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Oz

Bu calismada, (FeCo)90Nil0, (FeCo)70Ni30 ve (FeCo)S0Ni50 (% ag.) toz alagimlari, 5 saatlik mekanik alasimla islemi sonucunda
nanokristal yapida tiretilmistir. Elde edilen alagimlarin yapisal ve morfolojik incelemeleri X-1gmn1 kirmim ydntemi (XRD) ve taramali
elektron mikroskobu/ enerji dagilimli X-1g1n1 spektroskopisi (SEM/EDS) ile analiz edilmistir. Alagimlarin XRD analizi sonucunda
yiizey merkezli kiibik ve hacim merkezli kiibik kat1 ¢ozelti fazlari tespit edilmistir. (FeCo)90Ni10, (FeCo)70Ni30 ve (FeCo)SONi50
alasimlariin kristalit boyutlar1 5 saatlik 6glitme sonucunda sirasiyla 24.7, 23.2 ve 16.5 nm olarak, 6rgii gerinimleri ise sirasiyla %
0.308, % 0.404 ve % 0.563 olarak hesaplanmistir. Titresimli Ornek Manyetometresi (VSM) sonuglar1, drneklerin diisiik koerzivite ve
gorece yiksek doyum muiknatislanmasi ile yumusak manyetik 6zellige sahip oldugunu gostermektedir. (FeCo)70Ni30 nanokristal
alagiminin sahip oldugu 127 emu/g degerindeki yiiksek doyum miknatislanmasi ve 18 Oe’lik diisiik koerzivitesi, alasimin 6zelilkle
gli¢ tiretimi, dagitimi ve ¢evrimi gibi yumusak manyetik 6zellik gerektiren uygulamalar i¢in iyi bir aday oldugunu gostermektedir.

Anahtar Kelimeler: FeCoNi, Mekanik Alasimlama, Nanokristal, Manyetik Ozellikler.

Investigation of Structural and Magnetic Properties of the FeCoNi
Nanocrystalline Powder Alloys

Abstract

In this study, (FeCo)gNi1o, (FeC0)70Niso Ve (FeCo)soNiso (% wt.) nanocrystalline powder alloys are produced by mechanical alloying,
where milling duration set for 5 h. The structural and morphological properties of the as-produced alloys are performed using X-ray
diffraction (XRD) and scanning electron microscopy/ energy dispersive spectroscopy (SEM/EDS). As a result of the XRD analysis of
the alloys, fcc and bce phases were determined. After 5 h of milling durations the crystallite sizes lattice strain of the (FeCo)goNio,
(FeCo)7oNiso ve (FeCo)soNiso alloys are calculated as 24.7, 23.2 ve 16.5 nm and 0.308 %, 0.404 % ve 0.563 %, respectively. Vibrating
Sample Magnetometer (VSM) results show that the samples have soft magnetic properties with low coercivity and relatively high
saturation magnetization. The high saturation magnetization of 127 emu/g and low coercivity of 18 Oe of the (FeCo)oNiso
nanocrystalline alloy show that the alloy is a good candidate for applications that require soft magnetic properties, especially for
power generation, distribution, and conversion.
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1. Giris

Nanokristal ~ yapili  manyetik  malzemeler, doyum
manyetizasyonu, koerzivite ve Curie Sicaklig1 gibi dikkat ¢ekici
ozellikleri nedeniyle bircok aragtirmanin konusu olmaktadir
(Herzer ve ark., 2005; Herzer, 2013; Avar, 2019). Ozellikle
yliksek manyetik aki yogunlugu ve gecirgenligine, hem de diisiik
koersiviteye sahip olan nanoyapili yumusak manyetik
malzemeler; otomotiv uygulamalari, ABS sensoér halkalari,
bilgisayar enddistrisi, transformatérler, jeneratorler, ev aletleri ve
Olgtim ekipmanlar1 gibi ¢esitli teknolojik uygulamalarda
kullanilmaktadir  (Herzer ve ark.,, 2005). Nanokristal
malzemelerin yumusak manyetik 6zellikleri, amorf alasimlarda
gozlenen ozelliklere benzer sekilde, kristalit biiylikligliniin
manyetokristal ~ degis-tokus  uzunlugundan daha  kiigiik
olmasindan kaynaklanir (Herzer, 2013).

Nanoyapili manyetik malzemeleri; 1s1l buharlastirma,
elektrobiriktirme, gaz yogunlagmasi, hizli katilagma, metal
plazma reaksiyonu ve mekanik alagimlama (MA) gibi bir¢ok
farkll tiretim teknigi ile elde etmek miimkiindiir. Bu yontemler
arasinda MA teknigi, cesitli denge ve denge dist alagim
fazlarmin elde edilebildigi kullamigh bir toz metalurjisi
teknigidir. Bu teknigin en 6nemli avantaji, biiyiik miktarlarda toz
malzeme iretilebilmesi ve iiretim parametrelerinin kolaylikla
kontrol edilebilmesidir. Bu nedenlerden dolay1 MA teknigi, ucuz
ve seri Uiretim gerektiren endiistriyel uygulamalar i¢in uygun bir
yontemdir (Suryanarayana, 2004). MA ile iiretilen tim metalik
sistemlerde, artan Ogiitme siiresi ile hem kristalit boyutunun
azalmast hem de orgili geriniminin artmasi ortak bir davranigtir.
Bununla birlikte, kristalit biiyiikliigii nanoboyuta indirildiginde
genel olarak baz1 manyetik 6zellikler gelistirilebilirken, mekanik
alasimlamanin neden oldugu gerilimlerin ve kusurlarin varlig
manyetik 6zelligi bozar. Manyetik 6zellik, cogunlukla kristalit
boyutundaki azalma ile drgii gerinimdeki artiga baghdir. Orgii
gerinimi, MA ile elde edilen toz malzemelere 1si1l islem
uygulanarak azaltilabilmekle birlikte, 1s1l islem sirasinda
kristalitler de biiyiir (Shokrollahi, 2009).

Bilindigi gibi gegis elementlerinden olan Fe, Ni ve Co
elementleri sahip olduklart {istiin manyetik 6zelliklerinden
dolay1, literatirde ozellikle son yillarda bu elementlerin
birbirleriyle ve farkli  elementlerle yapmis  olduklari
kompozisyonlarindan elde edilen ¢aligmalar gbze ¢arpmaktadir.
Jayaraman ve arkadaslari Fe igerigi olarak zengin, yari-sert
manyetik Fe40C030Ni30 alasimint mekanik alagimlama yéntemi
ile tretmislerdir. Fe40Co30Ni30 alasiminin, 300 K’da yar1 sert
manyetik 6zellikler sergiledigini, kuvarzivite degerinin yaklasik
olarak 4.30 KA/m ve doyum manyetizasyonun ise 146.2 Am?/kg
oldugunu hesaplamiglardir (Jayaraman ve ark., 2020). Prasad ve
arkadaglar1 mekanik alagimlama yontemi ile Fe-Co-Ni-(Mg-Si)x
alagimint iretmis, Ogiitme sonrasi numunelerin manyetik ve
yapisal analizlerini gerceklestirmislerdir. Fe-Co-Ni alagim
sistemine Si ve Mg eklenmesiyle tek fazli yiizey merkezli kiibik
yapili malzemeler sentezlediklerini raporlanmuglardir (Prasad ve
Kumar, 2016). Bir baska calismada ise mekanik Ogiitme
atmosferinin, iretilen FesCosNiz alasimimin manyetik ve
yapisal oOzellikler {izerindeki etkileri arastirilmistir. 12 saatlik
Ogiitme sonucunda, argon ve asal gaz kullanilmadan
gergeklestirilen deneylerin her ikisinde de c¢ogunlukla mikron
boyutunda ancak nanokristal y fazlar1 da igeren yap1 elde
ettiklerini belirtmiglerdir. Normal atmosfer kosullarinda iiretilen
orneklerin, argon ortaminda tiretilen orneklere nispeten daha iyi
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yari-sert manyetik 6zellik gosterdigini tespit etmislerdir (Paul ve
ark., 2021). Raanaei ve arkadaslar1 mekanik alasimlama ile (Co-
Ni)7oTioB2o alagimimi  diretmis, morfolojik ve manyetik
ozellikleri belirlemek i¢in calismalar yiiriitmiislerdir. 190 saatlik
oglitme sonucunda amorf ve nanokristalin fazlarin olustugunu
belirtmislerdir. Ogiitme sonucunda koerzivite degerinin 39 Oe
oldugunu tespit etmislerdir (Raanaei ve Mohammad-Hosseini,
2016). Bu calismada esit agirlikli FeCo igerisine agirlikga %10,
30 ve 50 oranlarinda Ni eklenerek, alasimlarin yapisal,
morfolojik ve manyetik &zellikleri incelenmistir. Uretilen
FeCoNi alagimlar1 XRD, SEM/EDX ve VSM ile analize
edilmigtir.

2. Materyal ve Metot

Deneysel c¢alismalarda baslangic malzemeleri olarak
elementel Fe (Riedel-de Haen, 99.9%), Co (Aldrich, 99.9%), Ni
(Aldrich, 99.9%) tozlart kullanmilmigtir. Sentez deneyleri
gezegensel tip Ogiitiiciide (Fritsch Pulverisette-5) argon
atmosferinde gerceklestirilmistir. Ornek hazirlama ve numune
tartim islemleri atmosfer kontrollii eldivenli-kutu igerisinde
yaptlmigtir.  Agirlikca  (FeCo)90Nil0, (FeCo)70Ni30 ve
(FeCo)S0Ni50 igeren 2’ser gramlik toz numuneler hazirlanmis
ve 5 saat dgiitiilmiistiir. Ogiitme potas1 olarak sertlestirilmis celik
bilyeler ve havan kullanilmstir. Bilye toz orani 10:1 ve 6glitme
hiz1 300 rpm olarak sabitlenmistir. Uretilen tozlarin faz yapilari,
X-1sm1 kirmimi (XRD) (Panalytical Empyrean) yontemi ile
belirlenmistir. CuKa 1s1mas1 (A=1.54A), 45 kV voltaj ve 40 mA
akim ile 26 aralig1 20°’den 90°’ye kadar 0.013° adim araliginda
Olciimler alinarak yapilmustir. Sentezlenen alasimlarin kristalit
boyutlar1 ve 6rgii gerinimleri, X’Pert High Score yazilimi ile
belirlenmistir. Toz alasimlarin morfolojik 6zellikleri taramali
elektron mikroskobu (SEM) Hitachi SU5000 ile, kompozisyon
degisimleri Oxford X-MaxN 80 model enerji dagilimli X-1g1m
spektroskopisi (EDS) ile gergeklestirilmistir. Orneklerin oda
sicaklig1 ve disiik sicaklik histerisis egrileri ile sicakliga bagl

manyetizasyonlariin ~ degisimi  Fiziksel Ozellikler Olgiim
Sisteminin (PPMS, Quantum Design) Titresimli Ornek
Manyetometresi (VSM) kullanilarak dl¢iilmiistiir.
3. Arastirma Sonuclar1 ve Tartisma

Sekil 1’de mekanik alagimlama yontemi ile farkli

stokiyometrilerde {iiretilen FeCoNi alagimlart i¢in baglangig
tozlar1 olarak kullanilan Fe, Co ve Ni elementlerinin XRD
deseni verilmistir. Sekil 1’de 6giitme oncesi Fe (Im-3m, ICDD
Card No: 87-0721, kiibik), Co (P63/mmc, ICDD Card No: 05-
0727, hegzagonal), Ni (Fm-3m, ICDD Card No: 04-0850, kiibik)
tozlarma ait kristal fazlarin pikleri goriilmektedir. Yapilan
incelemelerde, baslangi¢c tozlarmin haricinde herhangi bir
kirlilige ait pike rastlanmamustir.
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Sekil 1. Elementel Fe, Co ve Ni tozlarina ait XRD grafigi

Sekil 2°de 5 saat siire sonucunda elde edilmis (FeCo)goNi1o,
(FeCo)7Nisz ve (FeCo)soNisg (% ag.) karisimlarina ait XRD
deseni goriilmektedir. (FeCo)goNig alagimimin XRD deseni
incelendiginde, 5 saat 6glitme sonunda baslangi¢ elementlerine
ait piklerin boyunun kisaldig1 ve piklerin altinda kalan alanlarin
azaldig1 goriilmektedir. Tek yapilt bir fazin olusmadigi, Co
elementinin Ni ve Fe latisleri icerisinde kismen c¢oziildiigi
goriilmektedir. Ni miktarinin agirlikga % 30 oldugu deneylerde
ise, Co elementinin Ni ve Fe latisleri igerisinde daha fazla
¢ozliindligii, hmk ve ymk kati ¢ozelti fazlarimin olustugu
goriilmektedir. Fe ve Co elementinin agirlik¢a % 25°ser ve Ni
elementinin agirlikga %50 oldugu durumda ise Co’nun Ni ve Fe
latisi icerisinde tamamen ¢dziindiigii belirlenmistir. Ogiitme
sonucunda ortamda hmk ve ymk kati fazlarina ait pikler agik¢a
goriilmektedir. Bilindigi gibi mekanik alagimlama yonteminde
piklerin siddetinin azalmasi ve piklerin altindaki alanin
genislemesi 6giitiilen numunelerin kristalit boyutunda azalmayi
ve latis gerinimlerindeki artis1 gdstermektedir. Bu ydntemde,
oglitmenin ilk asamalarinda havan ve bilyeler arasindaki
carpismalar sonucunda tozlar soguk kaynaklanmakta, ardindan
yassilagmakta ve tekrar kirilmaktadir. Numunelerin pargacik
boyutu ilk asamalarda soguk kaynaklanma neticesinde
agglomerasyon sonucunda artarken, mekanik alagimlama
mekanizmalar1 neticesinde belli bir asamadan sonra tozlarda
deformasyon sertlesmesi gergeklesmektekte ve pargacik boyutu
daha stabil hale gelmektedir (Suryanarayana, 2004). Sekil 2’deki
XRD grafiklerinden baglangi¢ elementlerinin kristalit boyutu ve
latis gerinimi 98.8 nm ve % 0.102 olarak hesaplanmistir.
(FECO)goNilo, (FGCO)7oNi30 ve (FECO)soNiso (% ag) alaslmlarlna
ait kristalit boyutlar1 ise sirasiyla 24.7, 23.2 ve 16.5 nm olarak
hesaplanmustir. Orgii gerinimleri ise % 0.308, %0.404 ve %
0.563 olarak hesaplanmistir. Elde edilen bulgular, o6giitme
ortaminda Ni elementinin artmasiyla ymk fazin daha baskin hale
geldigi ve alagimlarin kristalit boyutlarinda azalmalar meydana
getirdigi  tespit edilmistir. Ogiitme siiresinin  artmasiyla
gerceklesen plastik deformasyon ve elementlerin  birbiri
icerisinde  ¢Ozlinmesiyle latis gerinimlerinin de arttig
belirlenmistir.
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Sekil 2. MA ile iiretilen FeCoNi alasimlarin XRD grafikleri

MA ile elde edilen Fe-Co-Ni alasim sistemine ait toz
pargaciklarin morfolojisi, Sekil 3’te goriildiigi gibi taramali
elektron mikroskobu (SEM) kullanilarak incelendi. Toz
pargaciklarin SEM goriintiilerinden genel olarak, dgilitme islemi
stirecini  kontrol eden mekanizmalar, pargaciklarin sekli ve
boyutuyla beraber homojenizasyon ve aglomerasyon davranislari
hakkinda bilgi saglanir (Suryanarayana, 2004). Fe-Co-Ni toz
pargaciklarin 5 saatlik Oglitme islemi siiresince, soguk
kaynaklanma ve aglomerasyon mekanizmalarmin kirilma
mekanizmasi iizerinde daha baskin halde oldugu anlagilmaktadir.
Dolayistyla, pargaciklarin yiiksek yiizey enerjisi nedeniyle plaka
benzeri bir morfoloji ve diizensiz sekilli pargaciklar ortaya
cikmustir. Ogiitme islemi sonucunda parcaciklarin katmanli bir
yapida yaklasik 20 pm’nin altinda genis boyut dagilimina sahip
oldugu goriilmektedir.

Sekil 3. (a) MA islemi sonrasi elde edilen (FeCo)goNiio, (b)
(FeCo)7oNiso ve (¢) (FeCo)soNiso foz alasimlarmin 1000X ve
5000X biiyiitmelerdeki SEM goriintiileri

Sekil 4’te MA iglemi sonrasi (FeCo)soNiso alagimimin EDS
elementel  haritalandirma  goriintiileri  ve  spektrumu
goriilmektedir. Farkli renklerle belirtilen alasimi olusturan Fe,
Co ve Ni elementlerinin birbiri igerisinde homojen olarak
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dagildig1 anlasilmaktadir. Bununla birlikte MA islemi siiresince
toz parcaciklarin yiizeyi, 6glitme atmosferi ile 6giitme haznesi ve
bilyelerden kaynaklanan kirlilife maruz kalabilir. Alasimlarin
EDS spektrumundan elde edilen elementel bilesim degerlerinin,
MA islemi oOncesi belirlenen degerlere yakin oldugu
belirlenmistir.

EDS Layered Image

Spm Spm

. Map Sum Spectrum
Wt%

Ni 46.5

Co 294

Fe 241

Sekil 4. (FeCo)50Ni50 alasiminin (a) EDS elementel
haritalama goriintiileri ve (b) EDS spektrumu

FeCoNi nanokristallerin oda sicakligi ve 10 K’de odlgiilen
manyetik alana bagli manyetizasyon Olglimleri M(H) egrileri
Sekil 5 a-c’de verilmektedir. Histerisis egrilerinden elde edilen
doyum muknatislanmast (Ms), koerzivite (Hc) ve artik
miknatislanmanin  doyum miknatislanmasina orani (Mr/Ms)
degerleri ise Tablo 1°de dzetlenmektedir. Olgiimler genel olarak
incelendiginde, tiim alagimlarin ferromanyetik 6zellik gdsterdigi
belirlenmistir. Ek olarak, oda sicakligi histerisis egrilerinden
doyum miknatislanmasi degerleri (FeCo)soNiso, (FeC0)7oNiso ve
(FeCo)goNi1p nanokristal alagimlari i¢in sirasiyla 86.6 emu/g,
127 emu/g and 117 emu/g olarak saptanmistir. 10 K ve 300 K
sicakliklarinda olgiilen Ms degerleri karsilagtirildiginda tiim
orneklerde diisiik sicaklik doyum degerlerinin daha yiiksek
oldugu goriilmektedir. Bloch yasasi ile uyumlu olan bu
davranisin nedeni, diisiik sicakliklarda azalan 1sil enerjinin
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manyetik diizenlenimi daha az etkilemesidir (Obaidat ve ark.,
2015).

Histerisis egrilerinden elde edilebilecek diger bir 6nemli
fiziksel parametre ise koerzivitedir. Uretilen nanokristal
alasimlarin oda sicakliginda 18 ila 28 Oe araliginda diisiik
koerziviteye sahip olup oOrneklerin yumusak ferromanyetik
ozellik gosterdikleri belirlenmistir. Oda sicakliginda 127 emu/g
degerindeki yiiksek doyum miknatislanmasi ve 18 Oe’lik diigiik
koerzivitesi ile (FeCo)7oNizo nanokristal alagiminin gii¢ {iretimi,
dagitimi  ve g¢evrimi gibi yumusak manyetik 6zellik
malzemelerin kullanimimi gerektiren uygulamalar i¢in potansiyel
vaat ettigi belirlenmistir. Tablo 1’in son siitununda ise drneklerin
Mr/Ms oranlart 6zetlenmistir. Sonuclar, 6giitiilmiis tiim alagimlar
icin Mr/Ms'nin 0,5'in oldukga altinda oldugunu géstermektedir.
Bu sonug, nanokristal alasimlarin c¢oklu domain yapisini
desteklemektedir (Simsek ve ark., 2021).

Tablo 1. FeCoNi alasimlarin Ms, Hc ve Mr/Ms degerleri

Ormek Ms@300K | Ms@10K | Hc@300K | Hc@10K | Mr/Ms@300K
(FeCo)soNiiso 86.6 89.6 22 71 0.0240
(FeCo)7oNio 127 128 18 85 0,0307
(FeCo)aoNizo 117 122 28 103 0.0735

Sekil 7°de (FeCo)goNiio alagiminin alansiz sogutma (zero-
field cooled, ZFC) ve alanli sogutma (field cooled, FC)
prosediirleri ile oOlgiilen sicakliga bagli manyetizasyon egrileri
verilmektedir. Bu 06l¢iimde oncelikle 6rnek dig manyetik alan
uygulanmaksizin oda sicakligindan diisiik sicakliga sogutulur.
Ardindan Ornege dis manyetik alan uygulanarak (bu 6l¢iimde
degeri 500 Oe) 6rnek oda sicakligma 1sitilirken manyetizasyonu
olciilii. Ornek basta alansiz sogutuldugundan &lgiimiin  bu
basamagi “alansiz sogtma, ZFC” olarak adlandirilir. Ardindan
oda sicakligina 1sitilan 6rnek alan varliginda tekrar sogutulurken
alman Ol¢im ise ‘“alanli sogutma, FC” olarak adlandirilir.
(FeCo)goNiqo nanokristal alagimi alansiz sogutuldugunda spinleri
rastgele diizenlenerek g¢akilir. Ardindan 500 Oe manyetik alan
varliginda 6rnek 1sitilmaya basladiginda, artan kT 1s1l enerjisi ile
birlikte ¢akilan spinler alan yoniinde yonelebilmeye baslarlar. Bu
nedenle artan sicaklik ile birlikte 6rnegin miknatislanmasinda
artis gozlenmektedir. Alanl 1sitilan 6rnek alanli sogutuldugunda
(FC egrisi) tersinir olmayan bir egri gozlenir. Bunun nedeni,
azalan sicaklikla birlikte azalan 1sil enerjinin spinlerin
diizenlenimini daha az bozmasi ve bu nedenle miknatislanmanin
azalan sicaklikla artmasidir.
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Sekil 6. (a) (Feco)soNiso, (b) (FeCO)7oNi30 ve (C) (FGCO)goNilo
alasimlarinin 10 K ve 300 K sicakliklarinda él¢iilen histerisis
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Sekil 7. (FeCo)goNiig alasiminin sicakliga bagh manyetizasyon
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4. Sonuc¢

Yumugak manyetik Ozelliklere sahip nanokristal yapili
(FeCO)goNilo, (FECO)7oNi3o ve (FECO)soNiso (%ag.) alaslmlarl 5
saatlik mekanik alagimlama islemi sonrasinda elde edilmistir.
Uretilen  alasimlarin  kristalit ~ boyutlar1  (FeCo)goNio,
(FeCo)7oNiso ve (FeCo)soNiso (%ag.) alagimlarina igin sirasiyla
24.7,23.2 ve 16.5 nm olarak bulunmustur. Alagim sisteminde Ni
iceriginin artmasiyla latis gerinimlerinin arttig1 belirlenmistir.
Nanokristal alagimlarin SEM analizlerinden, toz parcaciklarin
diizensiz ve tabakali bir morfolojide oldugu goriildii. Alasimlarin
EDS analizlerinden ise, yapiy1 olusturan elementlerin birbiri
icerisinde homojen olarak dagildigi ve ogiitiicii hazne ve
bilyelerden kaynaklanabilecek safsizligin olusmadigi anlasildi.
Uretilen nanokristal alasimlarin yumusak ferromanyetik 6zellik
gosterdigi saptandi. Orneklerin doyum miknatislanmas1 ve
koerzivite degerleri karsilastirildiginda, oda sicakliginda sahip
oldugu 18 Oe degerindeki diisiik koerzivitesi ve 127 emu/g
degerindeki yiiksek doyum miknatislanmasi ile (FeCo)zoNiso
nanokristal alagiminin, yumusak manyetik malzemelere
gereksinim duyulan enerji gibi sektorlerde verimli sekilde
kullanilabilecegi saptandi.
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