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BaFe12xAlxO19 heksaferritlorinin kristal qurulusu, maqnit xiisusiyyatlori Al atomlarinin X = 0.1-1.2 konsentrasiyasi ara-
liginda rentgen, neytron difraksiyasi, skanlayici elektron mikroskopiyasi, Raman spektroskopiyasi, infraqirmizi spektro-
skopiya, vibrasiyali magnitometriya, termik analiz metodlar1 6yranilmigdir. BaFei2-xAlxO19 bork mohlullarmin kristal qurulu-
sunun Al atomlarinin verilmis konsentrasiyasi intervalinda dayaniqli olmas1 miioyyan edilmisdir. Bu birlogsmolors daxil olan
damir atomunun maqnit momenti toyin edilmis vo miioyyan edilmisdir ki, birlosmslorin torkibinds aliiminium diamagnit ionla-
rinin konsentrasiyasi artdiqca demir ionlarinin maqnit momentlarinin qiymatlari azalir. Xiisusi maqgnit momentinin ¢ = 49.6
A-m?kg (x=0.1) qiymoatindon o= 32 A-m?kq (X = 1.2) qiymotino qodor azalmasi miioyyon edilmisdir. Raman v infraqirmizi
spektroskopiya metodlart ilo bu bark mohlullarda istilik ragslorinin konsentrasiyadan asili olaraq doyismo mexanizmi miioyyan
edilmigdir. infraqirmiz1 spektroskopiya metodunun naticaleri ilo Raman spektroskopiyasinin naticalorinin miiqayisosi aparil-
migdir. Bu bark mohlullarin diferensial termik vo termoqravimetrik analizlori aparilmis, miioyyon edilmisdir ki, sintez edilmis

birlosmalor genis temperatur diapozonunda termik dayaniqliligini vo eyni qurulus fazasini saxlayir.
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1. GIRiS

Son zamanlar heksaqonal sinqoniyali Kristal quru-
lugsa malik olan sabit maqnit xassoli BaFe12019 birlos-
masi informasiya dasiyict material kimi shomiyyatli
birlogsmo olaraq genis todqiq edilir [1]. Hom segneto-
elektrik, hom do ferromagnit xassslori miisahids edilon
multiferroiklor miiasir elektronika ii¢iin ovozedilmoz
materiallardilar. Ancag bu materiallarin goxunda nor-
mal soraitdo hor iki ferroik xassoni miisahide etmok
miimkiin deyildir. Belo materiallara misal olaraq perov-
skit (BiMnOs va s.) [2] va ikiqat perovskit multiferro-
iklari (BizMnO3 va s.) [3] gdstormak olar. Otaq tempe-
raturunda magnit vo segnetoelektrikliyi miisahido et-
mok {iglin magnit xassali magnit ionlarmi diamagnit
ionlar1 ilo ovoz edilmosilo magnetizmi zoiflotmok vo
seqnetoelektrikliyi giiclondirmak imkani yaranir. Bu tip
birlogsmalor arasinda on ¢ox genis tadqiq edilondan biri
do barium heksaferritin asasinda alinmig bark mohlul-
lardir. Magnit xassolorinin  todqiqi  gostorir  Ki,
BaFe12xMexO19 (Me = Al, In, Ga va s.) bark mohlullar
X =0.1-1.2 intervalinda heksaqonal simmetriyal kristal
quruluslarimi saxlayirlar vo maqnit xassalarine malik
olurlar [4-6].

Magqnit aktiv olan Fe®* ionlar1 P63/mmc faza qru-
puna malik olan M tip heksagonal sinqoniyali qurulus-
da bes qeyri-ekvivalent kristallografik mévqelords yer-
lagirlor. Belo ki, oksigen atomlari ilo shato olunmus ok-
taedr (Fel - 2a, Fed - 4fy, vo Fe5 - 12Kk), tetraedr (Fe3 -
4fy) vo pentaedr (bipiramida) (Fe2 - 2b) soklinds
olurlar [7]. Bu birlosmslarin maqnit xassalorinin tad-
qiqi gostermisdir ki, ferrimagnitden paramagnito faza
kegidi 740 K Kiiri temperaturundan asagida 12 Fe®* ka-
tionu, biri-birino antiparalel olan bes forgli qofesalt

magqnit yaradir: 1 adod Felt, 2 odod Fe2|, 1 adod Fe31,
2 odad-Fe4 |, 6 odod-Fe57 [ 8].

Barium heksaferritin uzun illor magnit Xdsusiy-
yatlorinin 6yranilmasina baxmayaraq, elektrik xiisusiy-
yatlorinin  Oyronilmosino son illor baslanilmigdir.
BaFe12019 —da spontan olaraq polyarlasma vo magnit
xassalarinin tadqiqindan goriiniir ki, bu birlogsmalards
magnit xassalari ilo yanasi seqnetoelektrik xassalori do
normal soraitdo, otaq temperaturunda mévcuddur [9,
10]. BaFe12-xAlxO19 bork mohlullarinda x=0.1-1.2 inter-
valinda todqiqatlarla miioyyan edilmisdir ki, bu bark
mohlullar da otaq temperaturunda segnetoelektrik xas-
solorino malikdirlar.

Bu isdo, BaFei2xAlxO19 bark mohlullarmin x=0.1-
1.2 intervalinda kristal vo maqnit quruluslar1 todqiq
edilmis, miixtalif kristallografik mévqgelords yerlogon
Fe®* ionlarinin maqnit momentlori toyin edilmisdir.

2. TOCRUBO

Toz halinda hazirlanmis X = 0.1-1.2 intervalinda
BaFe1,.«AlxO19 heksaqonal ferritlorinin keramik niimu-
nalori “yiiksok tomiz” markal Fe,Os, Al,O3 vo BaCO3
—don standart metodla yiiksak temperatur sobalarinda
sintez edilmisdir. Sintez prosesinda ilkin olarag barium
karbonat va verilmis oksidlar miiayyen miqdarda qaris-
dirilmus, daha sonra 1473K temperaturda 6 saat saxla-
nilmigdir. Son morhslads 1573 K temperaturda 6 saat
saxlamilmigdir. Sonda alinmis niimunslor asag siirotlo
(100°C saat?) soyudulmusdur. Tacriibslor agiq havada
aparilmigdir. BaFei2«AlkO19 niimunslorinin  alinma
reaksiyalar1 asagidaki kKimidir:

BaCOs+{(12 — x)/2}Fe203 +{x/2}Al,03—BaFe>-xAlxO19+CO21
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Olds olunmus niimunalorin kristal qurulusu D8
Advance (Bruker) rentgen difraktometrinds (40 kV, 40
mMA, CuK,-siialanma A = 1.5406 A) 6yronilmisdir. Oldo
olunmus spektrlor coxkanalli analizatorda saxlanilmus,
birinci morholods barium heksaferrit vo onun bork
mohlullarinin qurulug parametrlorinin baza molumatlari
ilo miiqayiso edilorok faza analizlori aparilmisdir.
Sonraki moarholads iso birlogmolorin kristal quruluslart
otrafli analiz edilmisdir. Kristal qurulusun analizi
FullProf programinin 2016 versiyasi ila Ritveld metodu
ilo aparilmigdir.

Bork mohlullarin normal soraitdo vo otaq tempe-
raturunda SEM — skanedici elektron mikroskopunda
(ZEISS, XIGMA VP) soth morfologiyast todqiq edil-
migdir.

Otaq temperaturunda vo normal soraitds
BaFe1xAlxO19 (X = 0.1-1.2) bork mohlullarimin atom
dinamikasinin dyronilmosi zamani Raman spektrosko-
piyast todqgiqatlar1 helium-neon lazerli LabRam spek-
trometrindon (A = 632 nm) istifads edilmisdir. Xarakte-
rik rogs modalarimi  miisahido etmok {i¢iin
v=200-800sm™ oblastinda Raman spektrlori alinmis-
dir.

IQ spektroskopiya todqigatlar1 “Varian 640 FT-
IR” spektrometrinds yerins yetirilmisdir. Bu bork mah-
lullar iigiin 400800 sm* oblastinda Furye-IQ spektro-
metrinds diffuz sopilms spektrlori alinmisdir.

Neytron difraksiyas: tocriibolori otaq temperatu-
runda IBR-2 impuls reaktorunun (BNTI, Dubna,
Rusiya) Furye difraktometrinds yerina yetirilmisdir.
Neytronoqrammalar +£152° bucaq altinda yerloson de-
tektorlar vasitasilo 0,6+3,6A intervalinda miistovilor-

arast mosafolords qeyd edilmigdir. ©lda olunmusI
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spektrlar FullProf programinda Ritveld metodu ils ana-
liz edilmisdir [12].

Niimunoalorinin magqnit xassalori helium vo otaq
temperaturunda “Helium Free Liquid” universal 6l¢ii
sistemindo vibrasiyali magnitometriya metodu ilo icra
edilmisdir.

3. NOTiCOLORIN MUZAKIROSI

a) Rentgen difraksiyast

Sokil 1-do BaFei2xAlO19 (x=0.1-1.2) heksafer-
ritlorinin toz halinda olan niimunslorinin otaq tempe-
raturunda vo normal soraitdo ¢okilmis rentgen difrak-
siya spektrlori verilmigdir. Spektrlors goro miioyyon
olunmusdur ki, Al atomlarmin verilmis konsentrasiya
intervalinda BaFeio«AlxO19 bork mohlullar1 P6s/mmc
foza qruplu heksaqonal sinqoniyali kristal qurulusa
malikdir. BaFe11.9Alo.1019 birlogmolasinda
a=5.889(2)A, ¢ = 23.186(6) A almmusdir.

Hor bir elementar qofosds iki BaFeizxAlxO1g
molekul (Z = 2) oldugu ii¢iin bir elementar gofasds 2
barium, 24 domir va ya aliiminium, 38 oksigen atomu
daxil olur. Miiayyan edilmisdir ki, bu niimunslords Al
atomlarinin  konsentrasiyasi artdiqda kimyovi tozyiq
yaranir vo beloliklo bu gofos parametrlorinin azalmasi
ilo noticalonir. Bu iso AIP* ionlarmin (ra = 0.535 A)
Fe® ionlarina (ree = 0.645 A) nozoron daha kigik ion
radiuslarina malik olmasi ilo izah olunur. Sakil 2-ds a,
¢ parametrlorinin va V hacmin nisbi giymatlorinin kon-
sentrasiyadan asili olaraq doyismosinin asililiglart ve-
rilmigdir. Asililiglardan goriiniir ki, birlogmalarin tarki-
binds Al atomlarinin konsentrasiyasi artdiqca, ¢ para-
metrina nisbaton a parametri daha az dayisir.
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Sokil 1. BaFe1pxAlxO19 (x = 0.1 - 1.2) niimunslarinin rentgen difrasiya spektrlori
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Sakil 2. a va ¢ gofas parametrlarinin va V elementar hacminin aluminium atomlarinin konsentrasiyasindan asili olaraq

dayismosi

b) Skanedici elektron mikroskopiyasi

BaFe1xAlO19 (x = 0.1, 0.3, 0.6, 0.9, 1.2 ) bork
mohlulllarinin toz halinda alinmig niimunalorinin soth
qurulusu va 6l¢ii effektlori bark cisimlorin morfologi-
yasini todqiq etmok ii¢iin istifads edilon miiasir SEM —
do (Scanning Electron Microscope, ZEISS, ZIGMA
VP) Gyranilmisdir. Alinan soth morfologiyasi sokil 3 -
do verilmisdir. Goriiniir ki, BaFei119Alo1019 birlos-
masinds t0z donslorinin 6l¢iilori nanometr Sl¢tliyos diistir
va danalarin 6l¢iilari 85 nm-don 157 nm-o kimi miisa-
hids olunur. Konsentrasiyasinin 0.1 vo 0.3 giymotlorin-

do ovuntu donalori 500 nm miqyasda aydin goriinir. Al |

atomlarmin konsentrasiyasinin 0.6, 0.9 vo 1.2 qiymot-
lorinds iso ovuntu donslarinin Slgiilorinds ki¢ilmo bas
verir vo ovuntu donslori 200 nm miqyasda miisahido
edilir. BaFeogAl1 2019 birlogsmasindo kristallitlorin o1-
glilori 32 nm-dan 106 nm-o kimi miisahids edilir.

Goriindiiyt kimi, tadqiq olunan bark mohlulllarin-
da magqnit xassoli domir atomlarinin qismon diamaqnit
aliiminium atomlari ilo avazloma zaman, ion radiusla-
rindaki farglorin hesabina soth quruluslarinda (morfo-
logiyada) va ol¢ii effektlorindo do forq miisahids edilir.
Belo ki, fon radiusu azaldigi iigiin kristallitlorin 6l¢iilori
daha kigik oblastlara dogru siiriigiir.

S$okil 3. x =0.1-(a), 0.3-(b), 0.6-(c), 0.9-(d) va 1.2-(e) konsentrasiyalarinda BaFei2xAlxO19 bark mohlullarinin SEM-da

almmis morfologiyasi
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C) Raman Spektroskopiyasi.

Bork cisimlarin kristal qurulusunun kompleks
todqiqi zamani, kristal qurulusu togkil edon atomlarin
diiziiliisii ilo yanasi, hom do atomlarin dinamikasinin da
Oyronilmasi vacibdir. Atom dinamikasini dyronmak
iiciin Raman spektroskopiyasi va infraqirmizi spektro-
skopiya metodlar1 yaxsi metodlar hesab edilirlor.
BaFe12x<AlxO19 bark mahlullarinin Al atomlarinin 0.1 -
1.2 konsentrasiyast intervalinda alinmig Raman spektr-
lari gokil 4-do gostarilmigdir. Spektrlords alinmig mak-
simumlarin har biri Qauss funksiyasina uygun olaraq
Origin programinda interpretasiya edilmisdir. Sokil 4-
don goriindiiyii kimi BaFei1.9Alp 1019 birlosmasinin Ra-
man spektrinde miisahids edilon maksimumlar asasen
v=200-800 sm* tezlik intervalina diisiir. Bu tezlik inter-
valinda miixtslif roqs modalarina uygun golon 8 maksi-
mum miisahide edilmisdir: vi = 289 sm, v, =337 sm™?,
vz =413 sm?, v4 =469 sm, vs =525 sm%, vs =617 sm,
v7 = 685 cm? vo vg = 718 cm™. Verilmis rogs modalari
barium heksaqonal ferrit vo onun bark moahlullarinin
rogs modalarina uygun asagidaki sokilds interpretasiya
edilmigdir:

e 1 =289.11 sm modasi O — Fe - O rabitasinin;

e 1, = 337.19 sm™ modas1 O — Fe - O rabitosinin;

e v3 = 413.56 sm™* modas1 Fe(12k) / Al(12k)Os okta-
edrinin;

e vy = 469.42 sm! modas1 Fe(2a) / Al(2a)0Os Vo
Fe(12k) / Al(12k)Os oktaedrlarinin;

e v5 = 525.34 sm? rogs modasi Fe(2a) / Al(2a)Os Vo
Fe(12k) / Al(12k)Os oktaedrlarinin;

evs = 617. 65 sm? modas1 Fe(2a) / Al(2a)Os,
Fe(12k)/  Al(12k)Os  va  Fe(4f)/Al(4f2)O6
oktaedrlarinin;
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e v7 = 684.24 sm™ modas1 Fe(2b)/Al(2b)Os bipirami-
dasinin;

evg = 717.54 sm? modasi: Fe(4fi) / Al(4f)O4
tetraedrinin ragslarinin tezliklorino uygun golir.

Raman spektrlorine baxsaq gorarik ki, Al atomla-
rmmm 0.1 < x < 1.2 konsentrasiyas: intervalinda
BaFei2-xAlxO19 bork mohlullarinin alinmis konsentrasi-
yanin giymati artdiqca raqs modalarinin qiymotlorinds
yiiksok tezliklor oblastina dogru artma bas vermisdir.
Bu hadiso, Fe atomlarinin Al atomlarina nazoron daha
boyiik ion radiusuna malik olmasi hesabina atomlar
arasinda omoalo galon kovalent rabitslorin uzunluglari-
nin kig¢ilmosi ilo izah edilir. Belo ki, yiiksok tozyiqlordo
aparilmis raman todqiqatlar: gostarir ki, tazyiqin tosiri
ilo atomlararasi rabitalorin uzunluglarinda azalma bas
verdikca, rags modalarinin tezliklorinin qiymatlorinda
artma miisahide edilir. Digor torofdon, ovvalki qurulus
todgiqatlar1 zaman1 miioyyan edilmisdir ki, birlosmoalo-
rin torkibindoki atomlar1 ion radiusu kigik olan diger
element atomlar1 ilo ovozlomalarin aparildigi zaman
kimyavi tozyiqin yaranmasi naticosinda kimyavi rabi-
tolordos kicilmo bas vers bilir [14]. Ona géra do, Raman
spektrlorindo rogs modalarinin ion radiuslarinin kigil-
masi hesabina yaranmis dayisikliklori ds tozyiqin tasiri
ilo bas vermis doyisikliklorin mexanizmino uygun
olaraq izah edilir.

Raman modalarimin tezliklorinin otaq temperatu-
runda vo normal soraitdo Raman modalarinin tezlik-
lorinin Al atomlarinin konsentrasiyasindan asilt olaraq
doyigsma mexanizmi K,=-(1/vo)(dv/dx)tp miinasibati ilo
Oyronilmisdir. BaFe12xAlxO19 bork mohlullarinin rags
modalar1 vo roqs modalarinin konsentrasiyadan asili
olaraq doyismasi cadval 1 - da verilmisdir.
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Sakil 4. Otaq temperaturunda BaFei2-xAlxO19 (x = 0.1-1.2) niimunolorinin Raman spektrlori.

Cadval 1.

BaFe12xAlxO19 (x = 0.1-1.2) heksaqonal ferritlorinin Raman spektroskopiyast ilo alinmig roqs modalari
va rogs modalarinin konsentrasiyadan asili olaraq doyisms omsallari.

X 0.1 0.3 0.6 0.9 1.2 ky
vi(sm?l) | 289.11 | 288.77 | 289.27 | 289.61 | 292.32 | 0.00908
v2(sm?l) | 337.19 | 339.23 | 340.11 | 340.88 | 343.26 | 0.01363
va(sm?l) | 413.56 | 416.41 | 416.98 | 417.29 | 423.06 | 0.01816
va(sm?l) | 469.42 | 471.85 | 472.44 | 472.44 | 482.19 | 0.02086
vs(sm?l) | 525.34 | 528.15 | 529.12 | 529.69 | 533.23 | 0.01141
ve(sm?) | 617.65 | 621.33 | 621.64 | 621.78 | 629.11 | 0.01383
vz(sm?) | 684.24 | 687.47 | 688.26 | 688.75 | 694.53 | 0.01092
vg(sm?) | 717.54 | 721.31 | 721.96 | 722.52 | 727.35 | 0.01034
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Cadval 1 - do toqdim edilon giymatlords goriindii-
yii kimi, miisahids edilon Raman modalarinin arasinda
on boyiik k, doyismo amsal1 v4= 469.42 sm™* modasinda
miigsahido edilmisdir. Bu rogs modasi miixtolif kristal-
lografik movqelords yerlogon domir (ovezlomslor za-
mant aliiminium) atomlarmin omolo  gotirdiklori
Fe(2a)/Al(2a)0¢ vo Fe(12k) / Al(12k)Os oktaedrlorinin
rogslorine  uygundur. On kigik Kk, omsali iso
v1=289.12sm™* modasinda miisahido edilmisdir ki, bu
rogs modalar1 da domir vo oksigen atomlarinin omolo
gotirdiklori O-Fe-O rabitolorinin rogslerine uygundur.
Buradan belo naticoys golmok olur ki, BaFe1oxAlO1g
(x=0.1-1.2) birlogsmolorindo Fe atomlar1 qismon Al
atomlart ilo ovoz edildikco, asas doyisikliklor Fe(Al)Oe
oktaedrlorinde bas verir ki, bu da qurulus todqiqatlari
ilo alinmis naticalari tosdiq edir. Rags modalarinin do-
yismo mexanizmlarinds kifayat qader forq olmalarina
baxmayaraq, biitiin modalarin doyismo siirati eyni tor-
tibdadir vo doyigsma oamsalinin orta qiymati K. = 0.014
olur.

d) Infraqirmizi spektroskopiya.

BaFe12xAlxO19 (x = 0.1-1.2) birlogmalorinin atom
dinamikasi infraqirmizi spektroskopiya metodu ils tad-
qiq edilmisdir. Otaq temperaturunda vo normal soraitdo
miixtalif torkiblor {iciin alinmis infraqirmizi spektrlor
sokil 5-do verilmisdir. BaFei19Alg1019 birlosmosinin
spektrino nazor salsaq gorarik ki, v=800-400 sm™ tezlik
intervalinda 4 maksimum misahido edilmigdir:

v1=720.82 sm?, v, = 604.21 sm, v3 = 524.14 sm? va
va = 441.42 sml. Ovvalki todqigatlar zaman1 Raman
spektroskopiyasi ilo alinmig rags modalar1 bu rags mo-
dalarina uygun golir. BaFe1pxAlO1g (x = 0.1-1.2) bark
mohlullart i¢iin infragirmizi spektroskopiya metodu ilo
miixtolif tezliklords alinmis roqs modalarit Raman spek-
troskopiya metodu ilo alinmis raqs modalarina uygun
olaraq asagidaki sokilds interpretasiya edilmisdir:

e v; =720.81 sm™ modasi: Fe (3)/Al(3)O, tetraedr-
lorinin,

e v; = 604.22 sm! modas:: Fe (1)/Al(1)Os,
Fe(4)/Al(4)0s ve Fe(5)/Al(5)0s oktaedrlarinin,

e v3 = 52414 sm? modasi: Fe (1)/Al(1)Os ve
Fe(5)/Al(5)Os oktaedrlarinin,

e v, = 44352 sm! modas:: Fe (1)/Al(1)Os vo
Fe(5)/Al(5)0s oktaedrlarinin ragslorine uygun
galon modalar hesab edilirlor.

Sokil 5—don goriiniir ki, BaFe12.xAlxO19 (x = 0.1 -
1.2) birlogmolarinin torkibinds Al atomlarinin konsen-
trasiyasi artdigca, infraqirmizi spektroskopiya metodu
ilo alinmis rogs modalarinin tezliklorinde yiiksok tez-
liklor oblastina dogru siirlismo bag vermisdir. Rogs mo-
dalarinin tezliklorinin Al atomlarmin X konsentrasi-
yasindan  asili  olarag  doyismo  mexanizmi
k,=-(1/vo)(dvldX)rp miinasiboti ilo Oyronilmisdir.
BaFei2«AlxO19 bark mohlullarinin rags modalar1 vo
roqs modalarinin konsentrasiyadan asili olaraq doyigsmo
mexanizmlari cadval 2 - do verilmisdir.
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Sakil 5. Otaq temperaturunda BaFei2xAlxO19 niimunslorinin infraqurmizi spektrlori.

Cadval 2.

BaFe12xAlxO19 (x = 0.1-1.2) bork mohlullarinin infraqirmiz1 spektroskopiya ilo
alimmis rogs modalar1 va rogs modalarinin konsentrasiyadan asili olaraq doyismo amsallari

X 0.1 0.3 0.6 0.9 1.2 kv
vi(sm?) | 720.82 | 720.95 | 721.42 | 721.75 | 722.23 | 0.00174
vz (sm?) | 604.21 | 604.34 | 604.36 | 606.15 | 607.12 | 0.00459
v3(sm?) | 524.14 | 531.93 | 532.62 | 541.14 | 543.16 | 0.03178
va(sm?) | 443.52 | 444.87 | 447.65 | 448.12 | 450.62 | 0.01397
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Cadvol 2-don goriiniir ki, vs=524.14 sm™ moda-
sinda on boyiik k, omsali miigsahids edilmisdir. Bu rags
modalar1 yuxarida gostorildiyi kimi Fe(1)/Al(1)Os vo
Fe(5)/Al(5)O¢ oktaedrlorinin ragslorine uygundur. On
kicik k, omsali v1=720.82 sm™ modasinda miisahido
edilmisdir ki, bu raqs modalar1 Fe(3)/Al(3)O4 tetraedr-
larinin ragslorine uygundur. Buradan molum olur ki, Fe
atomlar1 qismon Al atomlar1 ilo ovoz edildikco
BaFe12xAlxO19 (x=0.1-1.2) birlogmoalorinds asas doyi-
sikliklor ¢ oxu boyunca diiziilmiis vo markazlorinds
Fe(Al) atomlar yerloson oktaedrlards bas verir.

e) Neytron difraksiyasi.

BaFe12.xAlxO19 multiferroik birlosmolorinds miix-
tolif kristalloqrafik movqelords yerloson Fe atomlarinin
maqnit momentlorini toyin etmok ii¢iin Al atomlariin
0.1 < x < 1.2 konsentrasiyast intervalinda toz halinda
almmis niimunslor otaq temperaturunda vo normal $o-
raitdo neytron difraksiyasi metodu ils todqiq edilmisdir.

BaF€11,9A|0,1019 Vv BaF611_1A|0_9019 birlssmalerininl

BaFe;,.xAlO;0 HEKSAFERRITLORININ QURULUS VO MA!

NiT XASSOLORININ TODQIQi

niimunslari tigiin alinmig neytron difraksiyasi spektrlori
sokil 6-do verilmisdir. Difraksiya spektrlorinin anali-
zindon alinmigdir ki, bu birlogsmolorin kristal qurulus-
lart P6asmmc foza qruplu heksaqonal kristal qurulusa
tam uygun golirlor. BaFepxAlO1g (x=0.1-1.2) birlos-
molarinin gofas parametrlorinin qiymotlori: a = 5.8 A,
¢ = 23.1 A giymatlorino uygun golir ki, bu da rentgen
difraksiyasi metodu ilo alinmis naticolors uygun golir.

Neytron difraksiyas1 spektrlorinin analizinden
miloyyon edilmisdir ki, bu birlogmolorin hor biri otaq
temperaturunda ferrimagnit xassoloro malikdirlor. Fe®*
ionlar1 heksaqonal kristal qurulusda O¢ oxu istigamo-
tindo diiziilmisdiirlor. Codval 3-do Al atomlarinin X
konsentrasiyasinin miixtalif qiymatlarinds
BaFe12xAlxO19 (X = 0.1-1.2) bark mohlullarinda forqli
kristallografik movqgslords (2a, 2b, 4fl1V, 4fVI vo 12Kk)
yerloson domir ionlarinin maqnit momentlorinin qiy-
motlori verilmisdir.
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Sakil 6. BaFe11,9Al0,1019 vo BaFe11,1Al0,9019 niimunslarinin otaq temperaturunda 6l¢iilmiis va Ritvelmetodu ilo analiz

1,5 2,0 2,§ 3,0
d A

nkt’

edilmis neytron difrasiyasi spektrlori.

BaFelz.xA|x019 (X

Cadval 3.

= 0.1-1.2) birlogsmolorinin miixtalif kristalloqrafik mévqelordos

yerloson Fe atomlariin maqgnit momentlari.

Konsentrasiya
X [ 01 | 03 | 06 | 09 | 12
Domir atomlarinin magnit momentleri (us)
Fel (2a) 3.82 3.77 3.25 3.36 2.16
Fe2 (2b) 4.08 4.11 3.09 3.74 2.18
Fe3 (4fiv) 3.65 3.68 3.25 3.60 1.47
Fe4 (4fv1) 4.09 4.15 3.75 3.57 1.25
Fe5 (12k) 3.59 3.55 3.25 3.12 2.07
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Al atomlariin konsentrasiyasinin an az oldugu
halda (x=0.1) 2a mdvqeyinda yerlogon Fe; atomlarinin
magnit momentinin qiymati 4=3.82ug olur, lakin kon-
sentrasiyasinin an yiiksok oldugu halda (x=1.2) magnit
momentinin qiymoti azalir vo £=2.16pg giymatino ma-
lik olur. Gériindiiyii kimi magnit momentinin giyma-
tindo 4= 1.66 pgolmusdur ki, bu da 43.5% toskil edir.
Digor domir atomlarinin magnit momentlorino do
baxsaq gororik ki, Al atomlarinin konsentrasiyasinin
artmasi onlara da kifayot qodor tosir gostorir. On ¢ox
tosir 4fy, kristallografik moévqgeyindo yerlogon Fed
atomlarinda miigahido edilir. Al atomlarinin on kigik
giymatine malik olan BaFei19Alo1019 birlogmosinda
maqnit momentinin on yiiksok qiymati 4fy, kristal-
lografik mévqgeyindas yerloson Fe4 atomunda miisahide
edildiyi halda (« = 4.09 pg), Al atomlarinin an boyiik

giymotine malik olan BaFei0sAl1 2019 birlasm@sindaI

maqnit momentinin on yiksok qiymati 2b kris-
tallografik movqgeyinds yerlogon Fe2 atomunda miisa-
hids edilir (« = 4.09 pg). Bu onunla slaqadardir ki, Al
atomlarinin hanst mévqeds dayanmis Fe atomlarim
ovoz etmasi ehtimal xarakteri dagtyir. Domir vo aliimi-
nium atomlar1 kristal qurulusda eyni mévqeds daya-
nirlar. Ona gora da, ¢ oxu istiqgamatinds ardicil olaraq
bir ne¢o Al atomu yerlosorso, bu zaman maqgnit mo-
mentlorinin qiymotindos asasl gokildo azalma miisahido
edilo bilir. Lakin, oksino, bir ne¢o Fe atomu ardicil
golorss, 0 zaman maqnit momentinin qiymati barium
heksaferrit birlogsmosindo Fe atomlart iiglin alinmis
magnit momentlarinin qiymatlarine yaxinlagir.

Barium heksaferritin elementar goafasinin imumi
magnit momentini asagidaki diisturla hesablamaq
miimkiindiir :

Mcom(T) = L[u2a(T)] + L[u2b(T)] — 2[uanv(T)] — 2[uaniv (T)] + 6[ua2(T)]

burada T — magnit momentlorinin hesablandig1 tempe-
raturdur. Otaq temperaturunda BaFeioAlxO19 bork
mohlullart Gigin  imumilogmis maqnit momentini
hesablasaq gorarik ki, BaFe119Alg 1019 birlogmasi {igiin
Ueom = 13.96g, BaFe10gAl1 2019 birlogmasi iglin ttcom =
11.32pp qiymotine malik olur. Al atomlarinin 0.1 < x <
1.2 konsentrasiyasi intervalinda iimumilogmis maqnit
momentlorinin qiymatlori cadval 4-do verilmisdir. Cad-
voldon goriiniir ki, birlogsmolorin kristal qofaslorindo
diamagnit AP** ionlarin say1 goxaldigca, magnit mo-
mentlorinin giymotlorindo azalma miisahids edilir ki,
bu da uzaq maqnit nizamliligmnin zsiflomasina sabab
olur. Moslumdur ki, T=0K temperaturda barium
heksaferritdo Fe®* ionlarinin maqnit momentlori y=5ug
olmalidir[117]. Bu halda BaFe12019 birlosmasi iiglin
Heom = 20up alinir. Nozors alsaq ki, istilik rogslorinin
yaranmasi hesabina miitlaq sifir temperaturla miiqayi-
sado otaq temperaturunda maqgnit momentinin qiymati
xeyli asag1 olur, o zaman gorarik ki, BaFe1oxAlxO1g
bork mohlullarinda Al atomlarinin 0.1 < x < 1.2 interva-
linda maqnit xassolori kifayat qodor saxlanilir.

Cadval 4.
BaFe12.«AlxO19 (0.1 < x < 1.2) bark mohlullar tigiin
imumilogmis maqnit momentlori.

Konsentrasiya | Birlosmo Umumi
magnit
momenti

x=0.1 BaFe11.9Al0.1019 | 13.96us

x=0.3 BaFe11.7Al03019 | 13.52u8
x=0.6 BaFe11.4Alos019 | 11.84us
x=0.9 BaFe11.1Alo9019 | 11.48us
x=1.2 BaFe10.8Al12019 | 11.32us

) Vibrasiyali magnitometriya

Vibrasiyali magnitometriya ferromagnit, antifer-
romaqnit vo ferrimaqnit materiallarin maqnit xassolo-
rinin 6yronilmosi tigiin totbiq edilon vo on genis yayil-
mis metodlardan biridir. Bu metod vasitasilo tempera-
tur vo xarici magnit sahonin tosiri altinda magnit mate-
riallarin xiisusi magnit momentlari toyin edilir. Vibra-
siyali maqnitometriya metodu ilo tadqiqat obyektlori

"olan BaFe1xAlxO19 (x = 0.1-1.2) heksaqonal ferritlo-

rinin magqnit xassalorinin kompleks sokildo 6yronilmosi
vo neytron difraksiyast metodu ilo alinmis naticolorin
bir daha tosdiq edilmosi magsadi ilo todqiqatlar aparil-
migdir. Molumdur ki, asag1 temperaturda magnit xas-
soloro malik olan materiallarin kristal quruluslarinda
atomlarin istilik ragslorinin amplitudunun vo fluktuasi-
yalarin azalmasi hesabina uzaq maqnit nizamliliginin
giiclonmosi bag verir. Asag1 tempearaturlar oblastinda
Xarici maqnit sahasinin tasiri ilo alinmig histerezis ayri-
lari niimunslorin maqnit xassolori haqqinda genis mo-
lumatlar osldo etmoys imkan verir. Ona goéra do, otaq
temperaturundan T = 5K temperatura qadar qodor asagi
temperaturlar oblastinda xarici maqnit sahasinin
B=+2T1 tosiri altinda vibrasiyali maqnitometriya meto-
duilo BaFe12xAlxO19 (X = 0.1 - 1.2) heksaferrit niimuna-
larinin maqnit xassolari todqiq edilmisdir. Birlogmols-
rin torkibindo Fe®* magnit ionlarmm AI®* diamagnit
ionlari ilo gisman avaz edilmasi zamani maqnit xassolo-
rinin doyismosi miioyyanlagdirilmigdir. Otaq tempera-
turunda vo maye helium temperaturda (5 K)
BaFe1,«AlxO19 (0.1 < x < 1.2) bark mohlullarinin toyin
edilmis xiisusi maqnit momentlorinin xarici maqnit
sahoasindon asililiglar: gokil 7-do verilmisdir. Sokildon
goriliniir ki, xarici maqgnit sahasinin artmasi ilo xiisusi
maqnit momentinin qiymatindo artma basg verir . Bu sa-
hanin tasiri ilo uzaq magnit nizamliliginin giiclonilmasi
ila izah olunur. Eyni zamanda birlogsmaglorin tarkibinda
Al diamaqgnit ionlarin konsentrasiyas1 artdiqca, xii-
susi maqgnit momentinin qiymatinde azalma miigsahido
edilir. T = 300K temperaturda (otaq temperaturunda)
BaFe12xAlxO19 bark moahlullarinin Al atomlarinin kon-
sentrasiyasi artdiqca, B=+2TI xarici maqgnit sahasinin
tosiri ilo xiisusi maqgnit momenti ¢=49.6 A-m?Kkq
(x=0.1) —don 6=32A m?/kq (x=1.2)- kimi azalmas1 bas
vermisdir. Bu AI¥* diamaqnit ionlarinin tosiri ilo uzaq
maqnit nizamhliginin pozulmasimin naticasidir. Xarici
magnit sahosinin tosiri altinda xiisusi maqnit momen-
tinin qiymatinin 46=17.6 A'm%*kq (35.5%) bas ver-
migdir. Codval 5-do aluminium atomlarinin mixtolif
konsentrasiyalarinda BaFe12xAlxO19 bark mohlullarin-
da xiisusi maqgnit momentinin qiymatlori verilmisdir.
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rensial termik (DTA) va termoqravimetrik analizlori
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Sokil 7. T =300 K (a) vo T =5 K temperaturda (b)
BaFe12xAlxO19 (X =10.1, 0.3, 0.6, 0.9 vo 1.2)
bork mohlullarinin xiisusi maqnit momentlos-
rinin xarici maqnit sahasinden asililiqlari

Codval 5.
BaFe1,.xAlxO19 bark mohlullarinin miixtalif
konsentrasiyalarda xiisusi maqnit momentlori

Konsentrasiya | Magnit momenti,
A-m?kqg
x=0.1 49.6
x=0.3 45.3
x=0.6 39.5
x=0.9 36.1
x=12 32.0
Vibrasiyali magnitometriya isulu ilo

BaFe12.xAlxO19 (x=0.1-1.2) birlogmolorinin maqnit xas-
solorinin  tadqiqi noticalori digor BaFe12.xMeyxO1g
(x=0.1-1.2) bork mohlullari ii¢iin aparilmig neytron di-
fraksiyasi tadqiqatlar1 naticalari ilo miiqayise etdikds
goriiniir ki, barium heksaferritin bork mahlullarinin de-
mak olar ki, hamisi ii¢iin maqnit xassalori vo bu xassa-
lorin doyismo mexanizmi eynidir. Fe atomlarini ovoz
edon Me diamaqgnit element atomlarinin ion radiusla-
rindan asili olaraq, maqnit xassalords bas veran forqlori
miisahido etmok miimkiindiir.

f) Termik analiz

Ovvalki tadqiqatlar zaman1 BaFe1>xMexO19 (x =
0.1-1.2) bark mohlulllarinin kristal quruluslar1 vo miix-
tolif fiziki xassolori genis tadqiq edilmesine baxma-
yaraq, bu materiallarda termik proseslar kifayat qader
Oyronilmamisdir. BaFeixMe,O1g (x = 0.1-1.2) sistem-
lorindo termik hadisolori dyronmok mogsadi ila, Al
atomlarinin x = 0.1-1.2 konsentrasiyasi intervalinda
sintez edilmis BaFeixAlxO19 bork mohlullarinin dife-

(
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Sokil 8. BaFe12-xAlxO19 (x=0.1-1.2) birlosmalorinin
DTA vo TG analizlori.

Sokil 8-don goriiniir ki, DTA oyrisinda heg bir is-
tilik effekti miisahidoe olunmamugdir ki, bu da bilavasito
TGA oyrisindo heg¢ bir effektin (endo vo ekzo) bas
vermomasi ila slagadardir. DTA oyrisindo bas veran



9.l. MOMMODOV, R.Z. MEHDIYEVA, S.H. CABAROV, R.E. HUSEYNOV, A.H. 9S9DOV, X.0. 9HMIDOV

endo vo yaxud ekzo effektlor miitlaq termogravimetrik
analiz oyrisindo do miisahido (tesdiq) olunmalidir. Tod-
qiq edilen x=0.1 konsentrasiyal1 tadqiqat niimunasinda
DTA oyrisindo monoton olaraq azalma miisahids
edilmisdir ki, bu da, sistema verilon istilik enerji selinin
fiziki olaraq sistem torofindon tam udulmasi vo istilik
enerjisinin homin sistemdo faza kecidi yarada bilocok
soviyyayo ¢atmamasi ilo slaqodardir. Sistemo verilon
istilik enerjisi sistem torafindon tam udulmusdur, TGA
vo DTA oyrilorindo monoton azalma bas vermisdir,
endo vo ekzo effektlor miisahido edilmomisdir. Bu
verilonlor sintez edilmis birlosmolorin genis temperatur
diapozonunda termik dayaniqliligini vo eyni qurulus
fazanin movcud olmasinin gostaricisidir.

DTA ayrilorinden goriiniir ki, t~770 K tempe-
raturdan sonra doyismo bas verir. Maqnit xassalorinin
todqiqi istigametindo aparilmig ovvalki todqgigatlardan
molumdur ki, BaFeio.xMexO19 (x = 0.1-1.2) bark moh-
lullarinda va, o ciimlodan da, BaFe12xAlxO19 (x = 0.1-
1.2) bork mohlullarinda t>770 K yiiksok temperatur-
larda ferrimaqnit fazadan paramaqnit fazaya kegid bas
verir. Sokil 8-do tosvir edilmis diferensial termik analiz
ayrilorindon alinmig naticolordon gériindiiyli kimi, bu
birlogmolordo ferrimaqnit fazaya nisboton paramaqnit
fazada istilik enerjisinin udulmas: daha boyiik siiratlo
bas verir. Ona goro do BaFei2xAlO19 (x=0.1-1.2)
sistemlorindo ferrimaqnit fazaya nisbaton paramaqnit
fazada atomlarin nizamh diiziilisleri qismon pozulmusg

olur. Termodinamika va bark cisimler fizikas1 kusun-
dan molumdur ki, nizamsiz sistemlorde enerjinin
udulmasi nizamli sistemlards enerji udulmasindan daha
¢ox olmalidir (15).

4. NOTiCO

Toz halinda olan BaFe12xAlxO19 (x=0.1-1.2) hek-
saferrit niimunolori rentgen difraksiyasi metodu il tod-
qiq edilmigdir. Miioyyon edilmisdir ki, normal goraitdo,
P6s/mmc faza qofasli heksaqonal simmetriyaya malik-
dirlor vo konsentrasiyanin x=0.1-1.2 intervalinda bu
kristal qurulug saxlanilir. Mikroqurulusa uygun olaraq,
atom seviyyoalorinds olan 6dlgiilorde do X konsentrasi-
yasindan asili olaraq azalma bas verir. Birlosmalor ney-
tron difraksiyasi metodu ilo todqiq edilmis, miixtalif
kristallografik mdovqelordoyerloson Fe®  ionlarmin
magnit momentlari toyin edilmisdir. Raman vo infra-
qurmuzi spektroskopiya metodlari ilo atom dinamikasi
todqiqatlart aparilmis, modalarin doyismo dinamikasi-
nin mexanizmi izah edilmisdir. Vibrasiyali maqnito-
metriya metodu ilo Xiisusi maqgnit momenti toyin edil-
mis  va 0=49.6A'm*kq (x=0.1) qiymotindon
0=32A-m?/kq (x=1.2) qiymotine qodar azalmas1 miioy-
yon edilmisdir. Termik analiz naticosindo miioyyon
edilmisdir ki, sintez edilmis birlosmolor genis tempe-
ratur diapozonunda termik dayanigliligini vo eyni qu-
rulus fazasini saxlayir.
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BaFe;,.xAlxO:;0 HEKSAFERRITLORININ QURULUS VO MAONIT XASSOLORININ TODQIiOi

A.l. Mammadov, R.Z. Mehdiyeva, S.H. Jabarov, R.E.Hiiseynov, A.H. Asadov, H.A. Ahmadov
STUDY OF THE STRUCTURE AND MAGNETIC PROPERTIES OF BaFei12xAlxO19 SOLID SOLUTIONS

The crystal structures of solid solutions of hexaferrites BaFe1> xAlxO19 (X = 0.1 — 1.2) have been studied using X-ray
diffraction. It has been found that, at normal conditions, the samples are characterized by space group P6s/mmc. It has been
noted that the diamagnetic substitution of AI®* ions for Fe®* leads to a decrease in the unit cell parameters due to the smaller
aluminum ion radius. The field dependences of the specific magnetic moment have been studied in fields of +2T at 5K and
300K using vibrating magnetometry. It has been found that the specific magnetic moment decreases from 49.6 A-m?%/kg (x=0.1)
to 32 A-m?kg (x = 1.2) as the concentration of the diamagnetic ions increases. The microstructure has been studied using
scanning electron microscopy. The Raman spectra have been measured in the range of 200 — 800 cm .

A.U. Mamenos, P.3. MextueBa, C.I'. Ixxabapos, P.J. I'yceiinoB, A.I'. AcagoB, X.A. Axme10B

UCCJIEIOBAHUE CTPYKTYPbl U MATHUTHBIX CBOMCTB TBEPbIX
PACTBOPOB BaFei2.xAlxO19

HccnenoBana KpucTalInuecKast CTPYKTypa i MarHUTHBIE CBOWCTBA TBEpbIX pacTBOpoB BaFe12-xAlxO19 B inanazone
KoHIeHTpanuii aromoB Al x= 0.1 — 1.2 MeToaMui peHTTEeHOBCKON TU(paKIiy, HeHTpoHOrpaduu, CKAaHUPYIOIIEH IEKTPOH-
HOU MHKPOCKOIIHH, pAMaHOBCKOH CIIEKTPOCKONUH, HHPPAKPACHOH CIIEKTPOCKOIIHU M METOJOM KOJeOaTeNbHOH MarHUTOMET-
puH. Y CTaHOBJIEHO, YTO KPUCTAILTMIECKUE CTPYKTYPBI TBEPABIX pacTBOpoB BaFe12xAlxO19 cTabuiibHBI B iHana3oHe KOHIICH-
tpauuii atomoB Al ot X=0.1 1o 1.2. OnpezeneH MArHUTHBIA MOMEHT KaKI0T0 atoMa Fe BXOJSIIEro B TBEPABIE PACTBOPHI
BaFe12-xAlxO19 ¥ yCTAHOBIEHO YMEHBIIEHIE MATHUTHBIX MOMEHTOB HOHOB Fe®* ¢ yMeHbIIeHrEM KOHIIEHTPAINN THAMATHUT-
HBIX HOHOB Al%*, HabmonaeTcst yMeHbIIEHHE y1€IbHOT0 MATHUTHOTO MOMEHTa 0T ¢ = 49.6 A-M%/kr (x =0.1) 10 6 =32 A-M%/kT
(x=1.2). Merogamn paMaHOBCKON M WH(PAKPACHOU CIEKTPOCKOIMH OIMpPEICICH MEXaHH3M M3MEHCHHS KOHICHTPAHOHHOM
3aBUCHMOCTH TEIUIOBBIX KOJIEOAHUH B 9THX TBEPJBIX PAaCTBOPaX M MPOBEICHO CPAaBHEHUE PE3yJIbTATOB MOJTYyYSHHBIX METOIOM
CIIEKTPOCKOIIMY KOMOMHAIIMOHHOTO PACCEeSIHUS C Pe3yJIbTaTaMH, ITOJTYYSHHBIMHU C TIOMOLIBI0 HHPPAKPACHOH CHEKTPOCKOIIHH.
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