
Miknatislanma (M) birim hacimdeki manyetik momenttir. M ile H arasindaki iliski
asagidaki gibi verilebilir.

M=yH (1.11)

Burada y manyetik duygunluktur. Malzemenin uygulanan manyetik alana nasil

tepki verdigini gosterir.
Miknatislanmis bir malzemedeki manyetik momentler i¢c atomik akimlardan
kaynaklanmaktadir. Bu akimlar elektronlarin ¢ekirdek ve ya kendi ekseni etrafinda

ve ¢ekirdek protonlarmin kendi ekseni etrafinda donmesinden dolay1 olusmaktadir.

Atomik teoriye gore atomik manyetik moment agsagidaki nedenlerden olugmaktadir;
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1) Elektronlarin kendi ekseni etrafinda donmesinden kaynaklanan spin agisal
momentumu yani “S”

2) Atomun en distaki yoriingede bulunan elektronlarin c¢ekirdek etrafinda
donmesinden kaynaklanan yoriinge agisal momentumu yani “L”

3) Uygulanan manyetik alandan kaynaklanan yoriinge agisal momentumdaki

degisimlerdir [52].

1.3.3 Manyetik Malzemelerin Simiflandirilmasi

Malzemeler, dig manyetik alana kars1 verdikleri tepkiye gore siniflandirilirlar. Bir
malzemedeki manyetik momentlerin yonelimlerinin tarifi, dogada gdzlenmis
manyetizmanin farkli sekillerini kimliklendirmede yardimci olurlar. Manyetizmanin
5 temel tirli sOyledir; diyamanyetizma, paramanyetizma, ferromanyetizma,
antiferromanyetizma ve ferrimanyetizmadir. Atomik mevcut egrileri, uygulanan dis
manyetik alanin varliginda uygulanan manyetik alana karsi elektronlarin orbital
hareketleriyle olusturulur. Diyamanyetizma olarak bilinen bir manyetik alan i¢in
biitlin malzemeler zayif geri tepme tipini gosterirler. Diyamanyetizma, manyetik
momentlerin eslestirildigi ve hepsinin birbiriyle etkisiz hale getirildigi dolu alt
kabuklu malzemelerde gozlenir. Diyamanyetik malzemeler negatif alinganliga

sahiptirler. ( x < O)

______________________________________

Sekil 1.3. Diyamanyetik bir malzemede atom dizilislerinin temsili resmi.
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Yukaridaki sekilde diyamanyetik bir malzemenin, dig manyetik alan varlhiginda
manyetik momentlerinin ters yonlendigi goriilmektedir. Asagidaki sekilde ise;
diyamanyetik bir malzemenin dis manyetik alana karsi nasil tepki verdigi egri

tizerinde gosterilmistir.

A

M

—_—

Sekil 1.4. Diyamanyetik bir malzemenin M-H grafigi.

Grafikte malzeme dig manyetik alana kars1 ters taraftan bir manyetik alan meydana
getirmistir. Ayrica, dis manyetik alan arttikca malzemenin olusturdugu alaninda

biiylidiigli gozlenmektedir.

Atomik manyetik momentleri ¢0zlilmemis malzemeler paramanyetik 6zellik
gosterirler. Bu yiizden tamamen dizilemezler. Ancak dis manyetik alan
uygulandiginda bu dig alan dogrultusunda yonelme egilimi gosteririler. Pozitif kii¢iik
manyetik alinganlik iiretirler (;( > O). Uygulanan alan kaldirildiginda indiiklenmis
alan yok olur. Asagidaki sekillerde dis manyetik alan varken ve yokken

paramanyetik bir malzemede atomlarin nasil dizildikleri gosterilmistir.
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Sekil 1.5. Paramanyetik bir malzemede manyetik momentlerin temsili dizilimi.
a) D1s manyetik alan yokken. b) D1 manyetik alan varken.

Sekil 1.5’te goriildiigii gibi paramanyetik bir malzemeye dig manyetik alan
uygulandiginda malzeme igerisindeki dilizensiz olan manyetik momentler dis
manyetik alan yoOniinde diizenlenmeye baslamistir. Asagidaki sekilde ise;
miknatislanmanin dis manyetik alana karsi grafigi verilmistir. Di1g manyetik alan

arttikca malzemenin toplam miknatislanmasi da artmaktadir.

v

Sekil 1.6. Paramanyetik bir malzemenin temsili M-H grafigi.

Baz1 kosullar altinda paramanyetik malzemelerin miknatislanmasinin alanla dogru,
mutlak sicaklikla ters orantili oldugu Pierre Curie tarafindan bulunmustur ve bagmti

asagidaki gibidir;
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Miknatislanmanin artan alanla ve azalan sicaklikla arttigin1 gostermektedir. H=0 da
miknatislanma sifirdir ve manyetik momentler rasgele yonelmiglerdir. Paramanyetik

bir malzemenin miknatislanmasinin sicaklikla degisimi sekil 1.7’ de gdsterilmistir.

Paramanyetik
Ferromanyetik

Te

Sekil 1.7. Paramanyetik bir malzemenin temsili M-T grafigi.

Sekilden goriildiigii gibi, Curie sicakligmm altinda manyetik momentler paralel

dizildiklerinde ferromanyetik olur. 7. 'nin {istiinde ise malzeme paramanyetik olur.

Ferromanyetik malzemeler zayif bir manyetik alan altinda bile birbirlerine paralel
yonelmeye c¢alisan manyetik momentlere sahiptirler. Bu paralel yonelme komsu
atomik  manyetik  momentler  arasindaki degis-tokus etkilesiminden
kaynaklanmaktadir. Ferromanyetik malzemeler, uygulanan alan kaldirildiktan sonra

kendiliginden miknatishik kazanirlar.
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Sekil 1.8. Ferromanyetik bir malzemede manyetik momentlerin temsili dizilimi.
a) Dis manyetik alan yokken. b) Dis manyetik alan varken.

Sekilde disardan bir manyetik alan uygulandiginda ferromanyetik bir malzemenin

diizenlenimi verilmistir.

H

Sekil 1.9. Ferromanyetik bir malzemenin temsili M-H grafigi.

Sekilde dis manyetik alan uygulandiginda malzemenin davranist verilmistir. Dig
manyetik alan arttikca malzemenin toplam miknatislanmast da artmakta ve doyuma

ulagmaktadir.

Manyetik alanin yoklugunda kalici miknatislanmayr koruyan malzemeler sert
manyetler olarak bilinirler. Atomik manyetik momentleri esit, anti paralel
diizenlenmis malzemeler antiferromanyetik olarak bilinirler. Zit yonlii yonelmis

manyetik momentler esit biiyiikliikte oldugundan dolay1 net manyetizasyon sifirdir.
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Sekil 1.10. Antiferromanyetik bir malzemede manyetik momentlerin temsili
dizilimi. a) D1s manyetik alan yokken. b) D1s manyetik alan varken.

Sekil 1.10’da antiferromanyetik bir malzeme iizerine disardan bir manyetik alan
uygulandiginda nasil dizildigi gosterilmistir. D1 manyetik alana ters yonlii atomik

manyetik momentler manyetik alan yoniinde dizilmislerdir.

Sekil 1.11. Antiferromanyetik bir malzemenin temsili M-H grafigi.

Grafikte dis manyetik alan arttikca malzemenin toplam miknatislanmasinin da arttigi

gozlenmektedir.

Ferrimanyetizma; iki fakli alt kafes olmasindan ve antiferromanyetik degisim
etkilesmesi olmasindan dolay1 anti ferromanyetizmaya benzemektedir. Ancak, anti
paralel dizilmis farkl tipteki bu iki momentler biiyiikliik agisindan esit degildir ve bu

yiizden net miknatislanma tiretilmektedir.
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Sekil 1.12. Ferrimanyetik bir malzemede manyetik momentlerin temsili dizilimi.
a) dis manyetik alan yokken. b) dig manyetik alan varken.

Sekilde ferrimanyetik bir malzemeye disardan bir manyetik alan uygulandiginda
nasil dizildikleri verilmistir. Bu dizilis ferromanyetik bir malzemenin verdigi tepkiye
benzemektedir. Fakat bu malzemenin doyma miknatislanma degeri ferromanyetik
malzemelere gore daha diisiiktiir. Doyma miknatislanmasi bir malzemeden elde
edilebilecek en biiylik miknatislanma degeridir. En biiyiik miknatislanma degeri ise;
malzeme igerisindeki manyetik bolgelerin hepsinin paralel ve ayn1 yonlii olmasiyla
elde edilir. Ferrimanyetik malzemede ise baz1 bolgelerin manyetik yonelimi kristalin
genel yonelimine ters olur bu da toplam miknatislanmanin azalmasma sebep

olmaktadir.

v

Sekil 1.13. Ferrimanyetik bir malzemenin temsili M-H grafigi.
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Grafikten goriildiigii gibi disardan manyetik alan (H) uygulandiginda atomlar ayni
yone yonelmislerdir. Toplam miknatislanma artmaktadir ve sonugta diizenlenecek

atom kalmadigindan toplam miknatislanma doyum degerine ulagmustir.

Manyetik malzemelerin 6zellikleri verildikten sonra bu malzemelerin manyetik

alinganlik degerleri Tablo 1.1°de 6zetlenmistir.

Tablo 1.1. Manyetik Malzemeler ve Alinganlik Degerlerinin Gosterimi.

Malzeme Tiirii Almganlik
Diyamanyetizma Kiiciik ve negatif
Au......—2.74x10°
Cu....... ~0.77x107°
Paramanyetizma Kiiciik ve pozitif
B —Sn...0.19x107°
Pt......... 21.04x10°°
Mn........66.10x107°
Ferromanyetizma Biiyiik ve pozitif
Fe........ ~100.000
Antiferromanyetizma Kiiciik ve pozitif
(© SRR 3.6x107°
Ferrimanyetizma Biiyiik ve pozitif
Ba......... =3

Kaynak: Jakubovics, J.P., Magnetism and Magnetic Materials, The University of Oxford, London,
1994.

1.3.4. Histerezis Egrisi ve Manyetik Ozellikler

Histerezis egrisi lizerinde ¢aligilarak bir malzemenin manyetik 6zellikleri hakkinda

pek cok bilgi edinilebilir. Bir histerezis egrisi, manyetik indiiksiyon B ile manyetik
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alan H arasindaki iliskiyi gosterir. Ornek bir histerezis egrisi asagida
gosterilmektedir. Sekilde daha 6nce hi¢ miknatislanmamis veya miknatislik 6zelligi

giderilmis bir ferromanyetik malzeme kesikli ¢izgilerle gosterilmis.

et ndiiksiyon
Miknatislanma S
Koersivite

e !

-H = H
Ters Yonde Manyetik Alan
Manyetik Alan
Ters Yonde Manyetik
Ters Yonde Doyum -B Indiiksiyon

Sekil 1.14. Bir ferromanyet i¢in 6rnek histerezis egrisi.

Sekilde, B yi sifira gotiiren ters manyetik alana, kalict alan (H,) denir ( ¢ noktasi).
H =0 daki B degeri olan b noktasina remanans adi verilir. g noktas1 B-H nin yiiksek
H daki limitine doyum indiiksiyonu ( Bs) adi verilir. Doyum manyetizasyonu
M, =B /4r ile gosterilmektedir. Doyum manyetizasyonu; manyetik bir
malzemenin manyetizasyonunun artik degismedigi bolgedir. Miknatislanma kuvveti
negatif yonde artarken, malzeme d noktasinin tersinde g noktasinda doyum noktasina

ulasacaktir. H dig manyetik alanin azalmasi e noktasiyla gosterilmistir.

Bu histerezis egrisinden bir malzemenin manyetik 6zellikleri belirlenebilir.
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1- Kalic1 manyetik indiiksiyonun (Remanans) bir 6l¢limii manyetik bir malzemenin
doyum indiiksiyonu ile iligkilidir. Doyum noktasina ulagtiktan sonra manyetik alan
kaldirildiginda, malzemenin kalici manyetik alanin bir kismini1 koruyabilme

kabiliyetidir. Histerezis egrisinde b noktasiyla gosterilmistir.

2- Kalict Manyetizma veya Kalic1 Indiiksiyon (B,) : Manyetik alan sifir oldugunda
bir malzemede manyetik indiiksiyonun kalmasidir. Doyum noktasma getirmek igin
bir malzeme miknatislandiginda kalict manyetizma ile remanans aynidir. Ancak,
miknatislanmig kuvvet doyum noktasina ulastiginda kalict manyetizmanin degeri

remananstan daha diistik olabilir.

3- Kalic1 Alan (Koersivite) He = Manyetik indiiksiyonu sifira getirmek i¢in manyetik
bir malzemeye uygulana ters manyetik alandir. Egride ¢ noktasiyla gosterilmistir

[53].

1.4 Nanoteknoloji: Boyutlar

“Nano” sdzciik olarak, bir metrenin milyarda birine karsilik gelir. Insan sag telinin
capmin yaklasik 100.000 nanometre oldugu diisiiniiliirse ne kadar kiigiik bir dlcekten
bahsedildigi daha kolay anlasilabilir. Ayrica, bir atom ¢apinin yaklagik 10 katina esit
olmaktadir. Nanoteknoloji ise; nano boyutlardaki cisimlerle ¢ok c¢esitli yapilan
caligmalara verilen isimdir. Nanoteknoloji sayesinde bilinmeyen ozelliklere sahip
malzemeler, sistemler 1-100 nm arasinda olusturulmaktadir. Bu malzemelere 6rnek
verilecek olunursa; nano katmanlarda ayrilabilen optik bariyerler ve sert kaplamalar,
nano kristal malzemelerde yiiksek manyetik direng, kimyasal ve bio detektorler,

nanopargcaciklarla giiclendirilmis malzemeler vs. dir [54].
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1.4.1 Nanoteknolojinin Onemi

Nano boyut 1960’larda Richard Feynman tarafindan 6ngdriilmesine karsin 1990’11
yillara kadar bu konuda fazla bir gelisme olmamistir. Nanoteknoloji ancak 1990’11
yillardan sonra biliyliyerek endiistri haline gelmistir. Giliniimiizde 1ise
nanoteknolojinin girmedigi hicbir sanayi dali kalmamistir. Nano yap1 ve
nanoteknolojinin uygulama alanlari, malzeme iiretim, elektronik, ilag, saglik, cevre,
enerji, kimya, tarim, bilgisayar, biyoteknoloji ve bilisim teknolojisidir.

Nanoteknolojinin 6nemi, atomlar ve molekiiller seviyesinde (1-100 nanometre (nm)
arasinda) calisarak, gelismis ve/veya tamamen yeni fiziksel, kimyasal, biyolojik
ozelliklere sahip yapilar elde edilmesine imkan saglamasindan kaynaklanmaktadir.
Teknik olarak agiklamak gerekirse malzeme Ozellikleri ve cihazlarin c¢alisma
prensipleri, genel olarak 100 nm’den biiyiikk boyutlar1 temel alarak yapilan
varsayimlarin sonucunda ortaya ¢ikarilmis geleneksel modelleme ve teorilere
dayanmaktadir. Boyut 100 nm’nin altina indiginde ise geleneksel teori ve modeller
ortaya ¢ikan Ozellikleri aciklamakta ¢ogu zaman yetersiz kalmaktadir.
Nanoteknoloji ise burada devreye girmektedir. Sagladig1 avantajlar ise; daha saglam,
daha kaliteli, daha uzun Omiirlii ve daha ucuz, daha hafif, daha kii¢iik cihazlar

gelistirmektir [55].

1.4.2 Nanoparc¢aciklarin Onemi

Malzemeler nanoboyutta makro diinyadan farkli davranmaktadirlar. Ornegin; kiilge
seklindeki altin baska maddelerle reaksiyona girmezken nano boyuttaki altinda bu
durumun tam tersi gézlenmistir. Kuantum etkileri nedeniyle maddeler nanoboyutta
farkli oOzellikler gostermektedirler. Malzemeler nanoboyutta yapilar haline

geldiklerinde meydana gelen degisimleri sdyle siralayabiliriz;

1. Biiytikliik degisiminden dolay1 malzemelerde yeni fiziksel, kimyasal ve biyolojik

Ozellikler meydana gelmektedir. Malzemeler kiigiildiikkge etkilesim yiizeyleri
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artmaktadir ve parcacik ylizeyleri arasindaki molekiil sayisi, kuantum
elektromanyetik etkilesim, yiizey gerilimi artmaktadir. Yap1 icerisinde dalga 6zelligi
gosteren elektronlar meydana gelen sekil ve hacim degisiminden etkilenmektedirler.
Bu 6zellikten dolayi, 50 nm altina inildikce yap1 igerisinde kuantumlanmis 6zellikler
etkin hale gelmektedir ve eger yapt 10 nm altinda olursa oda sicakliginda bile bu

Ozellikler fark edilebilmektedir.

2. Yap1 belirli bir bliyliklige ulastiginda, alisilandan farkli optoelektronik, manyetik
ozellikleri, pargacik biiyiikliigiine bagli renk, hiicre igerisine yapay bilesen
koyulabilmesi gibi 6zellikler gerceklesebilmektedir.

3. Yapi kiiciildiikce, mesafeler azalacagi icin yapilan islemin gerceklesmesindeki
zaman degisir ve kisa zaman araliklar1 nedeniyle etkilerin spektrumunda bir artis
meydana gelir (elektrostatik, manyetik, basin¢ vs.). Bu nedenle 6zel sistemlerde

meydana getirilen islemlerin hizinda gozle goriilebilir bir artis olmaktadir [ 55].

Nano yapilar bilimde ve teknolojide bugiine kadar miimkiin olmayacag: diisiiniilen
pek ¢ok seyi yapilabilir kilmistir. Bugiin sanayide ihtiya¢ duyulan pek ¢ok sey yigin
malzemeler ile saglanamamaktadir. Oysa nano boyuta indikce malzemelerin
ozellikleri degismekte ve ihtiya¢ duyulan pek ¢ok 6zelligi sunmaktadir. Bu yiizden
nanopargaciklar boya sanayinden tibbi uygulamalara, uzay sanayinden aritma

sistemlerine kadar pek ¢ok alanda kullanilmaktadirlar.

1.4.3 Nanoparc¢acigin Manyetik Nano Sistemlerdeki Yeri

100 nm’den daha kiiciik boyuta sahip parcaciklar, y1gin ya da molekiiler sistemlerde
goriilmeyen farkli fiziksel ve kimyasal ozelliklere sahiptirler. Bunun sebebi ise;
kuantum boyut smirlamasi ve yiiksek yiizey hacim oranina sahip olmalarindan
dolayidir [56-57-58]. Bu alandaki en belirgin degisiklik ise pargacik biiyiikliigiine
bagli koersivite ( zorlayici alan) degisiminde olur. Sekil ( 1.15)
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Sekil 1.15. Nano yapili malzemelerin manyetik 6zelliklerinin temsili gdsterimi ve
sinirlari.

------- Ferromanyetizma

— — Paramanyetizma

Stiper paramanyetizma

Sekilde goriildiigii gibi belli bir kritik boyut altinda nanopargaciklar tek domen
malzemelerdir. Malzemenin tanecik biiyiikligli tek domen biylikliigiine esitken
maksimum koersivite gozlenmektedir. Belli bir boyutun altinda ise koersivite

gbzlenmemekte yani malzeme siiper paramanyetik 6zellik gdstermektedir [59].

Manyetik nanopargaciklar konusunda yapilan ¢alisma ve teknolojik uygulamalarin
sayis1 giin gectikge hizla artmaktadir. Manyetik nanopargaciklar gliniimiizde 6zellikle
ferro akiskanlarin aktif bir elemani, kayit etme tabakalarinda, biyomedikal
malzemelerde ve katalizlerde olduk¢a Onemli yer edinmistir. Bununla birlikte,
manyetik nanopargaciklar; malzeme {iiretimi, elektronik aygitlar, ilag sektorii, saglik
alani, cevre, enerji, biyoloji, kimya, biyoteknoloji, tarim, bilgisayar ve bilisim

teknolojilerinde kullanilmas1 amag¢lanmaktadir [60].
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2. TEORIK YONTEM

2.1. Ising Modeli

Termodinamik sistemlerin fiziksel ozelliklerini incelemede en yaygm olarak
kullanilan modellerden biriside Ising Modelidir. En basit sekliyle Ising modeli
(1925) i¢in Hamiltoniyen ifadesi denklem (2.1) ile tanimlanir;

H=->J,55, —HiSi 2.1)
i7) i

Bu Hamiltoniyen ifadesinde ilk terim i ve j Orgii noktalarindaki atomlarin

etkilesimini, ikinci terim ise dis manyetik alan etkisini gostermektedir. J, >0

oldugunda spinler paralel olup ve diisiik sicakliklarda tiim spinler ferromanyetik

diizende olurlar. J, <0 oldugunda ise diisiik sicaklikta spinler antiparalel dizilip
antiferromanyetik bir yapida sekillenirler. Yukaridaki (2.1) ifadesinde J, =0

oldugunda tiim sicakliklarda para manyetik karakter tanimlamaktadir [1].

Sekil 2.1. iki boyutta Ising modelinin temsili gdsterimi.



Verilen (2.1) ifadesindeki (i,j) toplaminda her spinin en yakin komsu etkilesmesi
alinmaktadir. Sekil 2.1°deki kare 6rgii i¢in en yakin komsu sayisi 4 olur.
Spin—1/2 Ising sistemi kullanilarak heterojen nanopargacik i¢in manyetizasyonun

indirgenmis sicaklia gore degisim egrisi Sekil 2.2°de verilmistir [61].

0 500 1000 1500 2000 2500
kT

Sekil 2.2. Heterojen Nanoparcacik i¢in miknatislanma degerinin indirgenmis
sicakliga gore degisimi.

Miknatislanma (manyetizasyon) degerinin sicaklia gore degisim egrisinde
uygulanan manyetik alanin farkli degerleri kullanildi. Grafikten de goriildigi gibi
artan manyetik alanla birlikte Curie sicakligmin arttigr gozlendi. Ayni sistemin

manyetik histerezis egrisi asagidaki sekilde gosterildi.

1F (f/—-
y 4

0 2| o lafs (R)
1 : —//JJ |

-2 -1 0 1 2

H

Sekil 2.3. Heterojen nanopargacik i¢in histerezis egrisi.

Egride artan farkli yarigap degerlerinde histerezis egrileri gdsterildi. Nanopargacigin

yarigap degeri arttikga histerezis egrisinin genisledigi gozlendi. Kiigiik caplt
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nanoparcaciklarin histerezis egrilerinin de kalict miknatislanma (koersivite)
degerinin en diisiik degerde oldugu gozlendi. Bu davranis siiper paramanyetik

sistemlerin gosterdigi davranisa ¢cok yakin oldugu goriildii.

2.2. Spin-1 Ising Modeli

Spin—1 Ising modeli de istatistik fizik ve yogun madde fiziginde en fazla incelenen,
tizerinde ¢alisilan modellerdendir. Spin—1 Ising sistemleri {i¢ durumlu ve iki diizen
parametreli sistemlerdir. Burada bahsedilen diizen parametresinin ikisi de uzun
mesafe diizen parametresidir. U¢ durum ise, sistemdeki her bir spin durumlarmin

ortalama kesirsel degerleridir. Bunlar X,,X,, X, ile gosterilir. Sistemdeki spin
ortalama degerleri +1,0ve—1 dir. Yani X,,X,,X, swasiyla +1,0,-1 olma
ihtimalini gostermektedir. JX,, herhangi spinin 1’yinci durumunda (i=1,2,3) olma

olasiligidir.

Modelde iki diizen parametresi asagidaki gibi tanimlanir;

1) <S > ortalama miknatislanmadir ve bir tarafa yonelmenin diger tarafa yonelmeden

fazla olmasini gosterir. Cift kutup momenti olarak ta isimlendirilir.

2)  Q kuadrupol momenttir ve miknatislanmanin karesinin ortalamasinin

<S 2 > cizgisel bir fonksiyonu olup asagidaki gibi yazilir;

0=3(5)-2 (2.2)

Diizen parametreleri i¢ degiskenler cinsinden asagidaki gibi tanimlanir:

S=(S)=x—x, Q=(Q)=x, —2x, +x, (2.3)
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2.3. Cift (Pair) Yaklasim

Ele aldigimiz bilineer (J), kuadratik (K) ve kristal alan (D) etkilesimli sistemde ¢ift

yaklagim metodu kullanilmaktadir. Bu metotta, en yakin komsu ciftlerin etkilesmesi
dikkate almmaktadir. Cift yaklasimdan yukarida verilen JX,’ ler denklem (2.4)’deki

gibi yazilir.

3 3 3
ZX[ =1 normalizasyon sart1 X, = ZYU Z Y, =1 (2.4)

= j=1 i,j=1

Denklem (2.3) ve (2.4) kullanilarak durum degiskenleri diizen parametreleri

cinsinden asagidaki sekilde oldugu gibi tiiretildi.

1 1 1
X1:§+5S+EQ, X, =

1 1 1 1
J0-0)  m-s-Isec0 @)

Cift yaklasim metoduna gore; i durumdaki en yakin komsu ¢iftinin ortalama sayis1 ve

j durumundaki ikinci en yakin komsu ciftinin ortalama durum saymi gosteren Y,

i

durum degiskenleri tanimlanir. Cift yaklagimina gore denklem (2.6) yazild.

X, = Zz“y,, DY, =1 (=1,2,3) (2.6)

Jj=1 i,j=1

Y, degiskenleri ¢ift deisken olarak adlandirilir. Spin-1 i¢in dokuz tane gift

degisken vardir ve X, arasindaki iligki,

Xl :Yll +le +Yl}
X,=Y,+Y,+Y, 2.7

Xy =Y+, +Y,

seklinde elde edilir.
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Eger sistemde ¢iftlenim sayis1 N, ise sistemdeki (+,+) bag sayist YN, olur.
Benzer sekilde (0,0); Y,N,, (—,—); YuN,, (+,O); Y,N,, (O,+); Y,N,, (+,—);

YyN,, (=+); YuN,, (0.-); YN, ve (=,0); ¥, N, olur [1,62].

2.4. Kristal Alan ve Kuadratik Etkilesmeli Nanoparcacigin Spin—-1 Modeli ile
Incelenmesi

Tezde incelenen nanopargacigin kesiti ve pargacigi olusturan atomlarin altigen
(hexagonal) yapida dizilisleri Sekil 2.4’de temsili olarak gosterildi. Sistemi
incelemek i¢in diigiiniilen farkli biiyiikliikteki nanoparcacigm kabuklar1 ve kabuk
sayilar1 altigen yapida en yakin komsu etkilesmelerden ortaya ¢ikar. Bu nanopargacik
sisteminde kabuk sayilar1 nanopargacigin yarigapiyla orantilidir. Yaricap (R) kabuk
sayilarini igerir ve nanoparcacigin boyutu kabuk sayilar1 ile artmaktadir. Bu yiizden,
nanoparcacik; cekirdek (core:C), c¢ekirdek ylizeyi (core-surface:CS), ve yiizey
(surface:S) olmak {iizere li¢ kisimda ele alindi. Bu kisimlarin her biri ¢ekirdek spin
say1si (NC), cekirdek-yiizey-spin sayisi (NCS) , ve ylizey spin sayist (N S)’m icerdigi

diistiniildi.
Toplam spin sayis1 ¢ekirdekteki ve ylizeydeki spin sayilarinin toplamindan olusur.

Yiizeydeki ve c¢ekirdekteki spinler ferromanyetik ve antiferromanyetik olarak

etkilesmektedirler.
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Sekil 2.4. Ug boyutlu olarak tek bir nanoparcacigin kesit goriiniimii.

Kristal alan (D) ve kuadratik etkilesmeli (K) nanopargacigin spin—1 modeli i¢in

Hamiltoniyen ifadesi,

H_—ZJU S, —<Z>zr<,‘jsfsj2 —iDSf —Hivlsi (2.8)
L] i i

seklinde yazilir. Burada S, =+1,0 degerlerini alur. <1]> toplamin en yakin komsu

ciftler izerinden alinacagini gosterir. J, K ve D sirastyla bilineer, kuadratik ve kristal

alan etkilesme sabitleridir. H ise dis manyetik alandir.

En yakin komsu etkilesmeler kristal alan ve kuadratik etkilesmeli nanopargacik
icindeki spinler sirasiyla; ¢ekirdek, ara yiizey ve yiizey olmak {izere ii¢ ayr1 bolgeye
ayrildi. Sistem i¢in kullanilan Hamiltoniyen, kristal alan ve kuadratik etkilesmeli
nanoparcacik i¢in genel olarak (2.8) ifadesinde oldugu gibi yazildiktan sonra her {i¢
bolgeyi de kapsayacak sekilde en genel olarak asagidaki gibi yazildi.
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>TSS, =D JeSS, =D IS8,
(i.4) (i.7) (i.1)

H={->"K.8’S’ > KS'S> - > K>S (2.9)
(i) i.4)

(i.4)

N, Ng N
~>.D.S} =Y. DS} —HY_S,

Bu ifade de ilk terim, dordiincii terim 7 ve j 6rgii noktasindaki atomlarm ¢ekirdekteki
strastyla bilineer, kuadratik etkilesmelerini, yedinci terim her bir atomun kristal alan
degerini gostermektedir. Ikinci terim ve besinci terim i ve j Orgii noktasindaki
atomlarin ara yilizeydeki etkilesmelerine karsilik gelmektedir. Son olarak {igiincii ve
altinct terimler i ve j Orgli noktalarmdaki atomlarin yiizeydeki etkilesmelerini ve
sekizinci terim ise; her bir atomun ylizeydeki kristal alan degerlerini gdstermektedir.
H ise dis manyetik alandir. Kristal alan ve kuadratik etkilesmeli tek nanopargacigin

spin—1 modeli i¢in miknatislanma degeri denklem (2.10)’da oldugu gibi yazilir.
M:<M>:X1_X3:Y11+Y12+Y13_(Y31+Y32+Y33) (2.10)

Etkilesme enerjisi;

3 3 3
Y Y Y
BE =NCEZ n;Y; + N EZ n,;Y, +NS?Z n,;Y, (2.11)
L L)

seklinde yazildi. Burada g =1/k,T dir. N., N, N ¢ekirdekteki, ara yiizeydeki
ve yiizeydeki spin sayilarini ve y ise koordinasyon sayisini gostermektedir. Spin—1

modeli kullanilarak incelenen nanoparcacik i¢in dokuz farkli etkilesme degeri

asagida goriildiigii gibi tiiretildi.

M =—Je=Jo—J—Ke=Keg—Kg =D —Dg —H

Ny =0
Ny=—J.—-J,—J,—Kc—Ky—Kg—D.—-Ds+H
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Ny =-D.—-Dg—-H
1, =0
ny=J.+J,+J,—K.—Ks—Kgy—D.—-Ds—H

Ny=J.+J,+J,—Kc—Kes—Kg—D.—-Ds +H

Ny, =-D,—Ds+H (2.12)

Incelenen ¢ekirdek-kabuk (core-shell) nanoparcacik icin ¢ekirdek, ¢ekirdek-kabuk ve
kabuk olmak iizere ii¢ bolgeyi kapsayacak sekilde, bagimsiz ciftlenim sayisi

asagidaki gibi yazild1.

oo N2 (NG /2) (N /2) (2.13)

! | Ny, 120 TTG Ve, /20 TTG N7, 12)

3 3
i,j=1 i,j=1 i,j=1

Burada N, .=yN./2, N, =yNy/2, N,;=yNg/2 dir. Bu degerler ve

denklem (2.6) kullanilarak denklem (2.13) asagidaki gibi yazild1.

N.! N ! N!
W, =— < "= = e 5 (2.14)
[TxNvey [TGNG ) TT (XN )
i=1 i=1 i=1
Sistem i¢in entropi ve serbest enerji ifadeleri sirasiyla;
S=k,nW F=FE-TS (2.15)

seklinde yazilir. Burada § = S, + S, + S dir.

(2.13) ve (2.15) denklemlerine Stirling yaklasimi uygulanip, serbest enerji yani ¢
asagidaki gibi bulundu.
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Y S Y
¢ =pF = +NCS_ZY!'/IH(Y!/)+NSEZT7UY!/+ (2.16)
ij

Cift yaklagimi kullanilarak denklemler agsagidaki gibi yazild.

g i

I —
x:E&xﬂzwz% (2.17)

7=y7—1 ,Z=exp(2ﬁ%):ie” (2.18)

Buradan Spin—1 i¢in dokuz farkli Y degerleri elde edildi. Bunlar asagida sirasiyla

verildi.

1 y —N¢Jo=NegJ g —NgJg =N K,
YHZE(Xle)yeXPE ~NeKeg —NgKg—NcD. —NgDg | =

- NH

€n
7

= e
Y,, =(X,X,) E?

_Nch_Nchcs _NSJS _NcKc

1 > e
Y, ZE(X3X3)7 exp% ~NeKeg —NgKg —NeDe —NgDg )E%

+ NH

1 ; y e
Y, =E(X1X2)V expE(—NcDC - NyD; - NH s%

1 . e
Y, ZE(XZXJV E%
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1 y Nch+Nchcs+NsJ5_NcKc e
Y13=E(X1X3)7 GXPE ~NegKeg —NgKg —NeDe — N Dy =2
- NH
1 ) y Nch+Nchcs+NsJ5_NcKc e
Y31=E(X3X1)7 GXPE ~NeKeg —NgKg —NeDe — N Dy E%
+ NH
1 7 _ €
Y23=E(X2X3) :7
_1 7 exp ! (- _ _ 2.19
Y32—Z(X3X2) expz( N.D.-N¢Ds + NH = (2.19)

Burada N =N_.+ N, dir. Nanopargacigm yaricapma gore cekirdekteki, ara

yiizeydeki ve yilizeydeki atom sayilar1 iki boyutlu olarak sayilip ii¢ boyutta

yorumlanmistir. Degerler Tablo 2.1°de gosterilmistir.

Tablo 2.1. Nanopargacigin yarigapina gore ¢ekirdek, yiizey ve ara ylizeydeki toplam
atom sayilarmin iki boyuttaki degerleri.

R Nc¢ Ns Ncs
2 7 12 9

3 19 18 15
4 37 24 21
5 61 30 27
6 91 36 33
7 127 42 39
8 169 48 45
9 217 54 51
10 271 60 57

Kaynak: Orhan Yalgin, Riza Erdem, Sinan Oviing (2008); “Spin—1 Model of
Noninteracting Nanoparticles”, Acta Physica Polonica A, 114, 835-844.
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3. TEORIK BULGULAR VE TARTISMALAR

3.1. Heterojen nanoparcacik icin Manyetizasyonun (Miknatislanmanin)
Sicakhiga Baghhg

Sekil 3.1°de alt1 kabuktan (R=6) olusan tek domen bir nano-par¢acigin bilineer ve
kuadratik etkilesmelerinin esit oldugu, artan kristal alan varliinda miknatislanmanin
(manyetizasyon) indirgenmis sicakliga gore gelisimi goriilmektedir. Egri igin,

Jo=LJ.=-J,/2,J3=2J,, o =J, almmistr ve 6 kabuklu tek bir

nanoparcacik i¢in N., N, N degerleri Tablo 2.1°de verilmistir.

1,0

0,5

0 500 1000 1500 2000 2500
k. T/,

Sekil 3.1. Farkli kuadratik (K) ve kristal alan (D) degerleri i¢in miknatislanma
(manyetizasyon) degerinin sicakliga kars1 egrisi.

Miknatislanmanin indirgenmis sicakliga gore gelisiminde artan sicaklikla birlikte
manyetizasyon degeri azalmaktadw. Bu azalig gecis sicakligina kadar devam
etmektedir. Manyetizasyonun sicakliga gore degisiminden Curie sicakligi, artan dis
manyetik alanla birlikte artmaktadir. Ayni dis alan ortaminda (H=0,0001) kristal alan
degerlerine gore hem miknatislanma degeri hem de gecis sicakliklar1 artmaktadir.
Diisiik alanlarda gecis sicaklik civarinda miknatislanma degerlerinin degisimi keskin

bir davranig sergiledigi, artan dis alanla birlikte gecis yumusak bir sekilde oldugu



gozlendi. Miknatislanma degerleri artan sicaklik, dig manyetik alan ve kristal alanla
siirekli bir degisim gosterdiginden gecis ikinci dereceden bir faz gecisi olarak
adlandirilir. (Manyetizasyonun sicakliga karsi degisiminde, eger artan sicaklikla
birlikte manyetizasyon biitiin sicaklik degerlerinde siirekli olarak degisim
gosteriyorsa buna ikinci dereceden faz gecisi denir. Sayet miknatislanmanin sicakliga
kars1 degisiminde Curie sicaklik bolgesinde siirekli degilde bir bolgede kesikli

sekilde degisim varsa buna da birinci dereceden faz gegisi denir.)

Sekil 3.2°de kristal alan sabit tutularak (D=0,5) kuadratik alanin, bilineer
etkilesmeye esit ve iki kati oldugu durumlar i¢in manyetizasyonun indirgenmis

sicakliga gore gelisimi goriilmektedir.

0,0

0 500 1000 1500 2000
KT/,

Sekil 3.2. Farkli kuadratik ve sabit kristal alan i¢in miknatislanma (manyetizasyon)
degerinin sicakliga karsi egrisi.

Uygulanan dis manyetik alanin etkisiyle ve kuadratik alan degeri arttik¢a Curie gegis
sicaklik degerinin arttig1 gozlendi. Yine burada diisiik alan degerlerinde gegis
sicaklik civarinda miknatislanma degerlerinin  degisimi keskin bir davranig
sergilerken, artan dig alanla birlikte gecisin yumusak bir sekle biirlindiigli gozlendi.
Sekil 3.3’de, nanopargacigin yarigap1 alti ve dig manyetik alan H=0,0001 sabit
alinarak, bilineer (J), bilineer-kuadratik (JK), bilineer-kristal alan (JD), ve bilineer-
kuadratik-kristal alan (JKD) etkilesimleri i¢in M-T egrisi gosterilmistir.
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Sekil 3.3. Tek domen nanoparcacik i¢in miknatislanma degerinin indirgenmis
sicakliga gore degigimi.

Bilineer etkilesmesi D ve K sifir alinarak, bilineer-kuadratik etkilesmesi D sifir ve
K=Jy alinarak, bilineer-kristal alan etkilesmesi D=1 alinarak ve bilineer-kuadratik-
kristal alan etkilesimleri ise D=1 ve swrastyla K=J) ve K =2J, alinarak gozlendi.
Kristal alan ve kuadratik alan etkilesme degerleri arttikca Curie sicaklignin arttigi
gozlendi. Ayrica sekilde su ilging sonucta aciga cikmaktadir; miknatislanmanin
sicakliga kars1 gelisiminde kuadratik etkilesmenin kristal alandan daha etkili oldugu

gbzlenmistir.

3.2. Homojen Nanoparc¢acigin Boyuta Baghhg:

Homojen nanopargacik i¢in ayni kristal alan degerinde artan yaricap degerleri i¢in
histerezis egrileri (solda) ve kalict miknatislanma degerlerinin (sagda) nanopargacik
capma gore degisimi Sekil 3.4’te verildi. Histerezis egrileri i¢in, farkli yarigap

degerlerine karsiik gelen N, Ny, N, degerleri Tablo 2.1°de verilmistir.

Jo=1,Jc.=)3=J=17,,T=300J,/k, degerleri kullanild1.
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Sekil:3.4. Homojen nanopargacik i¢in histerezis egrisi (solda) ve kalici alanin
yarigapa gore degisim (sagda) egrisi.

Soldaki sekilde, kristal alan degerinin (D=0,5) de sabit tutularak, kuadratik
etkilesmesinin, bilineer etkilesmesinin yarisi olmast durumunda artan biiyiikliiklerde
nanoparcacigin histerezisi goriilmektedir. Buna gdre nanoparcacigm biiyikligi
arttikca kalic1 alanmn da (coercive field) arttig1 goriilmektedir. Kalic1 alanlarin
(coercive field) yaricapla ve kuadratik etkilesmelerinin (K;=J; ve K;=J/2) farkh
degerleri ile degisiminin tam olarak nasil oldugu sagdaki sekilde goriildii. Buradan
artan biiytlikliikle birlikte kalic1 alanlarin iistel olarak arttig1 net olarak goriilmektedir.
Ki=J; i¢in elde edilen kalic1 alanlarin yarigapla degisimi K;=J/2 i¢in elde edilen
kalic1 alanlarin ayni biiyiikliikteki degerlerinden az da olsa her zaman daha biiyiik
oldugu goriildii. Bu davranis bize K; lerin de bu homojen nanopargacik i¢in etkin
oldugunu gosterdi. Biiyiik capli nanoparcaciklar i¢in kalici alan degerlerinin (Hc)
birbirlerine yaklastigi gozlenmektedir. Bu durum biiyiik malzemelerde (bulk) kalict
alan degerlerinin (H¢) nanoparcacigin biyiikliigline bagh olup, K; lerin biiyiik
nanopargaciklar i¢in etkinligini yitirdigi anlamma gelir. Daha agik bir ifadeyle; bu
durum nano sistemlerden daha biiyiik sistemlere gecildiginin bir gostergesidir. Artan
yarigapla birlikte nanopargacik 6zelligini kaybedip hacimsel (bulk) sistemler gibi
davranmaya baslamaktadir. Boylelikle farkli siddette kuadratik etkilesmeler kendini
gostermemektedir. Buradan kiigiik boyutlardaki nanoparcaciklar icin kuadratik

etkilesmenin etkin oldugu tespit edilmistir.

Sekil 3.5°de kristal alan D=0,5 ve kuadratik etkilesme K=J) sabit alinarak; bilineer,

kuadratik ve kristal alan etkilesimlerinin kalic1 alana gore gelisimi goriilmektedir.
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Sekil:3.5. Homojen nanoparcacik i¢in farkl etkilesmelerde kalici alanin
yarigapa gore degisimi.

Kalic1 alanm yarigapla degisiminde kuadratik etkilesmenin, bilineer ve kristal alan
etkileri yaninda belirgin bir katkisinin oldugu goriilmektedir. Biiyiik yarigcap
degerlerinde bilineer ve kristal alan etkisinin ayni1 davraniglar gosterdigi, kuadratik
etkilesiminin ise yakin davraniglar gosterdigi goriilmektedir. Artan yarigapla birlikte
koersivite degerleri birbirine yaklagsmaktadir. Bu durum biiyiik sistemlerde etkilesme
degerlerinin aywrt edilemeyecegi anlamina gelir. Nanopargacigin yarigapi biiylidiikge
hacimsel malzemeye gecis olup, nanopargacik 6zelligi kaybolmaktadir. Boylelikle
farkl tiir etkilesmelerin oldugu nanopargaciklarda ¢alismak icin belli degerdeki

nanoparcaciklarda calismak gerekmektedir.

3.3. Kompozit (Core-Shell) Nanoparc¢acigin Boyuta Kars1 Gelisimi

Heterojen nanoparcacik icin verilen farkli yaricap degerlerinde miknatislanma
degerinin dis manyetik alana kars1 gelisimi Sekil 3.6’da gosterildi. Asagidaki egriler

i¢in alinan yarigap degerlerine gore N., Ny, N, degerleri Tablo 2.1°de verilmistir.

Jo=1,1.=J,,13=5],, ) =-4],, T=350J,/k, olarak almmuistur.
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Sekil 3.6. Kompozit nanoparcacik i¢in farkli biiyiikliikteki histerezis egrisi.

Kristal alan degeri D =0.5 ve kuadratik etkilesme K=Jj sabit alinmistir. Histerezis
egrilerinin nanoparcacigin yarigapt arttikga arttifi gozlenmektedir. Egri diisiik

boyutlarda yumusak bir gecis sergilerken yiiksek boyutlarda daha keskin degisim

sergiledigi gozlendi.
R E
ML r=2 —

0,5+

| K=2*J
00} K=J

I K=J/2
h J

K=3J
-1 7(:) L . I . I
-0,2 0,0 0,2
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Sekil 3.7. Kompozit nanoparcacik i¢in farkli K degerlerindeki M-H egrisi

Sekil 3.7°de, kristal alan D = 0.5 ve yarigap R=2 de sabit tutularak kuadratik alanin

farkli degerlerinde miknatislanmanin A dis manyetik alana gore etkileri incelendi.
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Kuadratik alan, bilineer etkilesmeye esit (K=Jp), yaris1 (K=Jy/2), iki kat1 (K=2J) ve
i¢ kat1 (K=3Jy) oldugu durumlarda davranislar tespit edildi. Uygulanan dig
manyetik alanin etkisi ve kuadratik alan degerinin artmasiyla miknatislanma

degerinin azaldig1 gozlendi.

3.4. Kompozit (Core-Shell) Nanoparcaci@in Uygulanan Farkh Sicakhk
Degerlerinde Miknatislanmanin Dis manyetik Alana Kars1 Gelisimi

Kompozit nanopargacik i¢in kristal alan ve kuadratik alan degerleri farkli alinarak

farkli indirgenmis sicaklik degerlerinde histerezis egrileri Sekil 3.8’de verildi.

-
T

D=0 — — = 1rp=05 P =
M| K=d,2 K(// u | K (7 7
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]
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Sekil 3.8. Kompozit nanoparcacik i¢in farkli K degerlerinde (a) D = 0.0 ve
(b) D =0.5 i¢in fakli indirgenmis sicaklik degerlerindeki M-H degisimi.

Sekil (a) da, heterojen nanopargacik i¢in kristal alan degeri sifir ve kuadratik alan
degeri bilineer etkilesmenin yaris1 almarak farkli indirgenmis sicaklik degerlerinde
histerezis egrileri incelendi. Artan sicaklikla birlikte histerezis egrilerinin keskin
halden daha yumusak hale gectigi gozlendi. Ayrica artan sicaklikla birlikte kalici
miknatislanma degerinin de azaldigi1 gozlendi. Bu beklenen bir davranistir. Sekilde
en yiiksek sicaklik degerinde histerezis egrisinin artan ve azalan manyetik alanla
birlikte ayni bolgeden gectikleri tespit edildi. Bu davranis nanoparcaciklar icin
siiperparamanyetik davranig olarak isimlendirilir. Sekil (b) de, kristal alan degeri
D =0.5 ve kuadratik alan degeri bilineer etkilesmeye esit almarak farkli sicaklik
degerlerinde histerezis degisimi incelendi. Sekil (b) deki histerezis egrisinin sekil (a)

daki ayni indirgenmis sicaklik degerlerindeki histerezis egrisine gore daha genis
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oldugu tespit edildi. Bu sicaklik degerlerinde kalic1 alanlar Slgiilerek kalict alanin
(H.) sicakliga gore davranisi Sekil 3.10°da verilerek diger K degerleri i¢in elde edilen

sonuclarla karsilastirmast yapildi.

1 [ 1rp=p 5
D=0,5 = D=0,5 ] =
M K=2JU r /—'"_/ 1 K=J.:.."2 r._ V/__,,.-—r‘
[l o
S8R RE D _[BES B2
] (k.T)
ol w0 0 s :

(d)

J) / (c) 1]

=

A\
8
\

-1 0 1 =1
H

Sekil 3.9. Kompozit nanopargacik i¢in (¢) K =2J, ve (d) K =J,/2 degerlerindeki
M-H egrisi.

Sekil (¢) ve (d) de, kristal alan degeri 0,5 ve sirastyla kuadratik alan degeri bilineer
etkilesmenin iki kat1 ve yaris1 alinarak farkli sicaklik degerlerinde histerezis egrileri
elde edildi. Ayni indirgenmis sicaklik degerlerinde kalici alanlar 6lgiilerek kalici
alanin (H.) sicakliga gore egrisi elde edilerek detayli karsilastirmas: Sekil 3.10°da

yapildi.
038
H
c
06}
04}
02}
00}
12 14 16 18 20 22 24
112
(kg T)

Sekil 3.10. Kalic1 alanin farkli K degerleri i¢in (H.) sicaklifa gore degisimi.
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Yukaridaki (b), (c), (d) sekilleri i¢cin farkli sicaklik degerlerinde kalici alanlar
Olgtilerek kalici alanin sicakliga gore gelisimi gdzlenmektedir. Kristal alan D=0,5 ve
yarigap R=3 de sabit alindi. Sekilde kuadratik alan degeri arttikca kalici alan
degerinin artma egiliminde oldugu sicakliga bagh olarak gdzlendi. Sicaklik arttikca
farklh tiir kuadrupol etkilesmelerinde koersivitenin birbirinden ayristigi gozlendi.
Sabit biiyiiklikte bir nanopargacik icin sicakligin artmasi nanopargacigi
paramanyetik davranisa zorlar. Eger nanoparcacik tek bir domen gibi davranirsa
sliperparamanyetik olarak adlandirilir. Yaricap sabit oldugundan artan sicaklik
degerlerinde kuadrupol etkilesme etkinligini daha agik bir sekilde ortaya
cikarmaktadir. Kuvvetli kuadrupol etkilesmelerde koersivite daha yiiksek olmaktadir.

3.5. Farkh Tiir Kompozit (Core-Shell) Nanoparcacigin Boyuta Kars1 Gelisimi

Sekil 3.11°de kompozit nanoparcacik i¢in kristal alan degeri sabit almarak
miknatislanma degerinin dis manyetik alana karsi degisim egrisi goriinmektedir.
Farkli yaricap degerleri i¢in histerezis egrileri elde edildi. Egriler i¢in, alinan yarigap

degerlerine karsilik gelen N., N, N, ifadeleri sirasiyla Tablo 2.1°de verilmistir.

Jo=1,1.=-J,/2,03=2J,,3 =J,, T=350],/k, olarak alinmistir.

|
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|
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T o

Sekil 3.11. Sabit kristal alan degerinde kompozit nanoparcacik i¢in farkli K
degerlerindeki (solda K =J, sagda K =J,,/2) M-H egrisi.
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Sekilde heterojen nanoparcacik ig¢in, kristal alan degeri D =0.5 ve sirasiyla
kuadratik alan degeri bilineer etkilesmeye esit ve yarisi alimarak artan yarigap
degerlerinde miknatislanma degerinin dis manyetik alana goére gelisimi verildi.
Sekiller karsilagtirildiginda, kuadratik alan degerinin (K) bilineer etkilesmenin yaris1

oldugu durumda histerezis egrilerinin daha dar oldugu gozlendi.
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4. SONUC ve TARTISMA

Homojen, heterojen ve kompozit g¢ekirdek-kabuk (core-shell) nanoparcaciklarin
sicakliga, nanopargacigin biiyiikliigline ve etkilesme tiirlerine gore detayli

incelenmesi yapildi. Bu sistemlerin sonuglar1 asagidadir.

Heterojen bir nanoparcacik i¢in yaricap degeri R=6 da sabit olacak sekilde
(Jo=LJ.=-J,/2,Js=2J,,J =J, ) olan sabit bir biiyiiklikte artan kristal
alan degerleriyle gecis sicaklik degerlerinin arttig1 gézlendi. Miknatislanma degerleri
artan sicaklik, dig manyetik alan ve kristal alanla siirekli bir degisim gosterdiginden
gecis ikinci dereceden bir faz gegisi olarak adlandirilir. Kristal alan degerleri sabit
tutulup kuadratik etkilesme degerleri artirildiginda yine gegis sicaklik degerlerinin
arttig1 gozlendi. R =6 kabuklu nanoparcacik i¢in, dig manyetik alan sabit tutulup,
strastyla bilineer (J), bilineer-kuadratik (JK), bilineer-kristal alan (JD), ve bilineer-
kuadratik-kristal alan (JKD) etkilesimleri i¢cin karsilastirma yapildi. Buna gore;
etkilesme tiirleri arttikca gecis sicaklik degerlerinin arttigt  gozlendi. Sabit
biiyiikliikteki bir nanopargacik i¢in kuadratik etkilesme degerinin kristal alandan
daha etkin oldugu tespit edildi.

Jo=1,J.=)g=J=17,,T=300],/k, tiri etkilesen homojen nanopargacigin
kalict miknatislanma degerinin (coercive field) artan nanoparcacik biyiikliigii ile
iistel olarak arttig1 tespit edildi. Nanoparcacik biiylikliigii arttikca belli degerden
sonra sabit bir degerde kaldig1 gozlendi. Bu davranis beklenen bir durumdur. Ciinkii
artan biiyiiklik nano boyutlardan hacimsel (bulk) biiyiikliige erigsmis olup, nano
boyuttaki 6zellikler aktif olmamaktadir. Ayni tiir etkilesen nanoparcacik sisteminde;
kalict miknatislanmanin sabit kristal alan (D;) ve kuadratik etkilesme altinda,
etkilesme tiir cesitleri arttik¢a (sirasiyla bilineer (J), bilineer-kuadratik (JK), bilineer-
kristal alan (JD), ve bilineer-kuadratik-kristal alan (JKD) etkilesimleri i¢in) artan
parcacik biiylikliigline gore kalic1 alanin daha kavisli hale geldigi gézlendi.



Heterojen nanoparcacigm (J,=1,J.=J,,J;=5],, . =-4],, T=350],/k;)
farkli yarigap degerlerinde miknatislanma degerinin sicakliga gore gelisiminde
D=0.5 ve K=J, sabit alinarak kalici alanin artan nanopargacik biiyiikligi ile
arttig1 gozlendi. Histerezis egrisi diisiik boyutlarda yumusak bir gecis sergilerken
yiikksek boyutlarda daha keskin degisim sergiledigi gozlendi. Ayni tiir etkilesen
nanopargacik i¢cin D = 0.5 ve yaricap R=2 de sabit tutularak kuadratik alanin farkli
degerlerinde miknatislanmanin A dig manyetik alana gore etkileri incelendi.
Kuadratik alan, bilineer etkilesmeye esit (K=Jp), yaris1 (K=Jy/2), iki kat1 (K=2J) ve
i¢ kat1 (K=3Jy) oldugu durumlarda davranislar tespit edildi. Uygulanan dig
manyetik alanin etkisi ve kuadratik alan degerinin artmasiyla miknatislanma

degerinin azaldig1 gozlendi.

Kompozit nanopargacik i¢in; ayni indirgenmis sicaklik degerlerinde kalici alanlar
oOlctilerek kalict alanin (H.) sicakliga gore egrisi elde edilerek detayli karsilastirmasi
yapildi. D=0.5 ve R=3 icin kalict alanin sicakligin karekokil ile lineer olarak
azaldig1 gozlendi. Kuadratik etkilesme, bilineer etkilesme tiirline gore daha fazla

olmasi durumunda degisimin lineerligi, dogrusala kayma egilimi gosterdi.
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Ek: Programin Algoritmasi

e
]

X1, X2, X3
Bagslangi¢ degerlerini gir

Z=toplam(e;)
Yij=e;/Z ve sabitleri gir

l
, / Sayag
\ X1=X1+n

4

X1=Y11+Y12+Y13
X3=Y31+Y32+Y33
M=X1-X3
Ik degerini hesapla

/ Her bir T degeri igin
/ M degerini yaz

dur
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