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OZET

ELEKTRODEPOZISYON ILE URETILEN CoFeCu/Cu COK KATMANLI
FILMLERIN ELEKTROKIMYASAL, YAPISAL, MANYETIK VE
MANYETODIRENC OZELLIKLERi UZERINE L(+) ASKORBIK ASIT VE
SODYUM HIDROKSIT’IN ETKIiSININ INCELENMESI

Turgut SAHIN
Balikesir Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Fizik Anabilim Dah

(DoktoraTezi/Tez Damismani: Prof. Dr. Hakan KOCKAR)
Balikesir, 2014

Bu calismada, polikristal Titanyum alt tabaka iizerine elektrodepoziyon ile
biiyiitiilen CoFeCu/Cu katmanli filmlerin, yapisal, manyetotransport ve manyetik
ozellikleri arastirilmistir. 11k asamada filmlerin iiretim sartlarin1 belirlemek amaci ile
ferromanyetik tabaka kalinligi ve katot potansiyeli degiskenlerine goére bir seri
CoFeCu/Cu katmanli filmler iiretildi. ikinci asamada, katmanli filmlerin 6zellikleri
cozelti pH’1, L(+) askorbik asit ve Sodyum hidroksit (NaOH) gibi kimyasallarla
degistirilerek incelendi.

Cozelti igindeki metallerin indirgenme potansiyelleri dongiisel voltammetri
teknigi ile tahmin edilmistir. Filmlerin biiyiime mekanizmalar1 akim-zaman gecisleri
ile incelenmistir.

Yapisal karakterizasyon X-isinlar1 difraksiyonu (X- ray diffraction, XRD) ve
taramal1 elektron mikroskobu (Scanning electron microscopy, SEM) kullanilarak
incelenmistir. XRD odl¢iimleri, tiim filmlerin kristal yapisinin yiizey merkezli kiibik
oldugunu ortaya ¢ikarmistir. Filmlerin tercihli yoneliminin ve yiizey goriintiilerinin
depozisyon sartlarina bagli olarak degistigi gézlenmistir. Enerji ayirmali X-1sinlar
spektroskopisi ile yapilan elementel analiz sonuglari numunelerin Co, Fe ve Cu
iceriginin depozisyon potansiyeli, ¢ozelti pH’1 ve tabaka kalinliklarina bagl olarak
degistigini gostermektedir.

CoFeCu/Cu  katmanli  filmler = devasa  magnetorezistans  (Giant
Magnetoresitance, GMR) gostermistir. Filmlerin manyetik diren¢ Ol¢timleri oda
sicakliginda + 12 kOe’lik manyetik alanda Van der Pauw metodu kullanilarak
yapilmistir. L(+) askorbik asit etkisi incelenen filmlerde azalan pH degeri ile filmlerin
% GMR degerlerinin aldig1 gozlenmistir. Ancak sodyum hidroksit etkisi incelenen
filmlerde GMR azalan pH ile artmaktadir. Cdzelti igerisindeki. 0.04 M NaOH igeren
cozeltiden biiyiitilen filmlerde pH 3.5’a ulastifinda GMR etki gozlenmeye
baglanmigtir. ~ Titresimli numune magnetometresi ile yapilan manyetik analizler
manyetizasyonun filmlerin manyetik tabaka, depozsiyon potasiyeli ve ¢ozelti pH
degisiminden etkilendigini gostermektedir. Tim filmlerde kolay eksenin film
ylizeyine paralel oldugu bulunmustur.

ANAHTAR SOZCUKLER: Elektrodepozisyon, Nanoyapili malzemeler,
CoFeCu/Cu siiperorgiiler, , Magnetorezistans, GMR.
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ABSTRACT

INVESTIGATION OF EFFECT OF L (+) ASCORBIC ASID AND
SODIUM HYDROXIDE ON THE ELECTROCHEMICAL, STRUCTURAL,
MAGNETIC AND MAGNETOTRANSPORT PROPERTIES OF
ELECTRODEPOSITED CoFeCu/Cu MULTILAYERS

Turgut SAHIN
Balikesir University, Institute of Science, Department of Physics

(Phd. Thesis/Supervisor: Prof. Dr. Hakan KOCKAR)

Balikesir, 2014

In this study, the structural, magnetic and magnetotransport characterizations
of CoFeCu/Cu films grown on polycrystalline Ti substrates with electrodeposition
were investigated. Firstly, in order to determine the production conditions of the
films, a series of CoFeCu/Cu multilayers were grown in terms of the nonmagnetic
layer thickness and deposition potential. In the second step, the properties of the
multilayers were investigated in terms of the electrolyte pH by varying the chemicals
such as L(+) ascorbic acid and sodium hydroxide (NaOH).

The reduction potentials of the metals in the electrolyte were estimated by
the cyclic voltammetry technique. The growth mechanism of the films was
examined with the current-time transients.

The structural characterizations were studied using x-ray diffraction (XRD)
and scanning electron microscopy (SEM) techniques. The XRD measurements
revealed that all multilayered films have the face centered cubic structure. It was
observed that, the preferred orientation and the surface images of the films were
changed depending on the deposition conditions. Results of the elemental analysis
studied with energy dispersive x-ray spectroscopy showed that the Co, Fe and Cu
content of the samples varied with the deposition potential, electrolyte pH and the
layer thicknesses.

CoFeCu/Cu multilayers showed giant magnetoresistance (GMR).
Magnetoresistance measurements were made at room temperature in magnetic fields
of + 12 kOe by using the Van der Pauw (VDP) method. In the films which were
studied by the effect of the L (+) ascorbic acid, it was observed that the GMR value
was decreased with decreasing pH. However in the films which were studied by the
effect of the sodium hydroxide the GMR was increased with decreasing pH. The
films grown by the electrolyte containing 0.04 M NaOH began to show GMR when
the electrolyte pH reaches 3.5. The magnetic properties studied with the vibrating
sample magnetometer showed that the magnetizations of the samples are
significantly affected by the layer thicknesses, the deposition potential and the
electrolyte pH. It is found that the easy axis for all films is in the film plane.

KEYWORDS: Electrodeposition, Nanostructures, CoFeCu/Cu superlattices,
Magnetoresistance, GMR.
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1. GIRIS

Nanoyapili malzemeler teknolojik ve bilimsel agidan katihal fiziginin yogun
ilgi ¢eken konularindandir. Nanokontaklar, taneli (granuler) alasim filmler,
nanoteller, ¢ok katmanli yapilar ve katmanli yapilar (¢cok Katmanli), bu tiir

malzemelere verilebilecek bazi 6rnekler arasinda yer alabilir.

Nanokontaklar ya da taneli (granular) alasim filmleri kuantum noktalari
elektrodepozisyon tekniginin basariyla uygulandigi nanomalzeme siiflarindandir.
Bu yapilar ii¢ boyutu nanometre boyutunda olan malzemelerdir. Ferromanyetik
nanokontaktlarda gozlenen manyetorezistans degisimler diger nanoyapili
malzemelerde &lgiilen degerler ile kiyaslanamayacak kadar biiyiiktiir. Ornegin iki Ni
tel (um mertebesinde) arasina elektrodepozit edilen Ni nanokontaktlar iizerinde
yapilan manyetorezistans Olc¢limleri %3000’in iizerinde bir degisim gostermektedir
[1]. Diisiik manyetik alanlarda boylesine yiiksek MR degerleri gosteren malzemeler,
manyetik kayit endiistrisinde son derece O©nemli teknolojik uygulamalar

saglayabilirler.

Iki boyutu nanometre mertebesinde olan yapilar nanoteller olarak
isimlendirilmektedir. Bu yapilar gézeneklerin nanometre mertebesinde oldugu ii¢
boyutlu bir polimer kalip i¢in tek ya da ¢ok katmanli olarak biiyiitiilebilirler. Cok
katmanli nanotellerin yapisi ¢ok katmanli yapilara benzer sekilde ferromanyetik ve
ferromanyetik olmayan tabakalarin periyodik bir sekilde biiyiitiilmesiyle elde edilir.
Nanoteller, film diizlemine dik olan akimda (CPP), GMR d&l¢iimiine olanak

saglamaktadir. Sensor uygulamalari i¢in uygun sistemlerdir [2-4].

Manyetik ¢ok katmanli yapilar, ardisik sekilde siralanmis ferromanyetik
tabakalar ve ferromanyetik olmayan tabakalardan olusur. Ferromanyetik tabakalar
Fe, Ni, Co veya bunlarin bir alasimindan meydana gelir. Ferromanyetik olmayan
tabakalar ise Cr, Mn, Cu, Ag, Au v.b gibi soy metallerdir. Eger tabaka kalinlig1 bir
elektronun ortalama serbest yolundan daha kisa ise bulk metalin 6zelliklerinden
(elektrik, manyetik gibi) O6nemli Olgiide farkli olabilen yeni tir Ozellikler

gosterebilirler. Cok katmanli yapilarin en ilging 6zellikleri dis bir manyetik alanda



elektriksel direnclerinde meydana gelen degismedir. Bu olay literatiirde ¢ Devasa
Manyetik Diren¢ (Giant Manyetorezistans, GMR)’ olarak isimlendirilir. GMR ilk
defa 1988 yilinda Molekiiler Demet Epitaksi (MBE) yontemiyle hazirlanan Fe/Cr
cok katmanli yapilarda kesfedildi [5]. GMR’m kesfinden bu yana Fe/Cr, Co/Cu,
Co/Ag, CoFe/Cu ve NiCo/Cu gibi manyetik ¢okkatmanli yapilar {izerinde ¢alismalar
yapilmaktadir [6-9].

Cok katmanli yapilar genellikle MBE ve Piiskiirtme (sputtering) gibi vakum
sistemleriyle iretilmektedir. MBE asir1 yiiksek vakum altinda maddelerin
buharlastirma yoluyla uygun bir alttabaka iizerine depozit edildigi bir yontemdir. Bu
teknik kullanilarak miitkemmele yakin kristaller elde edilebilir. Ancak burada gerekli
olan cihazlar son derece pahalidir. Ayrica farkli maddeler igin iyi biiylime kosullarini
gelistirmek uzun zaman almaktadir [10]. Piiskiirtme yonteminde ise depozit edilecek
maddeler, vakum altinda Argon gibi bir asal gaz demetiyle bombardiman edilerek bir
alttabaka iizerine ¢oktiiriiliir. Bu teknik, MBE yonteminden daha ucuz, hizli ve daha

az karmagik oldugundan daha yaygin sekilde kullanilir.

Vakumlu iiretim tekniklerine alternatif olarak elektodepozisyon teknigi
kullanilmaktadir. Diger metotlara kiyasla elektrodepozisyon daha avantajli bir
yontemdir. Clinki bu yontemle oda sicaklifi ve basincinda herhangi bir vakum
sistemine gerek duyulmadan daha genis alanlar depozit edilebilir. Ayn1 zamanda bu
yontem vakum sistemlerine kiyasla daha ucuz, basit ve daha yiiksek depozisyon
hizlaria sahiptir. Katmanli yapilarin iiretilmesinde elektrokimyasal depozisyon ilk
defa Blum tarafindan saf Cu ve Ni tabakalarini ardisik sekilde depozit etmek icin iki
ayr1 ¢ozelti kullanilarak yapildi [11]. Sonra Brenner tek bir ¢6zelti kullanarak tabaka
kalinlig1 300 nm kadar ince olan Cu/Bi ¢ok katmanli yapilarin tiretmeyi basardi [12].
Iki metal iyonu igeren tek bir ¢ozelti kullamlarak ¢ok ince (birkag nm) tabaka
kalinliklarina sahip ¢ok katmanli yapilarin elektrodepozisyonla tiretilmesinden sonra
bu teknik ¢ok katmanli yapilarin hazirlanmasinda daha sik kullanilmaya baglandi
[13]. Elektrodepozisyonla iiretilen ferromanyetik ¢ok katmanli yapilarin da énemli
Olciide GMR ozelligi gosterdigi ilk defa CoNiCu/Cu ¢ok katmanli yapilarda gozlendi
[14].

Elektrodepozisyon teknigi konvensiyonel ¢ok katmanli yapilar kadar GMR

gosteren taneli alagimlar1 [15] ve katmanli nanotelleri [16-18] imal etmek i¢in de



basarili bir sekilde kullanildi. Manyetik katmanli nanoteller film ylizeyine dik (CPP)
olarak gecen akimda direng dl¢limiinde kolaylik saglar. CPP geometrisi (akimin film
ylizeyine paralel uygulanmasi) CIP’den daha ilgi ¢ekicidir. Ciinkii ayn1 madde i¢in
elde edilen CPP-GMR degeri, CIP-GMR degerinden oldukca biiyliktiir ve spin
difiizyon uzunlugunun tayin edilmesine imkan saglar [18,19]. Ornegin
elektrodepozisyon yontemiyle biiyiitiilen CoNiCu/Cu katmanli nanoteller i¢in oda
sicakligindaki GMR degeri %50’den daha biiyiiktiir [20]. Oysa konvensiyonel ¢ok
katmanli yapilarda bu deger %30’un altindadir. Bu nedenle katmanli nanotellerin
sahip oldugu GMR degerlerinin sensor uygulamalarinda daha kullanishi olacagi

diistiniilmektedir.

Bu tez kapsaminda, CoFeCu/Cu ferromanyetik ¢ok katmanli yapilar Ti
alttabaka iizerine elektrodepozisyon yontemiyle biiyiitiildii. Ti iizerine iiretilen ¢ok
katmanli yapilarin 6zellikleri ferromanyetik ve nanmanyetik tabakalarin depozisyon
poatnsiyeli, nanmanyetik tabaka kanliligma ve (L+askaobik asit ve Sodyum
Hidroksit) katki maddelerini konsantrasyonu gibi degiskenlere gore incelendi.
Depozisyon sirasinda kullanilan ¢ozeltilerin elektrokimyasal karakterizasyonu
doniistimlii voltammetri (cyclic voltammetry-CV) teknigi ile yapildi. Elde edilen CV
egrilerinden Co, Fe ve Cu i¢in depozisyon potansiyeli ve geri ¢dziinme araliklari
belirlendi. Cok katmanli yapilarin depozisyonu sirasinda kaydedilen akim zaman
gecislerinden biiylime siiregleri incelendi. Enerji dagilim X- 1s1m1 dedektorii (Energy
Dispersive X ray Spectrometer- EDX) ile kimyasal analizleri yapildi. Numunelerin
yapisal o6zellikleri x 1smn1 difraksiyon (x ray diffraction-XRD) teknigi ve taramali
elektron mikroskobuyla (scanning electron microscopy-SEM) gergeklestirildi. XRD
spektrumlarindan yola ¢ikarak yansimalara ait pik konumlari, diizlemler arasi uzaklik
degerleri, 0rgii sabiti, yansimalarin siddet degerleri, orgii katsayilari ve yonelimleri
hesaplandi. SEM resimlerinden yiizey morfolojileri hakkinda bilgi edinildi.
Manyetik alanmn film diizlemine dik ve paralel uygulandigi durumlar igin
manyetorezistans (MR) oOl¢limleri yapildi. Manyetik 6zellikleri titresken numune
manyetometresi (vibrating sample magnetometer-VSM) ile incelendi. Elde edilen
histeresis egrilerinden numunelerin doyum manyetizasyonu ve koersivite degerleri

hesaplandi.



Bu tez giris boliimii ile birlikte bes boliimden olugsmaktadir. Kuramsal Bilgi
boliimiinde tez caligmalar1 i¢in gerekli olan temel bilgiler yer almaktadir.
Nanoyapilarin ¢esitleri, elektrodepozisyon, manyetik ince film tiretiminde kullanilan
malzemelerin O6zellikleri, manyetik ve manyetorezistans O6zellikleri ele alimustir.
Materyal ve Yontem kisminda c¢alismalar sirasinda kullanilan CV  teknigi,
numunelerin {retilmesi, XRD teknigi, SEM, EDX, MR ve VSM cihazlan
anlatilmigtir. Arastirma Sonuglar1 ve Tartisma kisminda ise Ti alttabaka iizerine
biiyiitiilen CoFeCu/Cu ¢ok katmanli yapilar icin yapilan Ol¢limler, elde edilen

sonuglar ve bunlarin yorumlar1 verilmistir.



2. KURAMSAL BILGI

2.1 Kobalt (Co), Demir (Fe) ve Bakir (Cu) Metallerinin Genel Ozellikleri

Kobalt (Co) ve demir (Fe) metalleri gegis elementleri, manyetik 6zelligi en
belirgin olan maddelerdendir. Manyetik alana icine girdikleri zaman manyetik alan
yoniinde net bir miknatislanmaya sahip olurlar. Bu durum ferromanyetik

malzemelerin igyapisindan kaynaklanmaktadir.

Demir, yerkabugunun yapisinda en ¢ok bulunan metaldir. Co gibi geg¢is
metalidir. Manyetik 6zlelliklerinden dolay1 ferromanyetik Fe’in atom numarasi 26,
kristal yapist sekil 1 (a)’da goriildiigii gibi cisim merkezli kiibik (bcc) yapidir. Orgii
sabiti a= 2.87 A, yogunlugu 7.86 g/cm’, elektriksel direnci 100 nQm’dir [21].
Yumusak bir yapiya sahiptir. Standart hidrojen elektrot’a (SHE) gore standart
elektrot potansiyeli -0.409 V’tur [22].

Co, 1735 yilinda George Brandt tarafindan kesfedilmistir. Normal sartlar
altinda metalik gri renkli olan 3d gecis metallerinden biridir. Ferromanyetik bir
malzeme olan Co’in atom numarasit 27°dir. Kristal yapisinin hem hekzogonal (hcp)
hem de yiizey merkezli kiibik (fcc) olabildigi goriilmektedir. Elektrodepozisyon ile
iretilen filmlerde katot yilizeyindeki Hidrojen (H,) gazi ¢ikisi filmlerin ¢ogunlukla
fcc yapida kristallesmesine sebep olabilir. Co’in hcp orgii sabiti a= 2.51 A ve c=
4.07 A ve fec yapida a= 3.55 A. Yogunlugu 8.90 g/cm’ ve 200 °C deki elektriksel
direnci 62.4 nQm olan Co sert bir yapiya sahiptir [21]. Sekil 1 (b)’ de Co igin hep
yapis1 goriilmektedir. Elektrokimyasal acidan sulfat tuzlarindan indirgenmeleri
kolaydir ve Doymus kalomel elektrot’a ( Saturated Calomel Electrod SHE) gore
standart elektrot potansiyeli -0.28 V’tur [22].

Bakir (Cu), metali Co ve Fe gibi 3d gecis metalidir. Manyetik tercihi
diamanyetik olan Cu’in atom numarast 29°dur. Sekil 1(c) de gortildigi gibi ylizey
merkezli kiibik (fcc) yapida kristallenir 6rgii sabiti a=3.62A, yogunlugu 8.96 g/cm’
ve 200 °C’deki elektriksel direnci 16.78 nQm dir[21]. SHE’ye gore standart elektrot
potansiyeli 0.3402 V’tur [22].



SHE’ye gore standart elektrot potansiyelleri karsilastirildiginda Cu, Co ve
Fe’ye gore daha pozitiftir. Bundan dolay1 Cu {igiiniin i¢inde en soy olan metaldir.

Bu sebeple de ¢ok katmanli film {iretimi i¢in kullanilabilirler [22].

Sekil 2.1: a) bec kristal yapis1 [23] b) hep kristal yapisi [24] c) fec kristal yapist [25].

2.2 Ferromanyetik Nanoyapih Malzemeler

Ferromanyetik nanoyapili malzemeler, bulk materyallerden daha {istiin ve
farkli nitelikte mekanik, elektrik, manyetik ve optik Ozeliklere sahip olmalari
nedeniyle son yillarda yogun ilgi ¢eken malzemeler olmuslardir. GMR 6zelligi
gosteren ferromanyetik nanoyapilar boyutlarina gore tek boyutu, iki boyutu ve iig¢

boyutu nanometre mertebesinde olan malzemeler olarak gruplandirilabilir.

Tek boyutu nanometre mertebesinde olan yapilara 6rnek olarak ¢ok katmanli
yapilar, ¢ok katmanli yapilar ve spin valflar verilebilir. Sekil 2.1 (a)’da goriildigi
gibi ¢ok katmanli yapilar, ferromanyetik tabakalarin (FM) ferromanyetik olmayan
tabakalarla (NM) birbirinden ayrilmasi1 ve periyodik olarak siralanmasi ile olusur.
Bu yapilarda manyetik momentler, antiferromanyetik aratabaka degis tokus
etkilesimi nedeniyle sifir manyetik alanda (kesikli ve kesiksiz c¢izgilerle belirtildigi
gibi) antiparalel olarak yonelirler. Doyum alaninda ise manyetik momentler
(kesiksiz ¢izgi) birbirine paralel olarak dizilirler [26]. Spin valf yapilar ise, Sekil 2.2
(b)’deki gibi FM ve NM tabakalarin sandvi¢ seklinde dizilmesi ile olusurlar [27-29].
Bu yapilarda iistteki ferromanyetik tabaka bitisik antiferromanyetik tabaka ile ¢akili
iken, alt ferromanyetik tabaka uygulanan alan tarafindan dondiiriilebilecek

serbestliktedir. Spin valflarda, diren¢ degisimi i¢in uygulanmasi gereken manyetik



alan kii¢iiktiir ve bu 0zellik bu yapilar1 teknolojik uygulamalar i¢in daha kullanish

kilmaktadir [30].

Iki boyutu nanometre mertebesinde olan yapilardan olan nanoteller, Sekil 2.1
(c)’de goriildiigii gibi li¢ boyutlu bir polimer matris yapinin ig¢ine metallerin depozit

edilmesiyle olusurlar. Bu yapilarda teller birbirine temas etmemektedir [31].

Nano kontaklar ve taneli alagimlar {i¢ boyutu nanometre mertebesinde olan
malzemeler grubunda yer alirlar. Bu yapilar da, Sekil 2.2 (d)’de goriildiigii gibi NM
metal malzeme icine ferromanyetik c¢okelmeler yerlesmis durumdadir. Bu
cokelmelerin manyetik alan yoklugunda rasgele yonelmis olan manyetik momentleri,

manyetik alan uygulanmasi ile ayni yone yonlendirilebilirler [32].
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Sekil2.2: GMR ozellik gosteren nanoyapili malzemeler: (a) Ferromanyetik ¢ok
katmanl1 yap1 (b) Spin valf (¢) Nanotel (d) Taneli alasim [26].



2.3 Ferromanyetik Nanoyapilh Malzemelerin Uretim Teknikleri

Nanoyapili ferromanyetik malzemeler piiskiirtme, buharlastirma, molekiiler
demet epitaksi (MBE) gibi vakum teknikleri ve elektrodepozisyon teknigi
kullanilarak iiretilmektedir. MBE tekniginde, maddeler asir1 yliksek vakum altinda
buharlastirma yoluyla uygun bir alttabaka {izerinde kaplamalar olusturulur. Bu
teknik diizgiin kristaller elde etmekte kullanilabilmektedir. Ancak farkli maddeler
icin uygun biliylime kosullarinin gelistirilmesi olduk¢a zordur, fazla zaman almakta

ve ylksek basing altinda yapiliyor olmasi maliyetleri arttirmaktadir [33].

Piiskiirtme tekniginde, depozit edilecek maddeler asal gaz ile bombardiman
edilerek uygun bir alttabaka iizerine depozisyon gerceklestirilir. Bu teknik MBE’ye
gore biraz daha ucuz, hizli ve basit olusu nedeniyle daha yaygin olarak
kullanilmaktadir. Ancak bu teknikle de MBE’de iiretildigi kadar diizgiin yapilar
biiylitiilememektedir [14].

Elektrodepozisyon teknigi vakum sistemlerine alternatif bir tekniktir.
Elektrodepozisyon, digerlerine gore daha ucuz, daha basit olmasi, yiiksek depozisyon
hizlarina sahip olmasi, daha genis alanlara ve geometrilere sahip depozitler
saglamasi, oda sicakligt ve basincinda vakum gerektirmeden depozisyon
yapilabilmesi gibi pek cok avantajlari olan bir tekniktir [13, 27, 33]. Ayrica,
elektrodepozisyon tekniginde depozit edilecek numunenin O6zelliklerini optimize
edecek parametreler, diger tekniklere kiyasla daha kolay kontrol edilebilmektedir

[34].

2.3.1 Elektrodepozisyon

Elektrodepozisyonun temelini olusturan elektrokimya bilim dali, elektrik enerjisi
ile birlikte yiirliyen kimyasal olaylar1 inceler. FElektrik akiminin madde ile etkilesmesi
sonucu yeni maddelerin agiga ¢iktigi tepkimelere elektrokimyasal tepkime adi verilir
[35]. Yiikseltgenme ve indirgenme reaksiyonlarindan olusan bu tiir tepkimeler,
elektrokimyasal hiicre adi verilen bir kapta gergeklesir.  Elektrokimyasal hiicre;
elektriksel iletkenlik gosteren ¢ozelti diger adiyla elektrolit, iki veya daha fazla elektrot

ve bu elektrotlar1 birbirine baglayan dig bir devreden olusur.  Yiikseltgenme



reaksiyonunun meydana geldigi elektrota anot, indirgenme reaksiyonunun meydana
geldigi elektrota katot denir. Elektrokimyasal hiicreler, galvanik ve elektrolitik olmak
iizere ikiye ayrilir. Elektrolitik hiicrelerde reaksiyonun gerceklesebilmesi i¢in bir elektrik
enerji kaynagma ihtiya¢ duyulurken, galvanik hiicrelerde kimyasal reaksiyonlar
kendiliginden meydana gelir ve bunun sonucunda elektrik akimi iretilir. Cozelti
icindeki metal iyonlarmin, elektron alarak metale indirgenmesi sonucu

elektrodepozisyon olay1 gerceklesir. Katotta gerceklesen bu tepkime;
Mr+ne —>M (2.1)

seklindedir. Bu ifadede; M" metal iyonunu, n elektron sayisini, e bir elektronu, M metal

atomunu temsil eder.

Bir metal kendi iyonlarimi igeren bir ¢6zelti i¢ine daldirilirsa; ¢ozelti igindeki
metal iyonlar1 elektron alarak metale indirgenirken, metal atomlar1 da elektron vererek
metal iyonu haline gelir ve ¢ozeltiye karisir. Elektrokimyasal denge halinde, kristale
yerlesen metal iyonlarinin sayis1 ayrilan metal iyonlariin sayisina esittir. Bu durumda
metal ile ¢ozelti arasinda bir potansiyel olusur. Elektrokimyasal denge halindeki bir
elektrotun sahip oldugu degismeyen elektriksel potansiyele elektrot potansiyeli denir
[36]. Elektrot potansiyelini 6lgebilmek i¢in elektrokimyasal hiicreye referans elektrot
baglanir. Uluslararas1 kabul goren referans elektrot, standart elektrot potansiyeli sifir
olarak kabul edilen SHE’ye ya da Normal Hidrojen Elektrotu (NHE)’ dur. Ideal bir
referans elektrot, kolay hazirlanabilmeli ve ¢ozelti bilesiminden etkilenmeyecek sabit bir
potansiyele sahip olmalidir. Uygulamadaki zorluklarindan dolayr SHE’nin ideal bir
referans elektrot oldugu sdylenemez. Bu nedenle pratikte hazirlanmasi ve kullanimi daha

kolay olan doymus kalomel elektrot (SCE) tercih edilir. [37].

Cizelge 2.1’ de baz1 metaller icin SHE ve SCE’ye gore standart elektrot
potansiyelleri verilmistir. Standart elektrot potansiyeli daha pozitif olan metal daha soy
metal olarak bilinir. Cizelge 2.1°de verilen SCE’lere gore; Cu, Ni ve Co’tan daha soy,
ancak Ag’den daha az soy bir metaldir. Birbirinden farkli metal iyonu igeren
cozeltilerde, daha ¢ok soy olan metalin iyonlar1 daha az soy olan metalin iyonlarina
kiyasla daha fazla indirgenir. Bu nedenle, daha soy olan metallerin ¢ozelti i¢indeki
konsantrasyonlar1 daha az olsa bile, depozit edilen numune igerisindeki
konsantrasyonlarinin daha yiikksek olma ihtimali vardir.  Ancak demir grubu

metallerinden (Co, Ni, Fe) birini veya daha fazlasini iceren elektrolitlerden biiytitiilen



filmlerde, daha soy olan metalin daha fazla indirgenmesi beklenirken, daha az soy olan
metalin miktarin daha fazla oldugu goriiliir [13]. Bu olay anormal birlikte depozisyon
olarak adlandirilir. Anormal birlikte depozisyon; depozisyon sirasinda H, ¢ikisina bagh
olarak metal-¢ozelti ara yiizeyindeki pH’in artmasindan dolayi, daha az soy metalin
hidroksitinin elektrot ylizeyine tutunarak daha soy metalin depozisyonunu engellemesine

atfedilir [38].

Tablo 2.1 25°C’ de sulu ¢ozelti i¢indeki bazi metaller i¢in Volt (V) olarak SHE ve
SCE’ ye gore standart elektrot potansiyelleri (SEP)

Reaksiyon NHE’ye gore SEP (V) | SCE’ye gore SEP(V)
Ag +e=Ag 0.7996 0.5581
Co*™+2e=Co -0.28 -0.5215
Cu*™+2e=Cu 0.3402 0.0987
Fe*'+2e=Fe -0.409 -0.6505
Ni*"+2e=Ni -0.23 -0.4715
Zn*+2e=7Zn -0.7628 -1.0043
Au'+e= Au 1.68 1.4385
Pt'+e=Pt 1.2 0.9585
2H'+2e= H, 0.0000 -0.2415
Hg,Cl,+2e=2Hg+2Cl (SCE) | 0.2415 0.0000

Bir metalin denge elektrot potansiyeli, ¢ozeltideki iyonlarin konsantrasyonuna
bagli olarak degisebilir. Elektrot potansiyeli ile ¢ozeltideki iyonlarin konsantrasyonu

arasindaki bu iliski Nernst denklemiyle (2.2) verilir:

E =E°- logCfa RT / nF (2.2)

Burada, E° standart elektrot potansiyeli, R ideal gaz sabiti, T sicaklik, » degerlik elektron
sayisi, F Faraday sabiti (96485 coulomb/mol), C metal iyonlarmin molar
konsantrasyonu, fz ise metal iyonunun aktiflik katsayisidir. Elektrokimyasal hiicre
icerisinde net bir akim gozlemlemek i¢in, elektrota denge potansiyelinden farkli bir
degerde potansiyel uygulanmalidir. Bir elektrokimyasal hiicredeki elektrotlar (anot ve
katot) arasina uygulanan gerilim hiicre gerilimi olarak isimlendirilir ve hiicre gerilimi

(Euyg);
Euyg = Edenge + n + iRs (23)
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seklinde verilir. Burada, iRs ¢ozeltideki potansiyel diismesi (ohmik polarizasyon), # ise
agir1 potansiyeldir. Rs, elektrotlar arasindaki ¢6zelti direnci, i ise net akim yogunlugudur.
Asirt potansiyel olarak adlandirilan 7, elektrottan akim gectiginde olusan potansiyel

(E(1)) ile denge potansiyeli arasindaki farktir:

n=kE()-E (2.4)

Esitlik (2.4) ile verilen asir1 potansiyel degerinin, elektrotta meydana gelen biitiin
kismi tepkimelerin olusmasina izin verecek bir deger olmasi gerekmektedir. Bu kismi
tepkime potansiyelleri; yiik transferi (yy), diflizyon (), kimyasal tepkime (7:) ve
kristallenme (7k) olarak siralanabilir. Bu durumda asir1 potansiyel, = ny+ na+ net+ i,
olarak verilebilir. Asir1 potansiyel terimi 1899 yilinda Caspari tarafindan tanimlanmustir.
Asir1 potansiyel ile akim yogunlugu (A/cm?) arasindaki deneysel iliski ise 1905 yilinda

Tafel tarafindan sunulmustur. Tafel denklemi olarak bilinen bu iligki;

n =a =+ b logli (2.5)

seklindedir. Burada, a ve b sabitleri, |{| akim yogunlugunun mutlak degerini ve + isareti
ise akimin anodik ya da katodik oldugunu gosterir. Katodik akim oldugu zaman (+),
anodik akim oldugu zaman (-) isareti alinir[39].

Elektrodepozisyon sirasinda depozit edilen madde miktar1 Faraday Yasasi
kullanilarak bulunabilir. Faraday Yasasi’na gore elektrotlardan ayrilan madde miktari,

devreden gecen akim miktar1 ile dogru orantilidir:

q= NnF (2.6)
Burada, ¢ devreden gecen yiik miktari, N depozit edilen maddenin mol sayisi, » metalin
degerligi ve F' Faraday sabitidir. Depozit edilen filmin kalinlig1 ise (2.7) bagntis1 ile
bulunabilir;

t = Ma/FnAp (2.7)
Bu ifadedeki M4 bagil atomik kiitleyi, A filmin yiizey alanini, n elektron sayisini ve p ise

depozit edilecek metalin yogunlugunu gosterir. Filmin kalinligini etkileyen en 6nemli

parametre akim verimliligidir. Filmin kalinlig1 her zaman Faraday Yasasiyla hesaplanan

11



degerde olmayabilir. Akim verimliligi, depozit edilen metalin ger¢ek miktarinin Faraday

Yasasi’na gore hesaplanan degere orani seklinde tanimlanir.

2.3.2 Katmanh Yapilarin Elektrodepozisyonu

Katmanli yapilarin elektrodepozisyonu ilk defa 1939°da Brenner[12]
tarafindan, iki bilesen icinde iki ayr1 ayr ¢ozeltiler kullanilarak ve alttabaka sirasiyla
her iki ¢dzelti i¢ine de periyodik olarak daldirilarak yapildi [27] . Ikili ¢dzelti teknigi
sirekli ¢ozelti degistirmek gerekmesi ve wuzun siirede kaplama isleminin
gerceklesiyor olmasi sebebiyle pratikte pek kullanigh degildir.  Bu nedenle,
deneylerde iki bileseni de iceren bir ¢ozeltiden olusan tekli cozelti teknigi
kullanilmaktadir. Yahalom ve Zadok ilk olarak Ni-Cu katmanli yapilarin bu metotla
depozisyonunu arastirmistir [40]. Cu ve Ni ’in indirgenme potansiyellerinin oldukca
farkli olmas1 ve her ikisinin de ylizey merkezli kiibik (fcc) kristal yapida olmasi bu

yapilarin tekli bir ¢ozeltiden depozisyonu i¢in bir avantajdir.

Tekli ¢ozelti tekniginde, depozit edilecek biitlin metallerin iyonlar1 ayni
¢ozelti iginde bulunur. Depozit edilecek her metalin farkli bir standart elektrot
potansiyeli oldugu i¢in her metalin iyonu farkli potansiyelde indirgenir. Katmanlt
yapilar, iki farkli depozisyon potansiyeli uygulanarak iist {iste tabaka tabaka
bityiitiiliir. Ornegin, X ve Y gibi iki metalin iyonlarini igeren bir ¢dzeltiden katmanli
yapilarin biiyiitiilme mekanizmasi su sekilde olur: X metalinin Y’den daha soy bir
metal oldugu kabul edilirse, X metalini depozit etmek i¢in uygulanan potansiyel X’in
indirgenme potansiyelinden daha negatif bir degerde, ancak Y’ ninkinden daha pozitif
bir degerde olmalidir. Y’nin depozisyonu i¢in de Y nin indirgenme potansiyelinden
daha negatif bir potansiyel uygulanmalidir. Boylece Y metali depozit olurken X
metali de Y ile birlikte depozit olacaktir. Bu nedenle, tek bir ¢ozeltiden depozit
edilen bir katmanli yap1 ardistk (saf X) ve (X-Y alasimi) olan tabakalardan
olusacaktir. FElde edilen yap1 Y-X/X bi¢ciminde bir alasim siiperdrgiisii olacaktir.
Ornegin, Co ve Cu iyonlarindan olusan bir ¢6zeltiden depozisyon yapildiginda Co-
Cu/Cu alasim siiperorgiisii elde edilir. Ancak, Co-Cu tabakasi i¢indeki Cu miktar
cok az oldugu i¢in bu siiperdrgiiler literatiirde genel olarak Co/Cu bi¢iminde ifade

edilir.  Elektrodepozisyon isleminde iki metali igeren tekli c¢ozeltiden yapilan
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depozisyonda, daha soy metalin depozisyonu sirasinda daha az soy olan metalinde
indirgenerek saf bir tabaka degil de alasim olan bir tabaka olusturmasi bir problem
olarak karsimiza ¢ikmaktadir. Tekli ¢ozelti tekniginde, diger bir problemde, daha
soy metalin depozisyonu bagladig1 zaman, daha az soy olan metal geri ¢éziinmesidir.
Ornegin, Co/Cu i¢in Cu depozit edilmeye baslaninca Co geri ¢dziiniir. Bu
problemlere ragmen ikili ¢ozelti teknigine kiyasla daha c¢ok katmanli yapilarin

depozisyonunda yaygin olarak kullanilmaktadir[13, 14, 27].

Sekil 2.3’de elektrodepozisyon olay1 gosterilmektedir. Cozelti icerisinde Co,
Fe ve Cu iyonlar1 homojen sekilde dagilmistir. Akim uygulanmadan 6nce ¢ozelti ile
elektrot ara ylizeyi arasinda bir elektriksel ¢ift tabaka olusur. Bu yap1 kondansatore
benzetilebilir ve ilk basta verilen akim, nasil kondansatorlii devrelerde ilk olarak
kondansator yiikleniyorsa depozisyon olayinda da cift tabaka yiiklenir. Bu asamada
depozisyon gerceklesmez. Elektrota daha fazla potansiyel uygulandigi zaman
elektrot negatif yiiklenir ve burada ¢ozelti ile elektrot ara ylizeyine dogru pozitif
yikli iyonlarin1 ¢gekmeye baslar bu sayede depozisyon islemi uygulanan akim ile

baglamuis olur.

Iyonca zengin ¢dzelti fazi, ¢ozelti alttabaka ara yiizeyi
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Sekil 2.3: Depozisyon olayinin ¢ozelti alt tabaka ara yilizeyindeki sematik
gosterimi
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2.3.3 Elektrodepozsiyonu Etkileyen Parametreler

Elektrodepozisyon ile iiretilen malzemelerin 6zellikleri depozisyon sartlarina
gore degisebilmektedir. Depozisyon potansiyeli, pH, ¢ozelti konsantrasyonu, ¢ozelti
sicakligi, katki maddeleri, depozisyon sirasinda ¢dzeltiye manyetik alan uygulanmasi
malzemenin  iiretim  esnasinda  Ozelliklerini  etkileyen  elektrokimyasal

parametrelerdendir.

Diizenli ince film firetebilmek i¢in depozisyon potansiyeli onemli rol
oynamaktadir. Burada uygulanacak olan potansiyel araligi doniisiimli voltammetri
ile belirlenebilir. Uygulanan potansiyel film kalitesi ve parlaklig1 i¢in dnemlidir.
Depozisyon potansiyeli degistirilerek iiretilen CoFe alasim filmlerde, film

Ozelliklerinin degistigi goriilmekte [41] ve CoFeNi/Cu siliper orgiilerde Cu
depozisyon potansiyelindeki degisim MR hassasiyetligini arttirmaktadir.

Cozeltinin icerdigi iyonlarin her konsantrasyon degerinde diizenli film
tiretmek miimkiin olmayabilir. Optimum bir ¢ozelti konsantrayonu bulunmalidir
[67]. Cozelti pH’1 filmlerin 6zelliklerini etkileyen en 6nemli parametrelerden biridir.
Fe grubu metallerinin depozisyonu sirasinda metal ¢ozelti ara yiizeyindeki pH degeri
bulk ¢ozeltininkinden genellikle daha yiiksektir. pH’ in yiiksek olmasi ara yiizeydeki
H' iyonlarimin daha az oldugunu gosterir. H' iyonlarmin azalmasi ise film
depozisyonu sirasinda hidrojen gazinin (H) ¢ikmasindan kaynaklanir. H, ¢ikist akim
verimliligini diisliriir ve filmlerin istenen kalinliklarina goére daha ince olmasina
sebep olur. Siilfamate ¢ozeltilerinde elektrot ylizeyine yakin pH degisikligi stilfat ve

klorit ¢ozeltilerine gore daha kararlhidir [42-44].

Cozeltiyi olusturan metal iyonlarinin konsantrasyonlari, depozisyonu
etkileyen 6nemli bir parametredir. Ciinkii depozit edilen filmin manyetik ve yapisal
ozellikleri ¢ozeltideki metal oranlarina dolayisiyla da ve depozitin konsantrasyonuna
bagl olarak degisir. Katki maddeleri de depozit edilen malzemelerin elementel ve
fiziksel yapisin1 belirgin Olgiide degistirmektedir. Malzemelerin parlaklik ve
sertlikleri gibi fiziksel Ozellikleri kullanilan kimyasal katki maddeleri ile

ayarlanabilmektedir. Ornegin, borik asit katkis1 depozitin piiriizliiliigiinii etkilidir.
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Borik asit ile hidrojen ¢ikis1 azaltilarak metallerin indirgenmesi arttirilabilir [42-44].
Cozelti sicaklhigi, elektrodepozisyonun kararli olabilecegi uygun bir degerde
secilmelidir. Depozisyon sicakligi, optimum sicakliktan 5°C sapma gdsterdiginde
numune kalitesi, depozisyon hiz1 gibi ozellikler degisebilir [39]. Elektrot yiizeyinin
birim alanindan gegen akim olarak tanimlanan akim yogunlugu, homojen yapida film
olusumunu etkileyen bir faktérdiir. Homojen ve diizgiin bir yiizeyin elde edilmesi
icin diisiik akim yogunlunda calsilmalidir [45]. Bunun nedeni, yiiksek akim
yogunluklarinda elektrot ylizeyine gelen atomlarin hareket hizlarinin artmasi

atomlarin ylizeye yapismasinin diizensizlesmesindendir.

2.4 Magnetorezistans

Potansiyel farki uygulanmis bir iletkenin, iizerinden gecen akima karsi
gosterdigi zorluk direng olarak isimlendirilir. Metallerde elektriksel direng iletim
elektronlarinin sagilmasi sonucu meydana gelmektedir. Metal icinde gergeklesen
elektron sagilmalarini, yabanci atomlar, safsizliklar, 6rgii kusurlar1 ve fononlar ile
etkilesmeler olarak gruplandirilabilir. Metallerin bir manyetik alan igine iken
elektriksel direnglerinde bir degisim gergeklesir. Bu degisim manyetorezistans
olarak isimlendirilmektedir. Bu etki ilk defa 1856 *da William Thomson tarafindan
kesfedilmistir[46]. Thomson demir ile yaptig1 deneylerde akimin manyetik kuvvet
dogrultusunda oldugu durumda direncin arttigini, manyetik kuvvete 90° oldugu
durumda azaldigini gozlemistir. Daha sonra yapilan aragtirmalarda ise farkli yapilara
sahip malzemelerin normal magnetorezistans (NMR), anizotropik magnetorezistans
(AMR), devasa magnetorezistans (GMR) ve manyetik tiinel etki (TMR) gibi farkh
tiirde magnetorezistans gosterdigi kesfedilmistir. Boylece MR’ biiyiikligi ve

isareti 6l¢iilen malzemenin tiirline gore degisir.

2.4.1 Anizotropik Magnetorezistans (AMR)

Ferromanyetik malzemelerde goriilen AMR, elektrik akimi ve uygulanan
manyetik alan arasindaki agiya bagli olarak malzemenin elektriksel direncinde
gozlenen degisimdir. Bu etki manyetik alan yOniindeki elektronlarin s-d

sacilmalarina atfedilmistir. Ferromanyetik metaller ve bu metallerin alagimlar1 ¢ok
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kiiciik manyetik alanlara bile duyarlidir ve bir elektriksel dire¢ degisimi gézlenir. Bu
malzemelerde manyetik alanin akima paralel uygulandigi durumda (BMR) manyetik
alan artistyla direng artar, manyetik alanin akima dik uygulandigi durumda (EMR)
ise alan artisiyla diren¢ azalir. Bu etki Anizotropik Magnetorezistans olarak

adlandirilir [47, 48].

Genel olarak, iletim elektronlariin spin-yoriinge etkilesmelerinden
kaynaklanan anizotropik sagilmalari sonucunda, paralel durumdaki MR her zaman
dik durumdaki MR’dan biiylik olur. Ferromanyetik metallerde gézlenen AMR
degeri genellikle kiiciiktiir. Saf bulk demirdeki AMR etki % 0.5’ten kii¢iik iken, bu
etki Co ve Ni igin sirasiyla % 2.0 ve % 2.5’tur. Ug boyutlu elementlerde, demir
kiigiik AMR gostermesine ragmen Fe ya da Co’in Ni ile olan alasimlart MR’1 6nemli
derecede arttirir. Omegin permalloy olan NigoFeyo ikili alasimda AMR % 5.2

civarinda bulunurken NigyCoyo alasimda % 6.0 civarinda bulunmustur [48, 49].

AMR’nin mekanizmasi, 3d band yarilmasi ve spin-yoriinge etkilesmesi ile
aciklanabilir. Ferromanyetik metallerin 4s bandi genis, 3d bandi dardir. Elektron
sayist d bandinda fazla oldugu i¢in durum yogunlugu biiyiiktiir. 4s bandindaki
elektronlarin mobiliteleri yiiksek olmasindan dolay: iletkenlik bu elektronlar ile
gergeklestirilmektedir. Ferromanyetik metallerde iletkenligi saglayan elektronlar,
spin yukar1 ve spin asagi (manyetizasyona paralel spinli ve manyetizasyona
antiparalel spinli) elektronlardir ve akimin tasinmasinda biiylik rol oynarlar.
Ferromanyetik metallerdeki d bantlar1 degis-tokus etkilesmesi nedeniyle yarilmaya
ugrarlar. Bu sebepten spin yukari elektronlarin bulundugu band yaklasik olarak
doludur. Bu nedenle 4s spin yukar1 elektronlar1 yalnizca 4s durumlarina sagilabilir,
spin asag1 elektronlar ise hem 4s hem de 3d durumlarina sacilabilir. Bu da spin asagi
elektronlarin, spin yukari elektronlara gore daha biiyiik dirence sahip olmasina sebep
olur. Manyetizasyon arttirildiginda 3d bandinda spin yukari elektronlarin yogunlugu
azalir ve bdylece direncte azalir. Direngteki anizotropi ise spin-yoriinge etkilesmesi
nedeniyle olusur. Mutlak sifirda bile manyetizasyona paralel bos d bandlar vardir.
Elektronlar bu bantlara esit olarak yerlesmezler ve s bandinin spin yukar
elektronlarmin paralel d bantlarma gecis olasiliklar1 vardir. Orgii kusurlar1 ve &rgii
titresimleri nedeniyle s elektronlar1 d bandlarina gegebilirler. Bu s elektronlarinin

orgii diizlemine dik hareket ettigi durumda gecis olasiliklar1 daha kiigiik olur [50-52].
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Bir malzemeye, manyetik alan uygulandiginda malzemenin direncindeki

degisim asagidaki denklem ile verilir:

R =R+ AR cos’0 (2.9)

Burada, Ro normal direng, AR akima dik veya paralel olarak uygulanan alanla
direncteki degisim, 6 manyetizasyon vektorii ile akim arasindaki agidir.
Manyetizasyon vektorii ile akim paralel oldugunda (6=0) (2.15) esitliginde
goriildiigli gibi manyetik diren¢ maksimum olur. Manyetizasyon vektorii akima dik

oldugunda (6=90) direng¢ R, ’a esit olur [53].

2.4.2 Devasa Magnetorezistans (GMR)

Fe, Ni, Co ya da onlarin alagimlarindan olusan ferromanyetik bir metal ile Cr,
Mo, Cu, Ag, Au, Ru gibi manyetik olmayan metallerin tabakalar halinde istiiste
dizilmesi ile olugsan bazi ¢ok katmanli yapilar, NM metallerin ve FM metallerin
gosterdigi magnetorezistanstan ¢ok daha biiyiik negatif bir magnetorezistans gosterir.
Ferromanyetik ¢ok katmanli yapilardaki direng, manyetik alanin film diizleminden
gecen akima ne sekilde uygulandigina bagli olmadan artan manyetik alan ile azalir.
Bu azalma orani ¢ok biiyiik oldugu icin manyetik ¢ok katmanli yapilardaki MR
Devasa Magnetorezistans (Giant Magnetorezistans—GMR) olarak adlandirilir.
GMR’1, AMR’den ayirt eden 6zellik yalnmz biiyiikliikleri degil, GMR’mn tiim alan
yonlerinde (boyuna ve enine) negatif olmasidir [54, 55]. GMR 1988’de Albert Fert
ve Peter Griinberg tarafindan kesfedilmistir. GMR ’in kesfiyle, hard-disk okuma-
basliklari, manyetik alan sensdrleri ve manyetik hafiza cipleri gibi temeli bu 6zellige
dayanan ticari aygitlarin gelisimi hizlanarak endiistride kullanilir hale gelmistir [56,

57].

Ferromanyetik katmanli yapida sifir manyetik alanda, birbirini izleyen
ferromanyetik tabakalardaki manyetizasyonlar antiparalel bir yonelimde ise manyetik
alanin uygulanmasi ile yonelim paralel hale getirilebilir.  Direng, komsu

ferromanyetik tabakalarin manyetik momentleri antiferromanyetik (antiparalel)
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durumdan ferromanyetik (paralel) duruma gectiginde Sekil 2.4°de goriildiigii gibi bir
maksimumdan minimuma geger. GMR ’1n biiyiikliigii bu iki durum arasindaki (AR)
direncinin bagil degisimine baghdir ve genellikle AR/Rg, olarak tanimlanmaktadir.

Burada Rg,; tamamen paralel dizilimdeki direnctir [26, 58].

N
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Sekil: 2.4 GMR etkinin sematik gosterimi. (a) Manyetik ¢ok katmanli yapida
uygulanan manyetik alanin fonksiyonu olarak diren¢ degisimi. (b) Cok
katmanli yapida farkli manyetik alanlardaki manyetizasyon sekli: sifir
manyetik alan durumunda manyetizasyonlarin antiparalel yonelimi ve
manyetik alanin  doyum alanindan biiylik oldugu durumda
manyetizasyonlarin paralel yonelimi. (c) Cok katmanli yapinin
manyetizasyon egrisi [26].
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Manyetik ¢ok katmanli filmlerdeki GMR, Fe, Ni, Co gibi manyetik tabakalar
ve onlarin alagimlarinda elektron sagilmasi dikkate alinarak aciklanabilir. Bu
metallerde iletim elektronlari s, d ve hibritlesen sd elektronlaridir. Bu elektronlar,
spin yukari ve spin asagi elektronlardir. GMR, manyetik katmanli yapida birbirini
izleyen ferromanyetik tabakalardaki manyetizasyonlarin bagil yonelimindeki
degisikliklerle iligkilidir. GMR’1n temeli Mott modeli ile anlasilabilir. Bu model
1936°da ferromanyetik metallerde Curie sicaklig lizerine ¢ikildiginda direncteki ani
yiikselmeyi agiklamak icin ileri stiriilmistiir. Ferromanyetik katmanli yapilarda Mott
modeli dikkate alindiginda GMR’1n temel mekanizmasi su sekildedir: Sekil 2.5’de
goriildiigii gibi ferromanyetik tabakalarin ayni yonelime sahip oldugu paralel durumu
ele alimsin. Birbirini izleyen ferromanyetik tabakalar paralel oldugunda, spin- agagi
elektronlar, ferromanyetik tabakalarda giiglii bir sekilde sagilir ve elektrik akimina
daha az katkida bulunur. Bununla birlikte spin yukari elektronlar biitlin tabakalarda
zay1f bir sekilde sacilir ve elektrik akiminin biiyiik bir boliimiinii tagirlar. Bu, Fermi
diizeyindeki durum yogunlugunun asimetrik oldugunu belirtir. Her iki spin yolu i¢in
iletkenlik paralel olarak alindiginda katmanli yapinin direnci (Rp) kiiglik olur.
Birbirini izleyen ferromanyetik tabakalarin manyetizasyonun antiparalel oldugu
durumda (Sekil 2.5) ise her iki spin yoneliminin elektronlar1 alternatif olarak giiclii
ve zayif bir sekilde, birbirini takip eden ferromanyetik tabakalarda sagilir. Bu
durumda da katmanli yapinin toplam direnci (Rap) biiyiik olur. Sonug olarak Rap

>Rp olacaktir.

19
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Sekil : 2.5 GMR’mn mekanizmasimin sematik gosterimi. (a) Ferromanyetik
tabakalarin manyetizasyonu paralel durumda. (b) Ferromanyetik
tabakalarin manyetizasyonu antiparalel durumda [58].

GMR’1n gozlenmesi i¢in, ferromanyetik tabakalarin manyetik momentlerinin,
birbirine gore yonlendirilebilecegi uygun durumun saglanmasi gerekir.  Bu,
ferromanyetik ¢cok katmanli yapilarda, aratabaka degis-tokus etkilesmesinin 6zel bir
durumu olan antiferromanyetik ara tabaka etkilesimi ile basarilir. Ara tabaka degis-
tokus etkilesimi, metalik ara tabakadaki (NM) serbest elektronlarin araciligi ile
olusur. Ara tabaka degis-tokus etkilesimi ferromanyetik ve antiferromanyetik durum
arasinda NM tabaka kalinliginin fonksiyonu olarak degisim gdosterir. NM tabaka i¢in
uygun kalinlik secilerek ferromanyetik tabakalarin dizilimi antiparalel hale
getirilebilir ve daha sonra uygun alan ile manyetik momentleri ayn1 yone yoneltmek

mumkin olur.

GMR’1in meydana gelmesi i¢in antiferromanyetik ara ylizey etkilesiminin
varlig1 her zaman gerekli bir kosul degildir. Bazi yapilarda antiparalel yonelim,

birbirini izleyen ferromanyetik tabakalarin farkli kuarsivitelerde olmasi ile de
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saglanabilir. Bu durumda yumusak ve sert manyetik tabakalarin manyetik
momentleri farkli manyetik alan degerleriyle dondiriilir ve gerekli alan
saglandiginda tamamen antiparalel yonelirler, sonu¢ olarak da diren¢ biiylir. Bu
durum spin valf yapilarda gozlenir. Spin valflarda bir FM tabakanin manyetizasyonu
bitistik FM tabaka ile c¢akili durumda iken diger FM tabakanin manyetizasyonu
uygulanan alan ile donebilecek serbestliktedir. Spin valflarda diren¢ degisimi igin
sadece kiigiik alanlarin yeterli olmasi, bu yapilar1 teknik uygulamalar i¢in kullanilir

kilmaktadir [59].

2.4.2.1 GMR’1 etkileyen faktorler

Cok katmanli yapilarda GMR, depozisyon potansiyeli, c¢ozelti pH’1,
tabakalarin bilesimi, ferromanyetik olmayan tabaka kalinligi, arayiizeydeki
purtizlilik gibi faktorlerden etkilenmektedir. Bunun yani sira sicaklik gibi
parametreler yalnizca elektrodepozisyon ile iiretilen filmlerin GMR davranisini

etkiler.

Cok katmanli yapilarda manyetik ve nonmanyetik tabakalarin cinsi ve
kalinlig1 farkli GMR degerlerine sahip malzemeler elde edilmesini saglar. GMR
etkisi, manyetik olmayan tabaka kalinlig: ile tabakalar aras1 degisim ¢iftlenmesinden
dolay1 osilasyon davranis1 gosterir. Manyetik olmayan tabakanin kalinligi arttikca,
iletim elektronlarinin ferromanyetik tabakalar arasinda gecis olasilig1 azalacagindan
ferromanyetik tabakalar arasi etkilesme zayiflar ve osilasyon diiser. Manyetik
olmayan tabaka i¢indeki elektronlarin ortalama serbest yolu tabaka kalinligindan
daha biiyiik olmasi ile de agiklanabilir. Bunun yani1 sira manyetik olmayan tabakanin
kalinliginin az olmasi tabakalar arasi antiferromanyetik etkilesmeyi azaltarak GMR
degerinin diismesini saglar. GMR degeri, ¢ok ince ferromanyetik tabakalarda
diisiiktiir, kalinlik arttikca artar ve bir maksimum degere ulasir ve tabaka kalinlig
artmaya devam ettikce tekrar azalir. Cok ince ferromanyetik tabakalarda elektronlar
tabakalar icerisinde diisiik ortalama serbest yollar1 ile yetersiz sagilma yaparlar.
Spine bagl ara yiizey sagilmalarinda ise FM/NM ara yiizeyinde kritik bir tabaka
kalinlig1 degeri vardir. Bu deger i¢cin GMR diistiktiir. Tabaka kalinlig1 arttikga GMR

degeri de artar. Daha biiyiik tabaka kalinliklarinda, 6zellikle Co ve Fe i¢in, ara
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ylzeylerdeki spine bagh sacilmalardan ziyade ferromanyetik tabakanin kendi i¢inde

bulk sagilmalar1 artmas1t GMR’1 diistirtir[ 13, 26].

Cok katmanli yapilarin ara ylizeylerinde tabakalarin olusumu sirasinda iki
farkli atomun birbiri i¢inde karismasi ara yiizeyde piiriizliiliige sebep olmaktadir.
Piiriizliiliik tek basina GMR’1 etkileyen bir faktor olarak diislintilemez. Piiriizliliik,
tekrarlama sayis1 (N), modiilasyon dalga boyu, tpm ve tav ferromanyetik ve manyetik
olamayan tabaka kalinliklarinin modiilasyon dalga boyuna oranlar1 ile
diisiiniilmelidir. GMR, Fe/Cr ¢okkatmanli yapilarinda ara yiizey piirtizliiliigiiniin
artmastyla artarken Co/Cu’da azalmaktadir. Bu degisim maddelerin mikroskobik
ozelliklerinin farkli olmasina atfedilmistir [26]. Cozelti pH’1 ¢ok katmanli yapilarin
ylizeyinde veya ara yilizey kabaliginda, kristal boyutlarinda, ferromanyetik tabaka
icindeki manyetik olmayan metal miktarinda ve g¢ekirdeklenme hizinda degisiklige
sebep olur. Bu faktorler ise GMR’1 etkiler. Fe grubu metalleri depozisyon ve geri
¢Oziinme olaylar1 sirasinda iyonlar ¢ozelti igindeki su molekiilleri ile kompleks
olusturarak elektrot yiizeyine tutunan bir hidroksil ara iirlinline sahiptir. Filmlerin
ara yilizey puriizliliigiiniin pH’a gore degismesi, yiizeye tutunan ara iiriinlin ylizeyi
kaplama miktar1 ve yiizeyde kalma siiresi ile agiklanir. Diisiik pH degerlerinde ara
iriiniin yiizeyi kaplama miktar1 az oldugundan daha keskin ara yiizeylerin elde
edilmesiyle GMR degeri biiyiiktiir. Yiiksek pH’ da ara {iriiniin yiizeyi genis sekilde
ve uzun slre kaplamasi GMR’ 1n diismesine sebep olur. Bunun yaninda
elektrodepozisyon sirasindaki c¢ekirdeklenme hizi pH’a gore degisir. Diisiik pH’da
biiytitiillen ¢cok katmanli yapilar diisiik ¢ekirdeklenme hizina sahiptir. Diisiik hizda
filmin katmanlarinin olusumu sirasinda yerlesen atomlarin diizgiin bir sekilde
yerlesmesi diizgiin bir kristal yapinin olugsmasini saglar. Kristal yapidaki bu diizen
GMR’1n yiiksek degerde olmasina neden olur. Yiiksek pH degerlerinde yiizeye
tutunan ara Uriin, metalin katotta indirgenmesini engeller. Bu, kristal yoneliminin
kaybolmasina ve orgiiniin rastgele olmasina sebep olur. pH degerinin 1-3 arasindaki
degerlereden daha diisiik olmasi, yogun hidrojen ¢ikist nedeniyle kristal yapilari
diizgiin ¢ok katmanli yapilarin iiretilmesini zorlastirir. Bu pH degerlerinde iiretilen

cok katmanli yapilarda da GMR diisiiktiir [42, 61-63].

Triton, NaCl, sakarin ve tiyolire (thiourea) gibi katki maddelerinin siiper

orgiilerin yapisini ve GMR’1 nasil degistirdigi incelenmistir [64]. Bu katki maddeleri
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kullanilarak yapilan ¢ézeltiden biiytitiilen filmlerin GMR degerlerinin katki maddesiz
biiytitiilen filmlere gore daha diisiik oldugu bulunmustur [65].

2.5 Manyetik Ozellikleri

Manyetizma, madde icinde ve c¢evresinde olusan itme veya c¢ekme
kuvvetlerinden dogar. Manyetizasyon biitiin maddelerin sahip oldugu bir 6zelliktir.
Bazi maddeler yiiksek manyetizasyon (miknatislanma) gosterirken bazilar1 ise sifir
denebilecek kadar az manyetizasyon gosterir. 1819 yilinda bir iletkenden elektrik
akimi gectiginde manyetik alan olustugunu goéren Oersted, manyetik alanin

kaynaginin elektrik ytiklii parcaciklarin hareketi oldugunu kesfetmistir [55].

Malzemelerin manyetik 0Ozelliklerini, atomik seviyede sahip olduklar
manyetik momentleri (m) olusturur. Manyetik moment, elektronun kendi ekseni
etrafinda yaptig1 spin hareketi ile ¢ekirdek etrafinda yaptigi yoriinge hareketinden
kaynaklanir. Sekil 2.6’da elektronlarin kendi yoriingelerindeki hareketleri sonucu

olusan manyetik momentleri ve yonleri goriilmektedir.

5 N

Sekil 2.6: Elektronlarin spin hareketi sonucu sahip olduklar1 manyetik
momentler [68].

Spin manyetik momenti (ms) ile yoriinge manyetik momentinin (m,) toplami, toplam

manyetik momenti verir:

m = my+tmg (2.10)
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Bir katinin birim hacmindeki manyetik momente manyetizasyon (M) denir ve

denklem (2.11) ile ifade edilir.

M =m/V 2.11)

Manyetik alan (H) ile manyetizasyon arasindaki iligki;

M = yH (2.12)

ifadesiyle verilir. Burada y, manyetik alinganliktir. Manyetik alan igerisindeki bir
malzemenin bu alana kars1 gosterdigi tepkiye o malzemenin manyetik alinganligi
denir. Manyetik alinganligin yaninda, manyetik gecirgenlik (i) kavrami da manyetik
malzemeler i¢in ayirt edici Ozelliktir. Manyetik aki yogunlugu (B), malzemenin
bosluktaki manyetik indiiksiyonu (u,H) ve numune igerisindeki manyetizasyonundan

kaynaklanan manyetik indiiksiyonun (p1,M) toplami1 kadardir;

B = no (H+M) (2.13)

bu ifadedeki p,, boslugun manyetik gegirgenligidir ve degeri 4nx10”7 Wb/Am’ dir.

Maddelerin sahip olduklar1 manyetik alinganlik ve manyetik gegirgenlik
degerleri, hangi tiir manyetik malzeme olduklarinin belirlenmesinde 6nemli rol
oynamaktadir. Buna goére manyetik malzemeler; diamanyetik, paramanyetik ve
ferromanyetik olmak iizere baslica {i¢ simifa ayrilir. Diamanyetik malzemelerin
alinganhiklari genellikle negatif ve 10™ mertebesindedir. Manyetik gegirgenlikleri ise
boslugun manyetik gecirgenliginden kiiciiktiir. Manyetik alan yoklugunda, ¢ekirdek
etrafindaki d orbitallerinde ¢iftlenmemis elektonlar1 bulunmadigindan bu
elektronlarin spin ve agisal momentinden kaynaklanan manyetik momentleri birbirini
yok eder ve net manyetik moment sifir olur. Dis bir manyetik alan uygulandiginda
ise bu iki elektrondan birinin déonme hizi artarken, digerinin azalir. Bu durumda
Lenz yasasina gore, bizmut, bakir vb. metaller, biitiin yar1 metaller ve organik
maddelerin ¢cogu diamanyetiktir. Paramanyetik maddelerin alinganliklar1 10> — 107

arasindadir ve manyetik gecirgenlikleri boslugun manyetik gecirgenliginden biraz
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blyiiktiir. Manyetik alan yoklugunda, manyetik momentler rastgele dizilmislerdir ve
net bir manyetik momente sahiptirler. Bu net manyetik momentleri d orbitallerindeki
ciftlenmemis elektronlardan kaynaklanmaktadir. Birgok paramanyetik malzemede
alinganligin sicaklikla ters orantili oldugu, Curie tarafindan bulunmustur ve Curie
Yasas1 olarak bilinen bu bagint1 y = C/T seklindedir. Burada, C Curie sabitini ve T
sicakligr gosterir. Diisiik sicaklikta, yiiksek bir manyetik alan uygulandiginda,
manyetik momentler uygulanan manyetik alan yoniinde yonelirler. Oksijen,

aliminyum ve platin, paramanyetik malzemelere 6rnek olarak gosterilebilir [55].

Manyetik malzemelerin en O6nemli smifin1  ferromanyetik maddeler
olusturmaktadir. Co, Ni, Fe ve bunlarin alasimlarindan olusan malzemeler
ferromanyetik maddeler olarak isimlendirilir. Manyetik alinganliklari ile manyetik
gecirgenlik degerleri ¢cok yiiksektir. Bu maddelerin manyetik momentleri manyetik
alanin yoklugunda bile ayni yonlii yonelmeye calisirlar. Bu yonelme madde
icerisinde kisa erimli olsa da numune icinde ayni yoOnelmis kiiciik bolgeler
olugmasina yetecek kadardir. Numune iginde birlikte yonelmis komsu spinler
arasindaki kuvvetli etkilesim numunede kalici miknatislanma olusmasini saglar.
Ferromanyetik malzemeleri diger manyetik malzemelerden ayiran bir diger dnemli
ozellik ise domain adi verilen bolgelerin varligidir. Domainler birbirine paralel
olarak yonelmis manyetik momentlerin olusturdugu bolgelerdir. Domain bolgelerini
birbirinden ayiran sinirlara domain duvarlar1 denir.  Dis bir manyetik alan
uygulandiginda, biitiin domainler uygulanan manyetik alanin yoniinde yonelmeye
calisirlar. Bu yonelme Curie sicakligina (Tc) kadar devam eder, drnegin Ni i¢in Tc =
358° C’dir. Bu kritik sicaklik degerinin iistiine ¢ikildiginda ise, manyetik momentler
gelisi giizel dizilirler ve ferromanyetik madde kalici manyetizasyonunu kaybederek

paramanyetik madde haline gelir.

Ferromanyetik malzemelerin; doyum manyetizasyonu (M;), kalict
manyetizasyon (M,), koersivite (H.), baslangi¢ gecirgenligi, maksimum gegirgenlik
ve histerisis kaybr gibi manyetik 6zellikleri, histerisis egrilerinden elde edilir. Bu
egriler, malzemenin uygulanan manyetik alana karsi olusturdugu tepkiyi gosterir.
Numune {izerine uygulanan manyetik alan arttirildikca belirli bir degerden sonra
manyetizasyon degeri degismez. Bu manyetizasyon degerinde, numune i¢indeki tim

manyetik momentler manyetik alan yoniinde dizilmislerdir ve bu deger doyum
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manyetizasyonu olarak adlandirilir. Manyetik alanin  sifir oldugu durumda,
malzemede kalan manyetizasyon degerine kalici manyetizasyon denir. Doyuma
ulasmig manyetizasyonu sifira indirmek i¢in uygulanan ters manyetik alana
koersivite denir ve koersivite malzemenin bulundugu kosullardan (sicaklik

uygulanmasi, deformasyon) etkilenir [55].

Manyetik malzemeler koersivite alaninin biiylikliigline gére yumusak ya da sert
manyetik malzemeler olarak simiflandirilirlar. Koersivite degeri 12.5 Oe’nin altinda olan
malzemelere yumusak manyetik madde, koersivite degeri 125 Oe’nin iizerinde olan
malzemelere ise sert manyetik madde denir. Yumusak manyetik maddeler; jenerator
gibi elektriksel uygulamalarda kullanim alan1 bulurken, sert manyetik maddeler ise kalic1
miknatishik O6zelliklerinden dolayr elektriksel gii¢ iiretmenin zor oldugu durumlarda

kullanilirlar.
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3. DENEYSEL TEKNIiKLER

3.1 Doniisiimlii Voltammetri Yontemi (CV)

Dontigiimlii voltammetri (Cyclec Voltametry, CV) yontemi ¢ozeltilerin
elektrokimyasal 6zelliklerinin arastirilmasi i¢in kullanilan bir tekniktir. Bu teknikte
cozelti icerisindeki elektrotlara uygulanan potansiyele bagl olarak degisen akim
incelenmektedir. Potansiyel pozitif bir degerden baglayarak basamakli olarak baska
bir negatif potansiyele kadar degistirilir ve bu sirada degisen akim degerleri
bilgisayar ile kaydedilir. Bu islem bu belirlenen potansiyel araliginda tekrarlanabilir.
Bu elde edilen grafik incelenerek ¢ozelti icindeki atomlarin cinsini ya da atomlarin
cinsi biliniyorsa bu atomlarin hangi potansiyelde indirgenip hangi aralikta da
yiikseltgendigi belirlenebilir. Bu atomlarin indirgendigi potansiyel depozisyon
potansiyeli denir. Bu depozisyon potansiyelleri bir referans potansiyeline gore
belirlenir.  Atomlarin teorik depozisyon potansiyelleri hidrojen atomlarinin
depozisyon potansiyeli sifir kabul edilerek belirlenmektedir. Bu c¢alismadaki
filmlerin {retilmesinde kullanilan ¢ozeltilerin elektrokimyasal o6zellikleri CV
yontemi ile incelendi. Bu elektrokimyasal karakterizasyon igin Uludag Universitesi
Fen-Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimii Katihal Arastirma Laboratuarinda gelistirilen
sistem Sekil 3.1°de verilmektedir. Bu diizenekte anot, katot ve referans elektrottan
(R.E) olusan iiglii elektrot sistemi kullanilmaktadir. Buradaki sistem elektrotlar,
¢ozeltinin konuldugu hiicre, akim ve voltaj degerlerini kaydeden bir bilgisayar ve
taramali potentiostat/galvonastat (P/G)’dan olugmaktadir. Diizenekte katot olarak
platin tel, anot olarak platin levha, R.E. olarak ise doymus kalomel elektrot
(Saturation Calomel Electrod SCE) kullanmilmistir.  Diizenekle yapilan deney,
bilgisayarda pascal dilinde hazirlanmis bir program ile kontrol edilmektedir.
Taramal1 P/G potansiyeli istenen hizda ileri ve geri yonde tarayarak akim ve voltaj

bilgisayar tarafindan kaydedilir.
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Potentiostat/Galvanostat
(EGG Model 362)

Bilgisayar
(Pentium I 400MHz)

Sekil 3.1. Déniisimlii voltammetri (DV) deneyi i¢in kullamlan deney diizeneginin
sematik diyagrami (Uludag Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Katihal
Arastirma Laboratuar)

3.2 Elektrodepozisyon ile Filmlerin Uretilmesi

3.2.1 Alttabakanin hazirlanmasi

Filmlerin iiretiminin ilk boliimii olan alt tabakanin se¢imi ve temizligi kaliteli
bir manyetik ince film olusumu i¢in ¢cok 6nemlidir. Alttabaka se¢iminin yapilmasi
planlanan filmin kristal yapisina gore se¢ilmesi ve filmin alt tabakadan diizgiin
sokiilebilmesi i¢cin 6nem tagimaktadir. Kristal yapist ve Orgii sabiti birbirine ¢ok
yakin iki malzemenin kullanilmasi durumda filmi alttabakadan sokmek kolay
olmayacaktir. Alttabaka se¢iminin film 6zelliklerini etkiledigi bilinmektedir. Bu
konu {lizerine yapilan calismalara literatlirde siklikla rastlanmaktadir. Alttabakanin
temizligi icin mekanik (zzmparalama) ve kimyasal temizleme islemi yapilmaktadir.
Mekanik temizleme i¢in sirastyla 240 ve 400°likk zimpara kagitlar1 kullanilmaktadir.
Alttabaka bu zimpara kagitlariyla piiriizliilik ortadan kalkana kadar zimparalanir.
Alttabaka temizlendikten sonra iizerine filmin depozit edilecegi alan (2.88 cm?)

acikta kalacak sekilde bant ile kaplanir. Bantlama isleminden sonra alttabakada
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olusabilecek kirliligi gidermek i¢in alt tabaka %10’luk H,SO4 ¢ozeltisiyle yikanarak
kimyasal temizlik gerceklestirilir. Bu islemin ardindan alttabaka yine saf su ile
yikanir ve depozisyon islemi i¢in hazirlanmis olur. Temizlenen alttabaka depozisyon

sistemine yerlestirilerek filmler biiyiitiilebilir.

3.2.2 Filmlerin Depozisyonu ve altttabakadan sokiilmesi

Katmanli ince film iiretmek i¢in kullanilan sistem Uludag Universitesi Fen-
Edebiyat Fakiiltesi Fizik boliimii Katthal Arastirma Laboratuarinda TUBITAK
tarafindan desteklenen TBAG-1771 proje kapsaminda gelistirilmistir (Sekil 3.2).
Sistem ii¢ elektrotlu potentiostat/galvanostat (P/G), bilgisayar, digital-analog ¢evirici
(DAC), analog-digital cevirici (ADC) ve elektrokimyasal hiicre (¢ozelti kabi)’den
olusmaktadir.  Biriktirme, bilgisayar kontrollii yapilabildigi gibi maniiel de
yapilabilmektedir.  Sistem potansiyel kontrollii olarak kullanildigi zaman, P/G
C.E’nun potansiyelini R.E’a gbre sabit bir degerde tutulmasini saglar. Hazirlanan
alttabaka calisma elektroduna baglanir ve biriktirme bu elektrot yiizeyinde meydana
gelir. Deneyde Y.E. olarak (2.5 cm x 2.5 cm) yiizey alanina sahip bir platin levha
kullanilir. ~ Platin elektrot ¢ozelti ile kimyasal reaksiyona girmeyen bir metal
oldugundan o6zellikle tercih edilmistir. Y.E’un amaci C.E’nun gerektirdigi akimi
saglamaktir. Y.E’un konumu ve bi¢imi C.E’nun yiizeyi tizerindeki akim dagilim ve
yogunlugunu degistirebilecegi i¢in 6nemlidir. Homojen bir akim ve potansiyel
dagilim isteniyorsa Y.E’un C.E’dan miimkiin oldugu kadar uzaga konmas1 gerekir.
R.E, C.E’ye miimkiin oldugu kadar yakin yerlestirilmelidir. Bu deneyde kullanilan
elektrokimyasal hiicrede C.E ile R.E arasindaki mesafe 9.4 cm’dir. C.E ve R.E
arasindaki mesafe, bu iki elektrot arasinda I Rg kadar bir potansiyel diismesine sebep
olur. Meydana gelen potansiyel diismesi Y.E ve C.E arasindaki potansiyel farkindan

cok daha kiiciiktir.
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Potentiostat/Galvanostat
(EGG Model 362)

Bilgisayar
(Pentium I 400MHz)

Sekil 3.2: CoFeCu/Cu filmlerin alttabakaya biriktirilmesinde kullanilan deneysel
sistemi (Uludag Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Katihal Arastirma
Laboratuar)

DAC ve ADC, bilgisayar kullanilarak gerceklestirilecek biriktirmede
bilgisayar ile P/G arasindaki iletisimi saglar. DAC, bilgisayardan gelen sinyali bir
analog sinyale (voltaja) cevirir ve bu deger R.E’a gore C.E’nun potansiyeli olarak
P/G’a gonderilir. ADC, P/G’dan gelen analog sinyalleri dijital sinyallere gevirerek
bilgisayara gonderir. Bilgisayar hiicrenin anodu ve katodu arasinda gecen yiik
miktarini elde etmek {lizere akimi toplar. Bu yiik miktarindan yola ¢ikarak bulunan
filmin kalinligi, istenilen degere ulastiginda bilgisayar potansiyel uygulamasini
durdurur. Burada tabaka kalinlig1 i¢in gerekli yiik miktari, Faraday kanununa gore
hesaplanir. Bu hesaplamada akim verimliligi %100 kabul edilir. Bu sekilde
hesaplanan tabaka kalinligina o metalin nominal (varsayilan, itibari) kalinlig1 denir.
Pratikte akim verimliligi, hidrojen gaz1 cikisi sebebiyle %100°den daha kiiciik
olabileceginden, filmin gercek kalinligt nominal kalinligin akim verimliligi ile

carpimindan bulunabilir.

Filmlerin hazirlanmasinda son asama ise filmlerin biriktirildigi alttabakadan
sokme islemidir. Biriktirme islemi bitirildikten sonra titanyum alttabaka iizerinde
olan film ¢6zelti icinden ¢ikartildiktan sonra saf su ile yikanir. Daha sonra biriktirme

isleminde alttabakaya yapistirmis oldugumuz bant filme zarar vermeden ¢ikartilir.
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Daha sonra film alttabaka tlizerinden jilet yardimiyla siyrilir ve kurulama kagidinin

arasinda saklanir.

3.3 X-Isim Difraksiyonu (XRD)

Dogada bulunan maddeler atomlarinin kati igerisindeki dizilimlerine
bakilarak iki gruba ayrilmaktadir. Bu yapilardan amorf maddelerde atomlar belli bir
diizen ve periyodiklik icermez kat1 i¢erinde rastgele siralanmaktadirlar. Bunun yani
sira bazi maddenin atomlar1 diizenli ve periyodik olarak kati icerisinde siralanirlar.
Bu tip yapilar kristal olarak adlandirilmaktadir. Bu maddeler i¢gindeki atomlar arasi
uzakligin yaklasik 1-2 A arasinda oldugu bilinmektedir. Bu derece yakin ve sirali
atomlardan olusan maddelerin kristal yapilarini belirlemek i¢in kullandigimiz teknige
X-Isim1 Kirinimi ve bu Ol¢imleri alan cihaza da X-Isin1 Difraktometresi (XRD)

denir.

Madde iizerine gonderilen x-151n1 demetinin madde atomlariyla etkilesmesi
sonucu her yonde sacgilmalar olmaktadir. Bu sacilmalar sirasinda bazi x-1sinlari
birbirini yok ederken (yikici girisim) bazilar1 da bir birini kuvvetlendiren yapici
girisim olustururlar.  Yapict girisim yalnizca Bragg denklemini saglayan gelis

acilarinda meydana gelmektedir:

nA = 2dsin6 (3.1)

Denklem (3.1)’de d diizlemler aras1 mesafe, 0 diizleme gelen ve diizlemden yansiyan
1sinlarla diizlem arasindaki aci, A gelen X-isiminin dalgaboyu ve n yansima
mertebesidir. n’nin en kiiciik degeri 1 olmalidir. Sekil 3.3°de goriildiigii gibi kristal
yapi iizerine G, ve G 1sinlar1 diizlemle 6 agis1 yapacak sekilde gelmistir. Bu 1sinlar
kristal yapidaki atomlarda difraksiyona ugrayarak Y; ve Y, isinlart gibi sacilirlar.
Burada gecen ve yansiyan isinlar arasindaki a1 20°dir. Bu degere difraksiyon agisi
denir ve deneylerde 0 yerine 20 Olgiilir. XRD teknigi kullanilarak alagimlarin ve

stiper Orgiilerin kristal yapilarin aydinlatilmasinda kullanilmaktadir
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Sekil 3.3: Kristal diizlemlerinden yansiyan X-1ginlar1

Numunelerin kristal diizemler arasi mesafelerinin hesaplanmasinda Bragg
yasast kullanilirken bu kristal diizlemlerine ait tane biiyiikliikleri, ise Scherrer

formiilii [54] ile hesaplanir:

0.94 (3.2)
BcosH

Esitlik (3.2)’de t tane biiyiikliiglinli, B incelenen diizleme ait pikin yari
yiikseklikteki pik genisligini belirtir.

Bir x-1511 kirinim deseni, numunenin iiretim kosullar1 hakkinda bilgi sahibi
olmamizi saglar. Alasim olarak kristallesen numunelerde kristal yapi yada numune
icindeki metal cinslerine bagli olarak birden fazla kristal yapinin pikleri goriiliirken,
katmanli yapida kristallesen numunelerde bu pikre ek olarak bu piklerin sag ve
solunda siddeti daha kiigiik iki pik gozlenebilmektedir. Bu gozlenen pikler
numunenin katmanli olarak kristallestiginin bir ispatidir. Sekil 3.4’de Balikesir
Universitesi Temel Bilimler Laboratuari, XRD cihazinin fotografi verilmektedir. Bu

calismada hazirlanan filmlerin XRD &l¢iimleri, Balikesir Universitesi Temel Bilimler
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Laboratuari biinyesinde bulunan Rigaku-rint 2200 model x-1511 difraktometresi ile
yapildi. Olgiimler, Cu K, (1.54059 A) 1s1mas1 kullanilarak 26=40°-100° arasindaki
acilarda 0.02° adimlar halinde gergeklestirildi. 20’nin 40°ile 100° arasinda
secilmesinin nedeni Co, Fe ve Cu’in beklenen yansimalarinin bu bdlgede

bulunmasidir.

XRD cihazi

Sekil 3.4: XRD cihazi (Balikesir Universitesi Temel Bilimler Laboratuarr)

3.4 Taramah Elektron Mikroskobu (SEM) ve Enerji Ayrimh X-i1s1m

Spektrometresi (EDX)

Insan goziiniin gérme aralig1 siirhidir. Bu nedenle goziin algilayamayacagi
kiiciik boyutlarin goriilebilmesine olanak saglayan merceklerin kullanildigi optik
cihazlar gelistirilmistir. Ancak bu cihazlar, gerek biiylitme miktarlarinin sinirl olusu
gerekse elde edilen goriintli {izerinde islem yapma imkaninin olmayis1 nedeniyle
aragtirmacilar1 yeni sistemler gelistirmeye itmistir. Elektronik ve optik sistemlerin
birlikte kullanimi ile yiiksek biiylitmelerde iizerinde islem ve analizler yapilabilen
goriintillerin  elde edildigi cihazlar gelistirilmistir. Elektrooptik prensipler
cercevesinde tasarlanmig taramali elektron mikroskobu (Scanning Electron
Microscope-SEM), bu cihazlardan birisidir. SEM, bir¢ok dalda arastirma-gelistirme

caligmalarinda kullanimi yaninda, mikro elektronikte yonga iiretiminde, sanayinin
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degisik kollarinda hata analizlerinde, biyolojik bilimlerde, tip ve kriminal
uygulamalarda yaygin olarak kullanilmaktadir.  ilk ticari taramali elektron
mikroskobu 1965'de kullanilmaya baslanmig, bundan sonra teknik gelismeler
birbirini izlemistir. SEM gorlintl, yiiksek voltaj ile hizlandirilmis elektronlarin
numune lizerine odaklanmasi, bu elektron demetinin numune yiizeyinde taratilmasi
sirasinda elektron ve numune atomlar1 arasinda olusan cesitli girisimler sonucunda
meydana gelen etkilerin uygun algilayicilarda toplanmasi ve  sinyal
giiclendiricilerinden gecirildikten sonra bir katot 1sinlari tlipliniin ekranina
aktarilmasiyla elde edilir. Modern sistemlerde bu algilayicilardan gelen sinyaller
dijital sinyallere ¢evrilip bilgisayar monitoriine verilmektedir. Gerek ayirim giicii,
gerek odak derinligi gerekse goriintii ve analizi birlestirebilme 06zelligi, taramali
elektron mikroskobunun kullanim alanmi genisletmektedir. Ornegin  1000X
biiyiitmede optik mikroskobun odak derinligi yalnizca 0.1 pm iken taramali elektron

mikroskobunun odak derinligi 30 pm dir.
3.4.1 SEM’in Calisma Prensibi

SEM’de optik kolon, numune hiicresi ve goriintiileme sistemi olmak iizere {i¢
temel kisimdan olugsmaktadir. Optik kolon kisminda;

1) Elektron demetinin kaynagi (elektron tabancasi)

2) Elektronlari numuneye dogru hizlandirmak i¢in yiliksek gerilimin

uygulandig anot plakasi

3) Ince elektron demeti elde etmek icin yogunlastirict mercekler

4) Demeti numune iizerinde odaklamak i¢in objektif mercegi,

5) Elektron demetinin numune yiizeyini taramasi i¢in tarama bobinleri
yer almaktadir. Mercek sistemleri elektromanyetik alan ile elektron demetini
inceltmekte veya numune iizerine odaklamaktadir. Tiim optik kolon ve numune 10™*
Pascal vakumda tutulmaktadir. GOriintli sisteminde, elektron demeti ile numune
girisimi sonucunda olusan ¢esitli elektron ve 1s1malar1 toplayan detektdrler, bunlarin
sinyal cogalticilart ve numune yiizeyinde elektron demetini goriintii ekraniyla

senkronize tarayan manyetik bobinler bulunmaktadir.
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Sekil 3.5: Taramali Elektron Mikroskobunun(Scanning Electron Microscope, SEM)
fotografi

EDX analizi numune iizerine gonderilen elektron demetinin atomlar ile
etkileserek bir X-151m1 olusturmasi prensibine dayanir.  Gonderilen elektron
demetinin enerjisi 10-20keV civarindadir.  Elektron demeti bir kati icerisine
gonderildiginde bu kat1 i¢indeki elektronlar ile sagilmalara ugrayabilirler. Eger kati
igerisine verilen elektronlar, elektronlarin orbitallere baglanma enerjilerinden daha
biiylikse atom icerisinden bir elektronu sdker. Sonug olarak burada bosalan elektron
yorilingesine bir list yoriingeden bagka bir elektronun bu bosalan yere ge¢mesiyle bir
X- 1sm1 yaymlanir.  Her bir elementin elektronik yapist birbirinden farkl
olacagindan olusan X-1s11 fotonu her elementten emilecek olan x-1sinlarina baghdir.
Iste EDX de bu sogrulan X-isinlarina gore elementler tayin edilir. Sekil 3.5°de
filmlerin SEM-EDX analizlerinin yapildig: cihaz goériilmektedir.

3.5 Indiiktif Eslesmis Plazma Atomik Emisyon Spektroskopisi (ICP-

AES)

Atomik emisyon spektroskopisi (AES) atom veya iyonlarin uyarilmis enerji
diizeyine ¢ikmalar1 ultraviyole veya goriiniir bolge 1s1masinin absorblanmasi disinda
baska bir yolla gerceklestiginde yayilan i1stmanin Ol¢lilmesine denir.  Atomik
emisyon spektroskopisinde, atomlastirici ve uyarici kaynak olarak indiiktif eslesmis
plazma kullanilan yontem indiiktif eslesmis plazma atomik emisyon spektroskopisi

olarak adlandirilir. Plazma 6nemli derisimde katyon ve elektron (bu ikisinin derigimi
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net elektrik yiikii sifir olacak sekildedir ) iceren elektriksel olarak iletken gaz
karisimidir.  Atomlastirict kaynak olarak plazma kullanmanin {istiinliiklerinden
birincisi, ¢ok yiiksek sicakliklara ¢ikilabilmesi ve uygulanan bu yiiksek sicakliklarin
sonucu olarak elementler arasi girisim etkilerinin diisiik olmasidir. Ikincisi, belirli
uyarma kosullarinda bir¢ok element i¢in iyi emisyon spektrumlar elde edilmesi ve
bunun sonucunda bir¢cok elementin spektrumunun ayni anda kaydedilebilmesidir.
Yiiksek enerjili plazma kaynaklarinin diger bir {stiinliigii, termal bozunmaya karsi
yiiksek direng gdsteren bor, fosfor, tungsten, uranyum gibi elementlerin ve klor,

brom, iyot ve kiikiirt gibi ametallerin tayinininde yapilabilmesidir

Radyo frekans
indiiksiyon bobini

H H
I I
1_ &
[
IR
B
L d
. ;I Tegetsel
N & [ argon plazma
i : destck akige

Argon iginde
numune aerosoli
wie buhary

Sekil 3.6: indiiktif eslesmis plazma [22]

Sekil 3.6 *de hamlag¢ adi verilen indiiktif eslesmis plazma kaynaginin semasi
goriilmektedir. Hamlag ortak merkezli {ic adet borudan olusmaktadir. Hamlacin en
icteki borusundan 6rnek ve tasiyici gaz, diger iki borusunun arasindan da argon gazi
geemektedir. Hamlacin iist kisminda radyo frekans (RF) jeneratorii ile beslenen su

sogutmali indiiksiyon bobini yer almaktadir. indiiksiyon bobinine bir radyo frekans
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giicii uygulandig1 zaman jenerator frekansina benzer bir hizda titresimler veya bobin
icinde ve disa dogru bir alternatif akim olusur. Argon gazinin hamlacgtan donerek
gegmeye baslamasiyla, argon atomlarindan ayrilmis olan bazi elektronlar manyetik
alanda tutulur ve onlar tarafindan ivmelendirilir. Bu sekilde bobin kullanilarak
elektronlara enerji verilmesi indiiktif esleme olarak adlandirilir. Bu elektronlarin
diger argon atomlariyla ¢arpismaya baslamasiyla argon atomlarindan, elektronlardan
ve argon iyonlarindan olusan plazma olusur. Olusan plazma bir zincir reaksiyonu
halinde devam eder. H ile gosterilen bolgede indiiksiyon bobininden plazmaya

indiiktif enerji transferi olur. Bu bolgede sicaklik yaklagik 10000 Kelvindir [22,56].

Ornek, argon akisiyla gapraz akish bir sislestirici iginde sislestirilir. Argon
gazi ile gelen 6rnek hamlacin en igteki borusundan gecer ve plazmaya gelir. Burada
cozelti fazindaki O6rnek sirasiyla kurur, pargalanir, bir kismi atomlasir ve bir kismi
iyonlagir. Bu sekilde olusan atom ve iyonlar uyarilir ve yaptiklari emisyon bir

spektrometreye gonderilir[22].

Uyarilan atomlarin ¢evreye yaydigi 1sin spektrometreye bir slitten girdikten
sonra parabolik toplayici aynaya gelir. Parabolik toplayici ayna 1511 echelle optik ag
lizerine gonderir ve echelle optik ag1 ile 1s1n ayristirilir.  Isin ultraviyole 1s1m1 ve
ultraviyole ile gorlinlir bolge 151n demetlerinide ayiran schmidt ¢apraz dagitic
tizerine diiser. Schmidt elemani, merkezinde goriiniir 151nin prizmadan ge¢mesini
saglayan bir delik bulunan silindirik bir yiizeye yerlesmis bir optik agdan olusur.
Ayrilmis iki 151n demeti, goriiniir ve ultraviyole bolge dedektor elemanlar: {izerine
diistiriilerek 6l¢tim alinir. Cihazda goriiniir ve ultraviyole bolge olmak tizere iki adet

yiik eslesmis dedektor vardir[22,56].

Indiiktif eslesmis plazma emisyon spektroskopisi daha ¢ok suda veya organik
¢Oziiclilerde ¢oziilebilen Orneklerin analizlerinde kullanilir. Metalik elementler,

plazma emisyon spektroskopisi ile tayin edilebilir
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3.6 Manyetik Diren¢ (Manyetorezistans - MR)

Co, Fe, Ni gibi ferromanyetik numuneler ve bunlarin belirli oranlarda
birlestirilmesiyle olusan alagim ya da katmanli yapilarin elektriksel direngleri belirli
bir manyetik alana maruz birakildiginda elektriksel iletkenliginde degisim
gozlenmektedir. Bu degisime manyetoresistans (magnetoresistance, MR) adi
verilmektedir. Filmlerin MR 6l¢iimleri Van der Pauw (VDP) metodu kullanilarak
yapilmistir. MR Olg¢limlerinde film bir 6rnek tutturucu iizerine yerlestirilir ve {izerine
potansiyel fark uygulanan iki magnetin arasina yerlestirilir. Ornek tuturucu iizerine
yerlestirilen filmin iki komsu ucuna akim uygulanarak diger iki ucundan numune
tizerinde olusan potansiyel fark olgiiliir. Bu 6l¢iim +10 kOe arasinda yapilmaktadir.
Manyetik alan degeri + 10 kOe degerinden baslayarak basamakli olarak azaltilarak -
10 kOe degerine kadar indirilmektedir. Bu islem iki kere tekrarlanarak manyetik
Olciim degeri tamamlanmis olur. Bu caligma kapsaminda iki farkli MR o6l¢iim
konumu kullanilmigtir. Bunlar; manyetik alanin uygulanan akima paralel oldugu
Boyuna Manyetik Direng (BMR) ve uygulanan akima dik oldugu Enine Manyetik
Diren¢ (EMR) olarak bilinmektedirler. Bu MR o6l¢limlerinin yapildigi geometriler
Sekil 3.6’de verilmektedir.

Uygulanan Manyetik Alan

v

v
A B v
A B
Il v
c D
v
(a) (b)

Sekil 3.7: Elektriksel direng 6l¢iimlerinde kullanilan deneysel geometriler, (a) BMR,
(b) EMR

38



Sekil 3.7°daki gibi akim C ve D noktalar1 arasinda uygulanirken potansiyel
farki A ve B noktalar1 arasinda o6lg¢iiliirse filmin VDP direnci; [36]

(3.3)

esitligi ile verilir. Bu baglantilar ile BMR 6l¢iiliir. Aym1 sonu¢ akimin A ve B
noktalarina uygulanarak potansiyelin C ve D noktalarindan Olgiilmesi ile de
bulunabilir. Eger akim B ve D noktalar1 arasinda uygulanir, A ve C noktalar

arasindaki potansiyel farki dl¢iiliirse filmin direnci:

RszA_VC

(3.4)

IBD

olarak belirlenir. Burada ise filmin EMR’i 6l¢ililmiis olur. Benzer sekilde numunenin
EMR degeri, A ve C noktalar1 arasina akim uygulanarak, B ve D noktalar1 arasindan

potansiyel 6l¢iilmesiyle de tespit edilebilir.

CoFeCu/Cu filmlerin MR ol¢iimleri oda sicakliginda, £10 kOe arasinda
uygulanan manyetik alanlarda yapilmistir. Filmin direncindeki ylizde degisim

miktart MR (%) ;

R(H) - Rmin X

MR (%) = 100 (3.5)

min

Esitlik (3.5)’e gore hesaplanmistir. Burada R(H) uygulanan herhangi bir manyetik
alandaki direng, Ry, ise direncin en kiigiik oldugu degerdir. Sekil 3.8’de Balikesir
Universitesi Fen-Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimii Laboratuarinda MR (BAP
2001/02 ve 2005/18 sayili proje ile alinan) Olgiimleri aldigimiz sistem ve

kullandigimiz 6rnek tutucu verilmektedir.
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Ornek
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(b)

Sekil 3.8: (a) Manyetoresistans Sistemi, (b) Ornek tutucu (Balikesir Universitesi
Fen-Edebiyat Fakiiltesi Fizik Laboratuari)

3.7 Titresimli Numune Magnetometresi (VSM)

Titresimli Numune Magnetometresi (Vibrating Sample Magnetometer-VSM)
titresen numunenin uygulanan manyetik alana kars1 gosterdigi tepkiyi Olcerek,
numunenin manyetik 6zelliklerini belirleyen bir sistemdir. VSM sistemi Sekil 3.9’
da goriildiigii gibi gii¢ kaynagi, kontrol panelleri olan elektronik kisimlar ile numune
titrestirici, elektromagnet ve bilgisayardan olusur. VSM’in caligma prensibi
indiiksiyon yasasina dayanir. Faraday indiiksiyon kanununa gore bir kapali
devredeki manyetik aki degisimi, devrede indiiksiyon e.m.k. olusturur. Olusan

indiiksiyon emk, €, manyetik akinin, ® zamanla degisimine esittir.
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4o
= 3.6
§=—— (3.6)

Manyetik aki degisimi i¢in iki farkli durumda gergeklestirilebilir. Bunlardan ilki
numune sabit tutulurken numune iizerine zamanla degisen manyetik alan uygulamak
ikincisi ise dc manyetik alana konan numuneyi titrestirmektir. VSM manyetik
alanda titresen numunede manyetik aki degisimi olusturur ve bu manyetik aki
degisimi sonucunda olusan indiiksiyon e.m.k.’sin1 dlger. VSM ile manyetizasyon
dogrudan o6l¢iilir. VSM’de numune bobinler arasina iken olusan manyetik
indiiksiyon bobinler arasinda numune yok iken yapialn olgiim ile kiyaslanarak
numune iizerindeki manyetik indiksiyon hesaplanir [55]. VSM 6l¢iimii alinan
numunenin manyetizasyon degerini dogru belirlemek i¢in, manyetik moment degeri
bilinen nikel (Ni) standart kiyaslanmasi gerekir. Bu sistemin kalibrasyonu olarak
bilinir. Kalibrasyonda bilinen manyetizasyon degerinin 0Olgiilen manyetizasyon
degerine orani kalibrasyon sabiti olarak hesaplanir ve diger 6lgiimlerde kullanilarak
ornekler i¢in gergek manyetik moment degerleri ortaya konur. Kalibrasyondan sonra
VSM, tiim Ol¢limler i¢in ayni hesaplamay1 yaparak olgiilen numune i¢in gercek
manyetik moment degerlerinin, uygulanan manyetik alana karsi degisimini verir.
Kalibrasyon isleminden sonra numune O&rnek tutucunun ucuna yerlestirilip
titrestiriciye takilir. ~ Numunelerin manyetik alana paralel veya dik olarak
yerlestirilmesi ve + 22.5 kOe’e kadar ¢ikabilen manyetik alan uygulanmasiyla 6l¢iim
yapilir. Bdylece numunelerin histeresis egrileri elde edilir [70]. Bu ¢alismada
numunelerin manyetik Olciimleri sekilde gosterilen Balikesir Universitesi Fen
Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimiine 2005K 120170 nolu DPT projesi ile kurulan ADE
EV9 Model VSM ile yapilmustir.
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Sekil 3.9: Manyetik 6lctimler i¢in kullanilan Titresimli Numune Magnetometresi
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4. BULGULAR VE TARTISMA

Bu ¢aligmada elektrodepozisyon teknigi CoFeCu/Cu ¢ok katmanli filmler
biiylitiilmiistiir. Tezin ilk boliimiinde ¢ok katmanli filmlerin nanmanyetik tabaka
kalinlig1 ve manyetik tabaka depozisyon potansiyeli gibi depozisyon parametreleri
incelenmistir. Bu inceleme ¢ok katmanli filmlerin iiretim sartlarinin belirlenmesi
icin yapilmistir. Tezin ikinci ve li¢ilincii boliimlerinde CoFeCu/Cu filmlerin biiylime
mekanizmasinin L(+) askorbik asit ve sodyum hidroksit gibi katki maddelerinden
nasil etkilendigi arastirilmistir. Burada her boliimiin basinda oncelikle filmleri
iretmek i¢in kullanilan ¢ozeltiler elektrokimyasal olarak karakterize edilmekte ve
tiretilen filmlerin biiylime mekanizmalar1 incelenmektedir. Daha sonra filmlerin
sirastyla  elementel, yapisal, magnetorezistans ve manyetik  Ozellikleri

incelenmektedir.

4.1 CoFeCu/Cu Cok Katmanh Filmlerin Biiyiitiilmesi ve Hazirlanmasi

CoFeCu/Cu filmi iiretmek i¢in kobalt siilfat (CoSO4 7H,0), demir siilfat
(FeSO47H,0), bakir siilfat (CuS0O44H,0) ve borik asit (H;BO;) TCFC c¢ozeltisi
hazirlandi. Cozelti ilk hazirlandiginda 27 °C sicakliginda ve pH degerleri 2.50 olarak
ol¢iildii. Filmlerin iiretimi i¢in secilecek potansiyel degerlerinin belirlenmesi igin
Bolim 4.1.2°de bahsedilen CV egrilerinden yola ¢ikarak bir potansiyel araligi
secildi, sonra bir seri numune Uretilerek metalik parlakliklar1 karsilastirilarak uygun
depozisyon potansiyelinin se¢imine karar verildi. Potansiyel degerlerinin
belirlenmesi i¢cin manyetik tabaka depozisyon potansiteli standart kalomel elektrota
gore (SCE) -1.6 V ile -2.8 V arasinda degistirilirken nanmanyetik tabaka depozisyon
potansiyeli SCE’ye gore -0.2 V ile -0.4 V arasinda degistirilmistir. Uretilen filmler
Tablo 1°de verilmektedir. Film kalitesi katot yiizeyinden depozisyon sirasinda ¢ikan
H, gazi ile dogrudan etkilenmektedir. Manyetik ve nanmanyetik tabaka depozisyon
potansiyeli i¢in uygulanan yiiksek potansiyellerde yogun bir hidrojen gazi ¢ikist
gozlenmektedir. Bu durum film kalitesini etkilediginden filmin alt tabakadan
sokiilmesi zorlagarak kirilgan filmler olusmaktadir. Diisiik potansiyellerde ise
filmlerin alt tabaka tizerine biriktirme iglemi tam ger¢eklesmedigi i¢in film olusumu

gozlenmemektedir. Bu yapilan calismalar sonucunda filmlerin, polikristal Ti
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alttabaka tlizerine SCE’ye gore -1.6 V’luk manyetik tabaka depozisyon potansiyeli ve

-0.3 V nanmanyetik tabaka depozisyon potansiyelinde iiretilmesine karar verilmistir.

CoFeCu/Cu filmlerin L(+) askorbik asit ve sodyum hidroksit katki
maddelerinden nasil etkilendigini incelerken kullanilacak film kalinliginin
belirlenmesi i¢in depozisyon potansiyelinde yapildig: gibi bir dizi film iiretildi. Bu
filmlerin manyetik tabaka kalinligi 6.0 nm degerinde sabit tutlurken nanmanyetik
tabaka kalinligi 6.0, 3.0 ve 1.5 nm degerlerinde degistirilmistir. Tim filmlerin
nominal kalinligr 3 pum olacak sekilde biiyiitiildii. Bodylece CoFeCu/Cu filmlerin
nanmanyetik tabaka kalinlig1 ve depozisyon potansiyellerinini uygun ¢aligsma araligi

belirlenmis oldu.

Tablo 4.1: CoFeCu ve Cu tabakasimin depozsiyon potansiyeli degistirilerek tiretilen

filmler.
Ornek | (CoFeCu/Cu) | Bilayer | pH | Kalnhk Depozisyon
Ad1 (pm) Potansiyeli
(V)
CoFe Cu

™16 -1.6 -0.3
TM80 -1.8

TM18 2.0

™I19 | 60/60 250 220 |3 2.3

TMS1 2.5

T™MS82 2.8

T™23 -0.1
TM24 -1.6 0.2
™16 -0.3
TM25 0.4

4.1.1 Cozeltilerin Kimyasal Karakterizasyonu

Film iiretiminde kullanilacak olan ¢ozeltilerin kimyasal karakterizasyonu ICP
ile yapilmistir. Tez kapsaminda TCFC ¢d6zeltisi kullanilarak once katki maddesiz
daha sonrada ayn1 ¢ozelti icerisine L(+) askorbik asit ve sodyum hidroksit konularak
gozeltiler olusturuldu. Bu c¢ozeltiler igerisindeki Co, Fe ve Cu miktarlarinin
baslangi¢ ¢ozelti konsantrasyonlarina gore karsilastirmalart bu bolim kapsaminda
yapilacaktir. Katki maddesiz hazirlanan ¢ozelti icerisinde 0.470 M Co, 0.100 M Fe
ve 0.030 M Cu oldugu bulundu. Cozelti icerisine L(+) askorbik asit eklenmig ¢ozelti
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igerisinde 0.500 M Co, 0.109 M Fe ve 0.023 M Cu oldugu belirlenirken NaOH
cozeltisi eklendiginde ¢ozelti bilesimi 0.484 M Co, 0.089 M Fe ve 0.028 M Cu

olarak belirlenmistir. Tablo 4.2’de ¢6zeltilerin kimyasal bilesenleri verilmektedir.

Tablo 4.2 Kullanilan ¢ozeltilerin ICP sonuglari

Cozelti
Cozelti Icerigi
Co (M) Fe (M) Cu (M)
Katki Maddesiz 0.470 0.100 0.030
L(+) askorbik asitli 0.500 0.109 0.023
NaOH 0.484 0.089 0.028

4.1.2 Elektrokimyasal Karakterizasyon

Elektrokimyasal karakterizasyon i¢in doniisiimlii voltammetri yOntemi
kullanild1i. Déniistimlii voltammetri (Cyclic Voltammetry, CV) yonteminde ¢ozelti
icinde bulunan iyonlarinin alt tabakada birikip birikmedigi ya da hangi potansiyel
aralifinda calisilirsa daha diizgiin ve kaliteli filmler iiretilebilirin arastirilmasi
yapildi. Uretilmesi planlanan filmler igin kullamlancak her bir kimyasalin hem tek
basina hemde birlikte olusturulmus c¢ozeltilerinin doniistimlii voltammetri egrileri
incelendi ve ¢alismada kullanilacak depozisyon potansiyeli belirlenmeye c¢alisildi.
Burada CV yonteminde potansiyel taramasi anodik ve katodik olmak iizere iki yonlii
olarak yapilmaktadir. Buradaki calismada kullanilan ¢dzeltiler Tablo 4.3’de

verilmektedir.

Tablo 4.3 Doniistimlii Voltammetri i¢in kullanilan ¢ozeltilerin icerikleri

Cozelti|  H3;BO; CoSO47TH,0 | FeSO,7H,0 | CuS0,5H;0
M) M) M) M)
TB - - -
TCo 0.5 - ;
TFe 0.5 - 0.1 -
TCu - - 0.03
TCFC 0.5 0.1 0.03
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Borik asidin CV incelemesinde potansiyel araligit SCE’ye gore +1.0 V ile -1.5
V araliginda yapilmistir. DOniistimlii voltammetri egrisi incelendiginde uygulanan
potansiyele karsilik sifira yakin bir akim gozlendi. Akimin bu derece kiiciik olmast
bu maddelerin alt tabakada depozit edilmedigini gostermektedir ve bu bizim ig¢in
olmasi1 beklenen bir sonugtur. Cozelti icerisindeki borik asit depozisyon igsleminde
pH degerini ve akim yogunlugunu diizenlemek amaci ile ¢ozelti icine eklenmektedir.

Sekil 4.1°de borik asit voltammogrami verilmistir.

0.1
0.05 -
<
g
§ 0 AR B AML ANyt e v M- lrarts Mg hwro 2 aeAY
X
<
-0.05 -
'01 T T T T T T
-2 -1.5 -1 -0.5 0 0.5 1 1.5

Katot Potansiyeli (V)

Sekil 4.1: pH= 4.52 degerine sahip ve 40 °C sicakligindaki H;BO; ¢ozeltisinin (TB)
DV egrisi

Co ¢ozeltisi i¢in yapilan potansiyel taramasi SCE’ye gore +1 V’luk pozitif
potansiyel ile -1.8 V’luk negatif potansiyel arasinda 20 mV/s’lik hizla yapildi. CV
egrilerini katodik kisminda -0.8 V a kadar akim ge¢miyor olmasi depozisyon
isleminin baslamadigin1 gostermektedir. Akim degerinin -0.8 V tan sonra artiyor
olmasi elektrolitteki Co iyonlarinin depozisyonunun basladigininin bir gostergesidir.
Katodik limitten (-1.8 V) tarama yonil ters ¢evrildiginde akimin -1.0 V civarinda
stfirlandig1 goriilmektedir. Bu durum baslangigta ilk c¢ekirdeklenme evresinde alt
tabakanin {lizerinde Co metal tabakasinin bulunmasina baglanabilir. Egrini anodik

kismina bakildiginda +0.3 V civarinda goriilen pikin depozit edilen Co’in geri
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¢Oziinmesinden kaynaklanmaktadir. Co CV grafigi sekli 4.2’de goriilmektedir.
Literatiirde yapilan caligmalarda c¢ozeltiye disaridan uygulanan manyetik alan,
karbon alt tabaka ve siilfat ve kloriir banyolar1 gibi degiskenlere gore Co
elektrokimyasal incelemeleri yapilmis bulunan sonuglar bizim c¢alismamizda elde
edilen sonuglardan farkliliklar gostermek ile birlikte temelde birbirini
desteklemektedir. Bu farkliliklarin  deney sartlarindan  kaynaklandigi
diisiiniilmektedir [70-73].

o
I
b

Akim (mA)

_3 T T T T T T
-2 -1.5 -1 -0.5 0 0.5 1 1.5

Katot Potansiyeli (V)

Sekil 4.2: pH= 2.35 degerine sahip ve 40 °C sicakligindaki Co ¢ozeltisinin (TCo)
DV egrisi

Sekil 4.3, Fe c¢ozeltisi i¢in CV egrisini gostermektedir. Fe ¢ozeltisi i¢in
yapilan potansiyel taramasi 20 mV/s tarama hizinda SCE’ye gore +1.0 V ile -1.8 V
arasinda yapilmistir. CV egrisine bakildiginda ¢ozelti icerinde yaklasik -0.9 V
degerine kadar akim ge¢medigini gostermektedir. Akim bu degerden sonra hizli bir
artis gostermektedir. Bu durum Fe iyonlarinin alt tabaka iizerinde depozisyonun
basladigin1 gostermektedir.  Egride potansiyel anodik yonde tarama islemine
basladiginda SCE’ye gére -0.3 V ve -0.1 V degerinde iki tane geri ¢dziinme piki
goriilmektedir. Fe ¢ozeltisinde iki farkli geri ¢oziinme pikinin goriilmesi ¢ozelti
icindeki Fe™ ve Fe ™ iyonlarinin geri ¢6ziinme potansiyellerinin farkli degerlere sahip
olmasindan  kaynaklanabilecegi  diisliniilmektedir. Demirin literatiirdeki
elektrokimyasal incelemelerinde depozisyonun basalangi¢c potansiyelleri uyumlu
iken anodik yondeki geri ¢6ziinme piki tek pik olarak bulunmustur. Bu farkliliginda

deney kosullarindan kaynaklanmakta oldugu diistiniilmektedir. [70-73].
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Sekil 4.3 : pH= 2.44 degerine sahip ve 40 °C sicakligindaki Fe ¢ozeltisinin (TFe) DV
egrisi

Sekil 4.4°te 4.46 pH’1 ve 40 °C ¢ozelti sicaklik degerine sahip ¢ozeltiden elde
edilen CV grafigi goriilmektedir. Cu c¢ozeltisi i¢in yapilan potansiyel taramasi
SCE’ye gore +1 V ile -1.5 V arasinda 20 mV/s tarama hizinda gergeklestirilmektedir.
Akim degeri -0.1 V civarinda baslamaktadir. Bu da Cu depozisyonun bagladigini
gostermektedir. Cozeltinin potansiyel taramasi anodik tarafa gecirildiginde +0.4 V

degerinde bir adet anodik geri ¢oziinme piki goriilmektedir.
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Sekil 4.4: pH=4.46 degerine sahip ve 40 °C sicakligindaki Cu ¢6zeltisinin (TCu)
DV egrisi

Sekil 4.5’de Co, Fe ve Cu iyonlarmi birlikte iceren ¢ozeltisinin CV egrisi
goriilmektedir. Bu egriye bakildiginda, Fe, Co ve Cu i¢in alinan CV grafiklerini
desteklemektedir. Buradaki CV grafiyinde SCE’ye gore +1.0 V ile -1.5 V arasinda
20 mV/s tarama hizinda potansiyel taramasi gerceklestirilmistir. Taramanin katodik
bolgesinde SEC’ye gore -0.1 V civarinda ufak bir akim degeri gozlenmektedir. Bu
deger Cu CV grafiginde de goriilen Cu depozisyonun basladigini gostermektedir.
Potansiyel taramasinin devam etmesiyle birlikte SCE’ye gore -0.8 V degerinde akim
degerini hizli bir artis gosterdigi goriilmektedir. Bu potansiyel degerinde depozisyon
olaymna tiim maddelerin katildigin1 gostermektedir. Potansiyel taramasi pozitif yone
cevrildiginde akim degerinin SCE’ye gore -0.8V derinden sonra azaldigi
goriilmektedir. anodik yonde yapilan taramada SCE’ye gore +0.1V, +0.3V ve +0.4V
civarinda geri ¢oziinme pikleri gézlenmektedir. Bu olusan piklerin Co, Fe ve Cu geri
¢oziinme piklerine karsilik geldigi diisliniilmektedir. Bulunan sonuglar literatiir ile

uyumludur. [70-73].
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Sekil 4.5: pH=2.00 degerine sahip ve 40 °C sicakligindaki CoFeCu c¢ozeltisinin
(TCFC) DV egrisi

Filmlerin biiylime mekanizmalar1 ve ilk ¢ekirdeklenme evreleri depozisyon
sirasinda kaydedilen akim zaman egrilerine bakilarak yorumlanabilir. Burada akim
zaman gecislerini ayrintili inceleyebilmek icin egriler sadece ilk birkag saniye i¢inde

kaydedilen degerler dikkate alinarak ¢izilmistir.

Sekil 4.6’de pH=2.5 olan ¢o6zeltiden 250[CoFeCu(6.0 nm)/Cu (6.0 nm)]
tabaka kalinliginda -1.8 V ve -2.8 V manyetik tabaka depozisyon potansiyeline sahip
CoFeCu/Cu filmlerin akim zaman egrileri verilmistir. Manyetik tabakanin
depozisyonu daha biiyiik potansiyel degerinde gerceklestigi i¢in depozisyon sirasinda
gecen akim degeri de daha biiyiliktiir. Bu sebepten akim degerini biiyiik oldugu
bolgeler manyetik tabakanin depozisyonun gosterirken akim degerini kii¢lik oldugu
bolgelerse nanmanyetik tabakanin depozisyonun gergeklestigi bolgeyi temsil
etmektedir.  Depozisyon potansiyelinin artmasi ile beklendigi gibi manyetik
tabakanin {retimi sirasinda kaydedilen akim degerinde artis gozlenmektedir.
Nanmanyetik tabaka potansiyelin degistirilmesiyle iiretilen filmlerin akim zaman
grafikleride manyetik tabakaya benzer davranis gostermekte ve potansiyel degerinin
artmasiyla birlikte nanmanyetik tabakanin depozisyonu sirasinda gegen akim
degerinin arttif1 gozlenmektedir. =~ Akimdaki kiiglik farkliliklar elektrotlarin
yerlestirilmesindeki farkliliklardan ya da hidrojen ¢ikisindan kaynaklanabilir.

Sekil 4.7°de -1.6 V manyetik -0.3V nanmanyetik depozisyon potansiyelinde
2.5 pH degerindeki ¢ozeltilerden 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] ve
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400[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (1.5 nm)] tabaka kalinligina sahip CoFeCu/Cu filmlerin
akim zaman egrileri verilmistir. Akimin ilk birka¢ saniyeden sonra sabitlendigi
goriilmektedir. Bu durum depozisyon isleminin kararli bir akimda gerceklestiginin
gostergesidir. Akimin kararlili@i depozisyon islemi esnasinda alt tabakaya gelen
metal iyonlarinin aymi hiza sahip oldugunu belirtir. Bu da olusan filmin daha
homojen olmasini saglayarak kalitesini arttirir. Depozisyon esnasinda gecen akimin
cozelti pH’1 ile 6nemli dl¢lide degismedigi goriilmektedir. Grafikler incelendiginde
filmlerin nanmanyetik tabaka kalinliginin artmasiyla birlikte nanmanyetik tabakanin
depozisyon siiresindeki artig oldugu goriilmektedir. Biitlin akim-zaman egrilerinde
goriildigi gibi katodik akim depozisyon isleminin baglamasi ile birlikte bir pik
degerine ylikselmekte daha sonra kararli bir hale gelmektedir. Kararli hale geldikten
sonra da depozisyon tamamlanana kadar sabit kalmaktadir. Akim-zaman grafikleri
kendi i¢inde incelendiginde Cu tabaka akiminin azalip depozisyon siiresinin arttig1
goriilmektedir. Bu durum depozisyon siirecinde katot yiizeyine yakin bolgelerde
bulunana Cu iyonlarinin azalmasindan kaynaklanmaktadir. Cu depozisyonun
gerceklestigi bolgede anodik yonde bir akim goriilmektedir. Bu akim, kapasif bir
gegcisten kaynaklanir.
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Sekil 4.6: Farkli manyetik tabaka depozisyon potansiyeline gore iiretilen filmlerin
akim zaman egrileri
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Sekil 4.7: Farkli tabaka kalinliklarinda iiretilen CoFeCu/Cu filmlerin akim-zaman
grafikleri
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4.1.3 Elementel Analiz

a ) Farkh Cu tabaka kalinhgina gore iiretilen filmler

Farkli Cu tabaka kalinliginda iretilen filmlerin kimyasal analizleri enerji
dagilimli X-151n1 (EDX) spektrometresi kullanilarak yapilmistir. Filmlerde manyetik
tabaka kalinligr 6.0 nm degerinde sabit tutularak 400[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (1.5
nm)], 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] ve 250[CoFeCu(6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)]
tabaka kalnlilarmnda filmler iiretilmistir.  Uretilen filmlerin manyetik tabaka
depozisyon potansiyeli Cu’inda depozisyonuna uygun bir potansiyel degeri oldugu
icin manyetik tabaka igerisine CoFe ile birlikte Cu da depozit edilerek manyetik
tabaka CoFeCu ti¢lii alasim olmaktadir. Bu CoFe manyetik tabaka i¢ine yerlesen Cu
miktar1 incelendiginde film igindeki Cu tabaka kalinligimin artmasiyla birlikte
manyetik tabaka i¢indeki Cu miktarinda azalma gozlenmektedir. Film genelindeki
%Co(at.), %Fe(at.) ve %Cu(at.) oranlarina bakildiginda Cu tabaka kalinligindaki
artisa bagh olarak film igerisindeki Cu miktarinda da artis gozlenmektedir. Bu
degisim Sekil 4.8’de verilmektedir. Manyetik tabaka icerisindeki Cu miktar1 film
icerindeki madde miktarlar ile beklenen teorik degerler karsilastirilarak hesaplandi

ve film igerigi ile manyetik tabaka icerigide Tablo 4.4’de verilmistir.
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Sekil 4.8: Farkli Cu tabaka kalinliginda iiretilen CoFeCu/Cu filmlerin, (a) film
kompozisyonu , (b) CoFeCu manyetik tabaka igerigi

Tablo 4.4: Farkli Cu tabaka kalinligina sahip filmlerin kimyasal sonuglari

Cu Tabaka | CoFeCu/Cu Film Kompozisyonu CoFeCu Tabakasinin
Kalinlig1 Kompozisyonu
(nm) Coat% | Feat. % Cu at.% Co at.% Fe at.% Cu at. %
1.5 14 4 82 17 5 78
3.0 12 5 83 18 8 74
6.0 11 4 85 22 8 70
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b) Farkh CoFe tabaka depozisyon potansiyeli

CoFeCu/Cu filmlerin kimyasal analizleri enerji dagilmh X-151m
spektrometresi kullanilarak yapilmistir.  Filmlerin manyetik tabaka depozisyon
potansiyeli -1.6 V ile -2.8 V arasinda degistirilerek filmler iiretilmistir. Filmlerin
kimyasal igerikleri, -1.6 V manyetik tabaka depozsiyon potansiyelinde Co at.% 13,
Fe at.% 6 ve Cu at.% 81, -1.8 V da Co at.% 20, Fe at.% 10 ve Cu at.% 70, -2.0 V da
Co at.% 13, Fe at.% &8 ve Cu at.% 79, -2.5 V da Co at.% 26, Fe at.% 14 ve Cu at.%
60 ve -2.8 V da Co at.% 28, Fe at.% 15 ve Cu at.% 57 olarak belirlendi. Uretielen
filmin manyetik tabakasinin olusumu sirasinda manyetik tabaka igerisinde Cu
biriktigide bilinmektedir. Manyetik tabaka igerisindeki Cu miktar1 film igerindeki
madde miktarlar1 ile beklenen teorik degerler karsilagtirilarak hesaplandi ve film

igerigi ile manyetik tabaka icerigide Tablo 4.5’te verilmistir.

Film igerigi ile ferromanyetik tabaka icerikleri incelendiginde ferromanyetik
tabakanin depozisyon potansiyelindeki artig film ve manyetik tabaka icerisindeki Co
ve Fe miktarinin artmasini saglarken Cu miktarinin azalmasina sebep olmustur. Film
ve ferromanyetik tabaka iceriginin depozisyon potansiyeline gore degisimi Sekil
4.9°da verilmistir. Bu durum depozisyon potansiyeli Cu’a gore daha biiyiik olan Co
ve Fe’in yiiksek depozisyon potansiyelinde daha iyi depozsiyon oldugunu

gostermektedir.
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Sekil 4.9: Farkli depozisyon potansiyelinde iiretilen CoFeCu/Cu filmlerin, (a) film
kompozisyonu , (b) CoFeCu manyetik tabaka icerigi

Tablo 4.5: Farkl1 deposizyon potansiyeline sahip filmlerin kimyasal sonuglari

Uretim CoFeCu/Cu Film CoFeCu Tabakasinin
Potansiyeli Kompozisyonu Kompozisyonu
(V) Coat% | Feat.% | Cuat% Co at.% Feat.% | Cuat. %
-1.6 13 6 81 26 12 62
-1.8 20 10 70 40 20 40
-2.0 13 8 79 26 16 58
-2.5 26 14 60 52 28 20
-2.8 28 15 57 56 30 14
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4.1.4 Yapisal Analiz

a) Farkh Cu Tabaka Kahnhiginda Uretilen CoFe/Cu Filmler

Sekil 4.10°da alttabaka olarak kullanilan polikristal Ti’un XRD spektrumu
verildi. Spektrumda 35°, 39°, 40°, 53°, 63°, 71°, 76° civarinda hcp yapinin
karakteristik pikleri gozlendi ve bu pikler sekil iizerinde isimlendirildi. Buradan T1’
un hcp yapiya sahip oldugu tespit edildi. En siddetli iki yansimaya ait (00.2) ve
(10.1) piklerinin konumlarindan orgii sabiti degerleri hesaplandi. a=0.29434 nm ve
c¢=0.46642 nm olarak bulundu. Bu degerler Ti’un literatiirdeki a=0.29512 nm ve
¢=0.46845 nm degerleri ile olduk¢a uyumludur [54].

1000
(00.2)
800 -
n l(10.1)
2 600 - 1
=
T
= (10.3)
= 400 A
200 - (10.2)
| «ao.0) H (11.0)
o——-AJ : . ' . ..
30 40 50 60

26 (Derece)

Sekil 4.10: Titanyum(Ti) alt tabakanin XRD spekturumu

Sekil 4.11°de pH:2.50 degerine sahip Ti alttabaka iizerine depozit edilen
400[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu 1.5 nm)], 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] ve
250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinliklarina sahip filmlerin XRD
spektrumlart verildi. Farkli Cu tabaka kalinligina gore iretilen filmlerin XRD
spektrumlarinin fcc yapiya sahip oldugu gozlenmektedir. Ti alttabaka hcp yapiya
sahip olmasina ragmen Cu fcc yapida oldugundan ve Co, Cu ile birlikte fcc yapida

kristallendiginden filmler fcc yapidadir. Film igerisinde bulunan demir bulk
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yapilarinda hacim merkezli yap1 (bcc) gostermektedir. Ancak film igeriginde yiizde
olarak demirin Co ve Cu goére az olmasi bcc yapinin filmlerde goriinmesini
engellemektedir. Farkli nanmanyetik tabaka kalinlig1 sahip filmler 44°, 51°, 74° ve
90° civarinda fcc yapinin karakteristik pikleri olan sirasiyla (111), (200), (220) ve
(311) yansimalar1 gozlenmektedir. Her bir film i¢in en kiiciik kareler yontemiyle
Orgii sabitleri hesaplandi. Nanmanyetik tabaka kalinlig1 6.0 nm, 3.0 nm ve 1.5 nm
biiyiitiilen filmler i¢in 6rgii sabiti sirasiyla 0.3584 nm, 0.3581 nm ve 0.3577 nm
olarak bulundu. Bu degerler literatiirdeki Co, Fe ve Cu’in 6rgii sabitleri arasindadir.
Cu tabaka kalinliginin azalmasi ile Orgii sabitinin azalarak Co’in Orgii sabitine
yaklagmasi film i¢indeki Co miktarinin artmasinin bir sonucudur. EDX analizlerine
gore Cu tabaka kalinligi azaldik¢a film igindeki Co miktar1 artmaktadir. XRD
spektrumlarinda filmlerin uydu pikleri dedekte edilememistir. Bu Cu’in depozisyonu
sirasinda Co’in geri ¢oziinerek CoFe tabaka kalinliklarinin beklenenden daha ince
olmasina ve toplam kalinliginin 3 pum ulasincaya kadar multilayer yapinin bir miktar
bozulmasina atfedilebilir [69]. Ancak filmlerin MR 6l¢iim sonuglarina gore
numunelerin GMR gostermesi yapiin ¢ok katmanli oldugunu dogrulamaktadir.
Esitlik (3.5)’den yararlanilarak yapilan siddet hesaplamalarmma gore Cu tabaka
kalinlig1 6.0 nm olan filmlerde F(;;1) = 1.084 bulundugundan film (111) y6nelimine
sahipken Cu tabaka kalinligi 3.0 ve 1.5 nm olan filmlerde sirasiyla F220=1.282 ve
F(220=1.146 bulundugundan ¢ok katmanli yapilar (220) yonelimine sahiptir. Sekil
4.12 (a) 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] ve (b) 400[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (1.5
nm)] Tabaka kalinliklarina sahip filmlerin SEM resimleri gosterildi. Cu tabaka
kalinlig1 azaldikga taneler daha daginik ve heterojen bir dagilima sahipken Cu tabaka
kalinlig1 arttik¢a daha diizenli bir yapr goriilmektedir. XRD desenlerinde gozlenen
diizlemler gore hesaplanan filmlerin oratalama tane biiyiikliikleri 6.0 nm ve 3.0 nm
olan filmlerde 62 nm iken tabaka kalinligt 1.5 nm iken 76 nm ye c¢iktig1

gbzlenmektedir.
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Sekil 4.11: pH:2.50, (a) 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] (b) 334[CoFeCu (6.0
nm)/ Cu (3.0 nm)] , (c) 400[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (1.5 nm)] kalinligina
sahip ¢ok katmanli filmin XRD spektrumu
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Sekil 4.11 (devam): pH:2.50 (a) 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] (b)
334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] (c) 400[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (1.5
nm)] kalinligina sahip ¢ok katmanli filmin XRD spektrumu.
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Sekil 4.12: pH:2.50, (a) 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)], (b) 334[CoFeCu (6.0
nm)/ Cu (3.0 nm)] ve (c¢) 400[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (1.5 nm)], tabaka
kalinliklarina sahip ¢ok katmanli filmlerin ylizey morfolojisi

b) Farklh Manyetik Tabaka Depozisyon Potansiyeli

Sekil 4.13’de pH:2.50,degerine sahip Ti alttabaka tizerine 250[CoFeCu (6.0
nm)/ Cu (6.0 nm)] kalnlig1 ve manyetik tabaka depozisyon potansiyeli -1.6, -1.8, -2.5
ve -2.8 V olan filmlerin XRD spektrumlari verildi. Farkli manyetik tabaka
depozisyon potansiyeline gore iiretilen filmlerin XRD spektrumlarmin fcc yapiya

sahip oldugu gozlenmektedir. Ti alttabakanin hcp yapist film igerisinde bulunan
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Fe’in bec yapisi, Cu ve Co’mn fcc yapisiin baskinhigindan dolayr kendini
gostermemistir. Farkli manyetik tabaka depozisyon potansiyeline sahip filmler 44°,
51°, 74° ve 90° civarinda fcc yapinin karakteristik pikleri olan sirastyla (111), (200),
(220) ve (311) yansimalar gozlenmektedir. Her bir film i¢in en kiiciikk kareler
yontemiyle Orgii sabitleri hesaplandi. Manyetik tabaka depozsiyon potansiyeli -1.6, -
1.8, -2.5 ve -2.8 V degerlerinde biiyiitiilen filmler i¢in 6rgii sabiti sirastyla 0.3582
nm, 0.3588 nm, 0.3591 nm ve 0.3592 nm olarak bulundu. Bu degerler literatiir ile
uyumludur [71]. XRD spektrumlarinda ¢ok katmanli yapilarin uydu pikleri dedekte
edilememistir. Bu Cu’ 1in depozisyonu sirasinda Co’in geri ¢oziinerek geri ¢oziinme
sirasinda ¢ok katmanli yapimnin bir miktar bozulmasindan kaynaklanabilecegi
diisiiniilmektedir [69]. Esitlik (3.5)° den yararlanilarak yapilan siddet
hesaplamalarina gore manyetik tabakanin depozisyon potansiyeli -1.6 ve -1.8 V olan
filmlerde F3i1y = 1.309 ve Fiiiy = 1.189 bulundugundan film (311) yonelimine
sahipken manyetik tabaka depozisyon potansiyeli -2.5 ve -2.8V olan filmlerde
sirastyla F220=1.204 ve F@220=1.373 bulundugundan filmler (111) yoOnelimine
sahiptir. Sekil 4.14 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinlig1 ve pH=
2.50 ¢ozeltisinden farkli manyetik tabaka depozisyon potansiyeline gore iiretilen
filmlerin SEM resimleri gosterilmektedir. -1.6 V manyetik tabaka potansiyeli
tiretilen filmlerde film ylizeyi diizgiin ve homojen bir yapiya sahipken depozisyon
potansiyelindeki artigla birlikte film yiizeyindeki homojenlik bozulmakta ve daha
diizensiz bir yapiin olustugu goriilmektedir. Bu diizensizlik XRD desenlerinden
hesaplanan tane biiyiikliikleri ile de anlasilabilmektedir. Filmlerin oratlama tane
biiyiikliikleri manyetik tabaka depozsiyon potansiyeli -1.6, -1.8. -2.5 ve -2.8 V

alinarak {tretilen filmlerde sirasiyla 40, 60, 72 ve 43nm olarak hesaplanmustir.
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Sekil 4.13: pH:2.50 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] kalinlig1 ve manyetik
tabaka depozisyon potansiyeli (a) -1.6, (b) -1.8, (c) -2.5 ve (d) -2.8V olan
cok katmanli filmin XRD spektrumu
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Sekil 4.13 (devam): pH:2.50, 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] kalinlig1 ve
manyetik tabaka depozisyon potansiyeli (a) -1.6, (b) -1.8, (c) -2.5 ve (d) -
2.8V olan ¢ok katmanli filmin XRD spektrumu
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Sekil 4.14: Ferromanyetik tabaka depozisyon potansiyeli (a) -1.6 V, (b) -1.8 V (c) -
2.5 Vve (d) -2.8 V degerine sahip filmlerin yiizey morfolojisi

4.1.5 Manyetorezistans Karakterizasyonu

a) Farkh Cu Tabaka Kalinhginda Uretilen CoFe/Cu filmler

Sekil 4.15°de pH= 2.5 degerindeki c¢ozeltiden iiretilen, CoFeCu tabaka
kalinligi 6 nm’de sabit tutularak Cu tabaka kalinligi degistirilen ¢ok katmanl
filmlerin MR egrileri gosterildi. Her iki degerde Esitlik (3.5)’den yaralanilarak
bulundu. Tiim filmler GMR etki gostermektedir. Grafikler incelendiginde Cu tabaka
kalinliginin artmasi ile egrilerin doyuma ulagma egilimlerinde artma gézlenmektedir.
MR degerinin Cu tabaka kalinligina baglh olarak degisimi incelendiginde filmlerin
ortalama % 9 MR degisimi gosterdigi goriilmektedir. Sekillerden goriildiigli gibi
MR degerleri 5 kOe’ lik manyetik alanlarda bile doyuma ulagsmaz. Bu,
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ferromanyetik tabakalar i¢indeki siiperparamanyetik (SPM) boélgelerin varligina

atfedilebilir [74,75]
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Sekil 4.15: (a) 250 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)], (b) 334 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu
(3.0nm)], (c) 400 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (1.5 nm)] tabaka kalinliklarina
sahip filmlerin MR egrileri

67



b) Farkh CoFe Tabaka Depozisyon Potansiyeli

Sekil 4.16 (a) ve (b)’de sirasiyla-1.6 V,-1.8 V,-2.0V,-23V,-2.5V ve -2.8
V manyetik tabaka depozisyon potansiyelinde iretilen 250 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu
(6.0 nm)] filmlerin MR egrileri verildi. Filmlerde diisiik potansiyelde ( -1.6 V)
tiretilen filmlerin doyuma ulagsmalar1 daha fazla alan verilmesi gerekmekte iken
yiiksek depozisyon potansiyelinde (-2.8 V gibi ) iiretilen filmler doyuma ulagmalari
daha kiictlik alanlarda gerceklestigi gozlenmektedir. Sekil 4.17° da 250[CoFeCu (6.0
nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinligina sahip filmlerin MR degerlerinin manyetik
tabaka potansiyeli ile degisimi verildi. Potansiyeldeki artis ile filmlerin BMR ve
EMR degerlerinin azaldig1 goriilmektedir. Filmlerin %BMR ve %EMR degerlerinin
depozisyon potansiyeline gore degisimleri Tablo 4.6’te verilmistir. MR degerinin
azalmasi farkli 6rgii olusumu, ylizey/ ara ylizey kabalig1 ve ferromanyetik tabakadaki
Cu miktar1 gibi farkli mikroyapisal degisikliklerden kaynaklanabilir. EDX
sonuglarina gore, incelenen filmlerde depozisyon potansiyeli arttikga hem tiim filmde
hemde ferromanyetik tabaka icerisindeki Co ve Fe miktarinda artis goriilmektedir.
Cu miktar1 da azalmaktadir. Bu, yliksek depozisyon potansiyelinde Co’in geri
¢coziinmesinin azalmasindan kaynaklanabilir. Dolayisiyla Co’in geri ¢oziinmesi
azaldik¢a ara ylizeylerin piriizliligii de azalacagindan Co tabakalari arasindaki

ferromanyetik ciftlenim kuvvetlenir ve MR degeri yiikselir.
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Sekil 4.16: Manyetik tabaka depozisyon potansiyellerinin (a) -1.6 V, (b) -1.8 V, (c) -
20V,(d)-23V,(e)-2.5V ve (f)-2.8 V oldugu 250 [CoFeCu (6.0 nm)/
Cu (6.0 nm)] filmlerin MR egrileri
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Sekil 4.16 (devam): Manyetik tabaka depozisyon potansiyellerinin (a) -1.6 V, (b) -
1.8V, (c)-2.0V,(d)-23V,((e)-2.5V ve (f) -2.8 V oldugu 250 [CoFeCu
(6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] filmlerin MR egrileri.
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Sekil 4.17:pH:2.50 olan c¢ozeltiden farkli depozisyon potansiyelinde iiretilen
filmlerde %BMR ve %EMR degisimi

Tablo 4.6: Manyetik tabaka depozisyon potansiyeli degistirilen filmlerin %BMR ve

%EMR degerleri

Depozisyon Potansiyeli (V) %BMR %EMR
-1.6 13 17

-1.8 12 16

-2.0 10 7

-2.3 4 6

-2.5 5 7

-2.8 8 6

71




4.1.6 Manyetik analiz

a) Farkh Cu Tabaka Kahnhginda Uretilen CoFe/Cu filmler

Farkli Cu tabaka kalinligina sahip filmlerin manyetik Ol¢timleri, manyetik
alan film diizlemine hem paralel hem de dik uygulanarak VSM ile yapildi. Histerisis
egrilerinin doyuma ulastiklar1 noktalardaki manyetik moment degeri numunenin
kiitlesine boliinerek birim kiitle basina diigen manyetik moment degeri (doyum

manyetizasyonu) hesaplandi.

Sekil 4.18 250 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)], 334 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu
(3.0 nm)], 400 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (1.5 nm)] tabaka kalinliklarmma sahip
filmlerinin histerisis egrilerini gostermektedir. Cu tabaka kalinlig1 sirastyla 6.0, 3.0
ve 1.5 nm olan filmler i¢in hesaplanan doyum manyetizasyonu (Ms) degerleri 7, 10
ve 13 emu/g dir. Cu tabaka kalinlig1 arttik¢a, M azaldig1 goriilmektedir. Bu azalma
beklenen bir sonuctur. Film igerisindeki manyetik bilesenlerin % degerlerindeki
azalma sebebi ile gerceklesebilecegi diislinlilmektedir. Manyetik filmlerde koersivite
alaninin (H) 125 Oe altinda olmasi filmin yumusak iistiinde olmasi ise sert manyetik
malzeme olarak isinlendirilmesine neden olmaktadir. 250 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0
nm)] tabaka kalinligina sahip filmin He= 93 Oe iken 334 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0
nm)] kalinligina sahip filmde 59 Oe olarak belirlendi. H’nin azalan Cu tabaka
kalinligina bagl olarak azaldigi1 goriilmektedir. Sekil 4.19 250 [CoFeCu (6.0 nm)/
Cu (6.0 nm)] tabaka kalinligina sahip film i¢in manyetik alanin film yiizeyine paralel
ve dik oldugu durumlar1 gostermektedir. Buradan net olarak goriilmektedirki kolay

eksen film ylizeyine paraleldir.
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Sekil 4.18: 250 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)], 334 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0
nm)] ve 400 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (1.5 nm)]tabaka kalinliklarina sahip
filmlerin histerisis egrileri( Manyetik alan film diizlemine paralel
uygulanmistir.)
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Sekil 4.19: 250 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinligina sahip film i¢in
manyetik alanin film yiizeyine paralel ve dik uygulandigi durumda elde
edilen histerisis egrileri

b) Farkhh CoFe Tabaka Depozisyon Potansiyeli

Sekil 4.19 250 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinliginda -1.6 V, -
1.8 V, -23 V ve -2.8 V ta iretilen filmlerin histerisis egrilerini gdstermektedir.
Depozisyon potansiyeli -1.6 V,-1.8 V,-2.3 V ve -2.8 Volan filmler i¢in doyum
manyetizasyonu degerleri (M) sirast ile 34, 39, 12 ve 47 emu/g olarak hesaplandi.

Depozsiyon potansiyelindeki artis ile birlikte, M degerlerinde kismi bir artis olmakla
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birlikte -2.3 V degerinde Ms degerinin bu artistan saparak bir miktar azaldigi
goriilmektedir. My degerleri film igerisindeki manyetik malzeme miktar ile dogru
orantilidir. EDX sonuglart incelendiginde filmlerdeki depozisyon potansiyelinin
artmasina bagli olarak manyetik malzemeninde arttig1 goriilmektedir. Bu artista ayni
zamanda yiizey kabaligindan dolay1 Cu tabakasi i¢ine giren Co miktarinin ve yiizey
kabaliginin azalmasmin da ekisi oldugu distiniilmektedir.  Filmlerin kalic1
manyetizasyonlari (M;) incelendiginde bu degerlerinde M; degerleri gibi arttig1
goriilmektedir. 1.6 V, -1.8 V, -2.3 V ve -2.8 V depozisyon potansiyeline sahip
filmlerin koversivite degerlerinin sirasiyla 90, 94, 74 ve 67 Oe oldugu belirlendi.
Hc.nin aratan manyetik tabaka depozsiyon potansiyeline bagli olarak azalma
egiliminde oldugu goriilmektedir.  Sekil 4.21 manyetik tabaka depozisyon
potansiyeli -2.8 V olan film i¢in manyetik alanin film ylizeyine paralel ve dik oldugu
durumlar1 gostermektedir. Buradan net olarak goriilmektedirki kolay eksen film
ylizeyine paraleldir.

Tiim filmlerin {iretim sartlari, elementel analizleri, yapisal analizleri,

manyetik diren¢ 6l¢iimleri ve manyetik analizleri Tablo 4.7’da 6zetlenmistir
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Sekil 4.20: Manyetik tabaka depozisyon potansiyeli -1.6 V, -1.8 V, -2.3 Vve -2.8 V
olan filmlerin histerisis egrileri( Manyetik alan film diizlemine paralel
uygulanmaistir.)
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Sekil 4.21: -2.8 V katot potansiyelindeki, 250 [CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)]
tabaka kalinligina sahip film i¢in manyetik alanin film yiizeyine paralel
ve dik uygulandigi durumda elde edilen histerisis egrileri
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Tablo 4.7: Cu tabaka kalinlig1 ve CoFeCu depozsiyon potansiyeline bagl olarak elde edilen numunelerin elementel, yapisal manyetotransport ve

manyetik sonuglari.

Film Uretim Parametreleri Sonuglar
Numune pH Tabaka Kalinligi Uretim Potansiyeli EDX XRD %MR VSM
(#0.02) | CoFeCu(nm)/Cu(nm) V)
CoFeCu Cu Co Fe Cu Tane %BMR | % EMR Mg Hc
(%oat.) | (%at.) | (%at) | Biiytukligi (emu/g) | (Oe)
(nm)

TM8 2.50 6.0/6.0 11 4 85 62 9.8 9.1 10 93
™7 6.0/3.0 12 5 83 62 9.3 9.7 7 59
T™M6 6.0/1.5 -1.6 -0.3 14 4 82 76 9.2 9.6 13 -
T™M16 -1.6 13 6 81 40 13 17 34 90
TM80 -1.8 20 10 70 60 12 16 39 94
™19 -2.0 13 8 79 - 10 7 - -
TM&1 6.0/6.0 -2.5 03 26 14 60 72 5 - -
TMS2 o 2.8 o 28 15 57 43 8 6 47 67

76




4.2 CoFeCu/Cu Cok Katmanh Filmlere L(+) askorbik asit etkisi

4.2.1 CoFeCu/Cu Cok Katmanh Filmlerin Biiyiitiilmesi ve Hazirlanmasi

Bu bolimde CoFeCu/Cu filmlere L(+) askorbik asitin etkisi incelenmektedir.
Bu nedenle TCFC ¢ozeltisine 0.01 M, 0.02 M, 0.04 M, 0.06 M, 0.08 M ve 0.1 M
L(+) askorbik asit eklenerek ¢ozeltiler olusturuldu. Cozelti sicakliklari tiim ¢alisma
boyunca 40°C’de sabit tutulurken artan asit miktariyla ¢ozeltilerin pH degerleri
strastyla 2.50, 2.30, 2.10, 2.00, 1.95 ve 1.90 degerlerine sahiptir. Cozelti igerisine
eklenen L(+) askorbik asit ¢ozelti igerisinde bulunan Fe'? iyonlarinin Fe™ iyonlarina
dontiserek cozelti icerinde sarimtirak bir ¢okelti olusmasini engellemektedir. Bu
durum asit ile demir iyonlarmin bir kompleks olusturmasina ve oksitlenmelerinin
azalmasina atfedilebilir.  Asit eklenen c¢ozeltilerden 250[CoFeCu(6.0nm)/Cu(6.0
nm)], 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)] ve 334[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(3.0 nm)]
tabaka kalinliklarinda toplam kalinligi 3um olan filmler tretildi. Filmlerin iiretimi
icin secilecek potansiyel degerleri bir Onceki bolimde farkli depozisyon
potansiyeline gore iiretilen filmlerden elde edilen sonuglar g6z Oniine alinarak
manyetik tabaka depozisyon potansiyeli -1.6 V secilitken nanmanyetik tabaka
depozisyon potansiyeli -0.3 V olarak belirlenmisti.

L(+) askorbik asitin CoFeCu/Cu filmlerin biiylime mekanizmalarini, film
kompozisyonlarini, yapisal, manyetorezistans ve manyetik oOzelliklerini nasil

etkiledigini gérmek amaci ile iiretilen filmlere ait degerler Tablo 4.8’de verilmistir.
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Tablo 4.8: Degisen L(+) askorbik asit miktarina gore iiretilen filmler

ORNEK | [CoFeCu(nm)/Cu(nm)] | L(+) Askorbik | pH
ADI Asit (M)
TM45 60/60 0.01 2.50
TM49 0.02 2.30
TM53 0.04 2.10
TM60 0.06 2.00
TMI116 0.08 1.95
TM122 0.1 1.90
ORNEK | [CoFeCu(nm)/Cu(nm)] | L(+) Askorbik | pH
ADI Asit (M)
TMI100 | 60/45 0.01 2.50
TM102 0.02 2.30
TM113 0.04 2.10
TM115 0.06 2.00
TM117 0.08 1.95
TM124 0.1 1.90
ORNEK | [CoFeCu(nm)/Cu(nm)] | L(+) Askorbik pH
ADI Asit (M)
TM46 60/30 0.01 2.50
TM50 0.02 2.30
TM54 0.04 2.10
TM61 0.06 2.00
TM118 0.08 1.95
TM123 0.1 1.90

4.2.2 Elektrokimyasal Karakterizasyon

Elektrokimyasal karakterizasyon i¢in doniisiimlii voltammetri yOntemi
kullanildi. Bolim 4.1.1°de Co, Fe, Cu iyonlart ile CoFeCu iyonlarindan olusan
¢Ozeltinin elektrokimyasal incelemesi yapilmistir. Bu boliimde malzemelerin L(+)
askorbik asit etkisindeki elektrokimyasal incelemeleri yapildi. L(+) askorbik asit
borik asitte oldugu gibi degisen potansiyel ile ¢ozelti icerisinde bir akim
olusturmamakta buda bu maddenin ¢ozelti igerisinde diger kimyasallar ile birlikte
depozisyona katilmadiginin bir gostergesidir. Sekil 4.22°de L(+) askorbik asitin

doniistimlii voltammetri grafigi goriilmektedir.
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Sekil 4.22: pH= 3.20 degerine sahip ve 40°C sicakligindaki L(+) askorbik
¢ozeltisinin DV egrisi

Filmlerin biliylime mekanizmalar1 film depozsiyonu sirasinda bilgisayar
programu tarafindan kaydedilen akim zaman grafikleri ile incelenmektedir. Sekil
4.23’te pH degisimine gore biiyiitiilen filmlerin akim zaman grafikleri verilmistir.
Akim zamanlar1 gostermektedirki azalan pH ile CoFeCu tabakasinin depozisyonun
gerceklestigi zaman araliklarinda akim degerleri neredeyse sabittir. Ancak azalan pH

degeri ile Cu depozsiyonunun gergeklestigi zaman araliginin arttig1 gortiilmektedir.
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Sekil 4.23: Farkli ¢6zelti pH degerinde iiretilen CoFeCu/Cu filmlerin akim-zaman
grafikleri

80



4.2.3 Elementel Analiz

CoFeCu/Cu filmlerin tretilmesi sirasinda ¢ozelti igindeki L(+) askorbik asit
molaritesi 0.01 (pH=2.5), 0.02 (pH=2.3), 0.04 (pH=2.10), 0.06 (pH=2.00), 0.08
(pH=1.95) ve 0.1 (pH=1.90) M olacak sekilde farkli cozeltiler kullanildi. Bu
hazirlanan ¢ozeltilerden 250[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(6.0 nm)], 286[CoFeCu(6.0
nm)/Cu(4.5 nm)] ve 334[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(3.0 nm)] tabaka kalinliklarinda toplam

kalinlig1 3um olan filmler tretildi.

250[CoFeCu(6.0nm)/Cu(6.0nm)] filmlerin iiretildigi ¢cozelti icerisindeki L(+)
askorbik asit miktarinin degisimine bagli olarak iiretilen filmlerin elementel
analizleri incelendi ve film icerikleri pH 2.50°da Co(at.) %8, Fe(at.) 2, Cu(at.) %90,
pH 2.30’da Co(at.) %3, Cu(at.) %97, pH 2.10°’da Co(at.) %10, Fe(at.) %3, Cu(at.)
%87, pH 2.00°da Co(at.) %11, Fe(at.) %4, Cu(at.) %85, pH 1.95’da Co(at.) %4,
Cu(at.) %96 v pH 1.90’da Co(at.) %2, Cu(at.) %98 olarak belirlendi. Sekil 4.24 film
geneli ve manyetik tabaka icindeki %Co, %Fe ve %Cu miktarlarinin degisimin
gostermektedir. Sonuglardan da goriilecegi gibi filmlerin elementel analizlerinin pH
degerinin azalmasiyla birlikte dalgalanma gosterdigi goriilmektedir. pH=2.50
degerinden 2.00 degerine kadar Co ve Fe miktarinda artma go6zlenirken bu pH
degerinden sonra film igerisindeki Cu miktarinda artis goézlenmektedir. Film
igerisindeki Fe atomlarimin % miktarlarindaki azalma ¢ozelti icerisine eklenen asit
miktarinin artmasina bagl olarak ¢ozelti icinde gerceklesen kimyasal reaksiyonlar
sebebi ile gerceklestigi diistiniilmektedir. Filmlerin ve film igindeki manyetik

tabakaya ait film kompozisyonlar1 Tablo 4.9’de verilmektedir.
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Sekil 4.24: 250[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(6.0 nm)] tabaka kalinligina pH degiskenine
gore Uretilen filmlerin, (a) Film kompozisyonu , (b) CoFeCu manyetik
tabaka igerigi

Tablo 4.9: 250[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(6.0 nm)] tabaka kalinligina sahip filmlerin ve
bu filmlerin manyetik tabakalarinin pH degiskenine bagli elementel analiz

sonuglari

pH CoFeCu/Cu Film CoFeCu Tabakasinin
Kompozisyonu Kompozisyonu

Coat.% | Feat.% | Cuat.% Co at.% Feat% | Cuat. %
2.50 8 2 90 16 4 80
2.30 3 - 97 6 - 94
2.10 10 3 87 20 6 74
2.00 11 4 85 22 8 70
1.95 4 - 96 8 - 92
1.90 2 - 98 4 - 96
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286[CoFeCu(6.0nm)/Cu(4.5nm)] filmlerin tretildigi ¢ozelti igerisindeki L(+)
askorbik asit miktarmin degisimine bagli olarak {iretilen filmlerin elementel
analizleri incelendi. Film igerikleri pH 2.50 da Co(at.) %16, Fe(at.) %6, Cu(at.)
%78, pH 2.30 da Co(at.) %15, Fe(at.) %S5, Cu(at.) %80, pH 2.10 da Co(at.) %6,
Fe(at.) %3, Cu(at.) %91, pH 2.00 da Co(at.) %4, Fe(at.) %2, Cu(at.) %94, pH 1.95 da
Co(at.) %3, Fe(at.) %1, Cu(at.) %96 ve pH 1.90 da Co(at.) %2, Fe(at.) %1, Cu(at.)
%97 olarak belirlendi. Sekil 4.25 film geneli ve manyetik tabaka icindeki %Co, %Fe
ve %Cu miktarlarinin degisimin gostermektedir. Film icerisindeki %Co ve %Fe
miktarlar1 azalirken %Cu orani ¢ozelti pH degerinin azalmasiyla birlik artmaktadir.

Filmlerin ve film i¢indeki manyetik tabakaya ait film kompozisyonlar1 Tablo 4.10’da

verilmektedir.
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Sekil 4.25: 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)] tabaka kalinligina pH degiskenine
gore tretilen filmlerin, (a) Film kompozisyonu , (b) CoFeCu manyetik
tabaka icerigi
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Tablo 4.10: 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)] tabaka kalinligina sahip filmlerin ve
bu filmlerin manyetik tabakalariin pH degiskenine bagl elementel analiz

sonugclari

pH CoFeCu/Cu Film CoFeCu Tabakasinin
Kompozisyonu Kompozisyonu

Coat% | Feat. % | Cuat% Co at.% Fe at.% Cu at. %
2.50 16 6 78 28 10 62
2.30 15 5 80 26 9 65
2.10 6 3 91 10 5 85
2.00 4 2 94 7 3 90
1.95 3 1 96 5 2 93
1.90 2 1 97 4 2 92

334 [CoFeCu(6.0 nm)/Cu(3.0 nm)] filmlerin iiretildigi ¢ozelti igerisindeki
L(+) askorbik asit miktarinin degisimine bagli olarak iiretilen filmlerin elementel
Film igerikleri pH 2.50 da Co(at.) %16, Fe(at.) %5, Cu(at.)
%79, pH 2.30 da Co(at.) %13, Fe(at.) %2, Cu(at.) %85, pH 2.10 da Co(at.) %7,
Fe(at.) %6, Cu(at.) %87, pH 2.00 da Co(at.) %8, Fe(at.) %2, Cu(at.) %90, pH 1.95 da
Co(at.) %12, Fe(at.) %4, Cu(at.) %84 ve pH 1.90 da Co(at.) %14, Fe(at.) %3, Cu(at.)
%83 olarak belirlendi. Sekil 4.26 film geneli ve manyetik tabaka i¢indeki %Co, %Fe

analizleri incelendi.

ve %Cu miktarlarinin degisimin gostermektedir. Filmlerin %Co ve %Fe miktarlari
pH=2.10 degerine kadar azalirlen %Cu miktarinda artis olmaktadir. pH degerinin
2.10 degerinden daha kiiciik ¢ozelti pH larinda iiretieln filmlerde %Co ve %Fe
degerlerinde artis gozlenirken %Cu miktarinin azaldigi goriilmektedir. Filmlerin ve
film Tablo 4.11°da

icindeki manyetik tabakaya ait film kompozisyonlari

verilmektedir.
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Sekil 4.26: 334[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(3.0 nm)] tabaka kalinhigina pH degiskenine
gore tretilen filmlerin, (a) Film kompozisyonu , (b) CoFeCu manyetik
tabaka icerigi

Tablo 4.11: 334[CoFeCu(6.0nm)/Cu(3.0nm)] tabaka kalinligina sahip filmlerin ve
bu filmlerin manyetik tabakalarinin pH degiskenine bagl elementel analiz

sonuclari
pH CoFeCu/Cu Film CoFeCu Tabakasinin
Kompozisyonu Kompozisyonu
Coat.% | Feat.% | Cuat.% Co at.% Feat% | Cuat. %

2.50 16 5 79 24 7 69
2.30 13 2 85 19 3 78
2.10 7 6 87 10 9 81
2.00 8 2 90 12 3 85
1.95 12 4 84 18 6 76
1.90 14 3 83 21 4 75
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4.2.4 Yapisal Analiz

Sekil 4.27°de 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] kalnligina sahip filmleri
pH=2.50, 2.30, 2.10, 2.00, 1.95, 1.90 degerine sahip 40 °C sicakliga sahip
cozeltilerden Ti alttabaka iizerine toplam kalinlik 3um olacak sekilde iiretilen
filmlerin XRD spektrumu verildi. Farkli ¢ozelti pH degerinde iireilen filmlerin XRD
spektrumlarinin fce yapiya sahip oldugu goézlenmektedir. Filmlerin alt tabaka etkisi
film igerigindeki Cu ve Co yiizdesinini fazla olmasi nedeniyle kendini
gosterememektedir. Farkli ¢ozelti pH degerlerinde iiretilen 250[CoFeCu (6.0 nm)/
Cu (6.0 nm)] filmlerde fcc yapimin karakteristik pikleri goriilmektedir. pH=2.5 ve
pH=2.3 degerindeki c¢ozeltilerde 43°, 51°, 74° ve 90° civarinda fcc yapinin
karakteristik pikleri olan swrasiyla (111), (200), (220) ve (311) yansimalari
gbzlenmekteyken 2.10, 2.00, 1.95 ve 1.90 pH degerine sahip ¢ozeltilerden iiretilen
filmlerde bu piklere ek olarak 95°’de (222) yansimasida goriilmektedir. XRD
desenlerinden pikler i¢in hesaplanan ortalama diizlemler arasi uzakliklar dgi1y=
0.206181 nm, d200=0.179818 nm, d(220)-0.127090 nm, dzi1y= 0.1084361 nm ve
d@22= 0.103910 nm dir. Her bir film i¢in en kiigiik kareler yontemiyle orgii sabitleri
hesaplandi. Esitlik (3.5)’den yararlanilarak yapilan siddet hesaplamalarina gore 2.50
ve 2.30 ¢ozelti pH degerine sahip olan filmlerde F311y = 1.5501 ve Fpop) = 1.1320
bulundugundan filmler sirasiyla (311) ve (200) yonelimlerine sahipken ¢ozelti pH
degeri 2.10, 2.00, 1.95 ve 1.90 olan ¢ozeltilerde F220) = 0.8986, F(222)=0.8914, F(222)
= 1.02326 ve Fpy) = 0.9181 olarak hesaplandigindan filmler (222) yonelimine
sahiptir.  Spektrumda goriilen diizlemlerin agisal konumlar1 ve Miller indisleri
kullanilarak filmlerin 6rgii sabiti en kiigiik kareler yontemiyle pH=2.50, 2.30, 2.10,
1.95 ve 1.90 ¢ozelti pH’lar i¢in sirasiyla 0.37795 nm, 0.35824 nm, 0.35881 nm,
0.35872 nm, 0.35917 nm ve 0.359154 nm olarak bulunmustur. Orgii sabitinin pH
degiskenine bagl degisimi sekil4.28’de gosterilmktedir. Bu degerler literatiir ile
uyumludur [54].
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Sekil 4.27: 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] kalnli§ina sahip filmlerin farkl
¢ozelti pH’na gore XRD spektrumlari, (a) 2.50, (b) 2.30, (c) 2.10, (d)

2.00, (¢) 1.95 ve (f) 1.90.
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Sekil 4.28: 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] kalinligina sahip filmlerin farkh
¢oOzelti pH’ na gore Orgii parametresi ve tane biiyiikligi degisimi

Sekil 4.29°de farkli ¢ozelti pH degerine sahip 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0
nm)] tabaka kalinligindaki filmlerin SEM resimleri gosterilmektedir. ~SEM
goriintiilerine bakildiginda film yiizeyinde bulunan tanelerin pH degerinin azalmasi
ile birlikte azalarak film ylizeyinin daha diizenli hale geldigi goriilmektedir. Yiiksek
pH degerlerinde yiizeyde bulunan taneler daha daginik ve heterojen bir goriiniime
sebep olurken pH degerinin azalmasi ile birlikte film yiizeyinde beliren taneler
kaybolarak film yiizeyinin daha homojen bir goriinim aldigr goriilmektedir.
Filmlerin ortalama tane biiyiikliikleri XRD wverileri kullanilarak hesaplandiginda
azalan pH ile (pH=2.50, 2.30, 2.10, 2.00, 1.95 ve 1.90 ) sirastyla 83, 52, 92, 92, 130
ve 138 nm olarak hesaplanmigtir. Tane biiyiikliigiiniin pH degiskenine baglh degisimi
Sekil 4.28’de gosterilmektedir.  Filmlerin XRD verileri ile hesaplanan tane
biiyiikliikleri SEM goriintiileri ile tam ters sonug¢ vermektedir. SEM goriintiisii ile
film yiizeyindeki taneleri incelemeye imkan tanirken XRD film igerisindeki toplam
tane biiyiikligii hakkinda bilgi sahibi olmamizi saglamaktadir. Bu da sonuglarin

farkliymis gibi gériinmesine sebep olmaktadir.
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Sekil 4.29: (a) pH=2.10, (b) pH=2.00, (c) pH=1.95 ve (d) pH=1.90 olan ¢o6zeltilerden
tiretilen 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinliklarina sahip
filmlerin ylizey morfolojileri

Sekil 4.30°de 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] kalinligina sahip filmleri
pH=2.50, 2.30, 2.10, 2.00, 1.95 degerine sahip 40 °C sicakliga sahip ¢ozeltilerden Ti
alttabaka {iizerine toplam kalinlik 3 pm olacak sekilde iiretilen filmlerin XRD
spektrumu  verildi. Farkli ¢ozelti pH degerinde dretilen filmlerin XRD
spektrumlarinin fcc yapiya sahip oldugu gozlenmektedir. Ti alttabakanin hep yapisi
film igerisinde bulunan Fe’in bce yapisi, Cu ve Co’m fee yapisinin baskinligindan
dolay1 kendini gdstermemistir. Filmler 43°, 50°, 74° , 90° ve 95 civarinda fcc
yapmin karakteristik pikleri olan sirasiyla (111), (200), (220) , (311) ve (222)

yansimalar1 goézlenmektedir. XRD desenindeki pikler i¢in hesaplanan diizlemler
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aras1 uzakliklar dg11)= 0.20797, d00) = 0.17912, d220) = 0.12723 ve dii1y= 0.10879
dir. Her bir film i¢in en kiiciik kareler yontemiyle orgii sabitleri hesaplandi. Cozelti
pH degerinin 2.50, 2.30, 2.10, 2.00 ve 1.95 oldugu ¢dzeltilerden biiyiitiilen filmler
igin Orgii sabiti sirastyla 0.3602 nm, 0.3598 nm, 0.3607 nm, 0.3589 nm ve 0.3588 nm
olarak bulundu. Bu degerler literatiir ile uyumludur [54]. Esitlik (3.5)’den
yararlanilarak yapilan siddet hesaplamalarina gére manyetik tabakanin depozisyon
potansiyeli pH=2.50, 2.30, 2.10, 2.00, 1.95 olan filmlerin Fpyy = 1.3844, Fuiy
=1.0902, Fii1y=1.2606, F220) = 1.1792 ve F0) = 1.2224 olarak hesaplandigindan
filmler siras1 ile (220), (111), (311), (220) ve (220) yonelimine sahiptirler. Orgii
sabitinin pH degiskenine bagl degisimi Sekil 4.31°de gosterilmktedir.
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Sekil 4.30: 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] kalnli§ina sahip filmlerin farkl
¢ozelti pH’na gore XRD spektrumlari, (a) 2.50, (b) 2.30, (c) 2.10, (d) 2.00
ve (e) 1.95
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Sekil 4.30 (devam): 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] kalinligina sahip filmlerin
farkli ¢ozelti pH’na gore XRD spektrumlari, (a) 2.50, (b) 2.30, (c) 2.10,
(d) 2.00 ve (e) 1.95
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Sekil 4.31: 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] kalinligina sahip filmlerin farkli
¢ozelti pH’ na gdre Orgii parametresi ve tane biiyiikligli degisimi

Sekil 4.32 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinligina sahip
farkli ( pH=2.50, 2.30, 2.10, 2.00, 1.95 ve 1.90) cozelti pH degerindeki filmlerin
SEM goriintiileri goriilmektedir.  Resimlerde biiyiitme orani olarak 4000X’lik
biiylitmeler seg¢ilmistir. pH=2.50 olan filmlerin pirizligli az olan alt katman
tizerinde ylizeyden yukari ¢ikan biiyiik tanelenmeler goriilmektedir. Bu tanelerin pH
degerinin 2.30 degerine diismesiyle birlikte arttigi goriilmektedir. Ancak pH
degerini 2.10 ve 2.00 ve 1.95 degerlerine sahip ¢ozeltilerden fiiretilen filmler de
tanelerin daha ylizey igine karistigt goriilmektedir. pH degeri 1.90 degerine
indiginde ise film ylizeyindeki tanelerin boyutlarinda biiyiime oldugu goriilmektedir.
SEM goriintiilerinden de goriilmektedir ki yiizeydeki tanelerin dagilimi siirekli bir

azalma ya da artig gostermemektedir. Burada go6zlenen diizensizlik XRD
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desenlerinden hesaplanan tane biiyiikliikleri ile de anlasilabilmektedir. Filmlerin
ortalama tane biiytikliikleri azalan pH ile (pH=2.50, 2.30, 2.10, 2.00, 1.95 siras1 ile )
sirastyla 76, 62, 66, 121 ve 129 nm olarak hesaplanmistir. Tane biiyilikligniin pH

degiskenine bagli degisimi Sekil 4.31°de gosterilmektedir.

Sekil 4.32: (a) pH=2.50, (b) pH=2.30, (c) pH=2.10, (d) pH=2.00, (e) pH=1.95 ve (f)
pH=1.90 olan ¢ozeltilerden iiretilen 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
tabaka kalinliklarina sahip filmlerin yiizey morfolojileri
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Sekil 4.33°de 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] kalinligina sahip filmleri
pH=2.50, 2.30, 2.10, 2.00, 1.95 degerine sahip 40 °C sicakliga sahip ¢ozeltilerden Ti
alttabaka {izerine toplam kalinlik 3 pm olacak sekilde iiretilen filmlerin XRD
spektrumu  verildi. Farkli ¢ozelti pH degerinde {reilen filmlerin XRD
spektrumlarinin fcc yapiya sahip oldugu gozlenmektedir. Ti alttabakanin hep yapisi
film icerisinde bulunan Fe’in bee yapisi, Cu ve Co’in fcc yapisinin baskinligindan
dolay1 kendini gostermemistir. Farkli ¢ozelti pH degerlerinde iiretilen 334[CoFeCu
(6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] filmlerde fcc yapinin karakteristik pikleri goriilmektedir.
pH=1.95 degerine sahip ¢ozeltiden iiretilen filmde 43°, 51°, 74° ve 90° civarinda fcc
yapinin karakteristik pikleri olan sirastyla (111), (200), (220) ve (311) yansimalarinin
yani sira 95°°de (222) yansimasida goriilmekteyken diger tiim pH degerlerinde (222)
piki gézlenmemektedir. XRD desenindeki pikler i¢in hesaplanan diizlemler arasi
uzakliklar dg11y= 0.2056, d200=0.1785, d20=0.1269, dgiy= 0.1084 ve dpon=
0.1037 dir. Her bir film i¢in en kii¢iik kareler yontemiyle 6rgii sabitleri hesaplandi.
Cozelti pH degerinin 2.50, 2.30, 2.10, 2.00, ve 1.95 oldugu ¢ozeltilerden biiyiitiilen
filmler i¢in 6rgii sabiti sirasiyla 0.3580 nm, 0.3581 nm, 0.3581, 0.3584 nm ve 0.3588
nm olarak bulundu. Bu degerler literatiir ile uyumludur [54]. Tim filmler
incelendiginde XRD spektrumlarinda ¢ok katmanli yapilarin uydu pikleri dedekte
edilememistir. Bu Cu’ 1n depozisyonu sirasinda Co’ 1n geri ¢ozlinerek geri ¢oziinme
sirasinda ¢ok katmanli yapinin bir miktar bozulmasindan kaynaklanabilecegi
diisiiniilmektedir  [67]. Esitlik  (3.5)’den  yararlanilarak  yapilan  siddet
hesaplamalarina gore manyetik tabakanin depozisyon potansiyeli pH=2.50, 2.30,
2.10, 2.00, 1.95 olan filmlerin F311) = 1.2982, F311) =1.6746, F(200) = 1.1675, F(220)
= 1.2050 ve F20) = 1.2606 olarak hesaplandigindan filmler siras1 ile (311), (311),
(200), (220), ve (220) yonelimine sahiptirler. Orgii sabitinin pH degiskenine bagl
degisimi Sekil 4.34’de gosterilmektedir.
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Sekil 4.33: 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] kalnligina sahip filmlerin farkh
¢ozelti pH’na gore XRD spektrumlari, (a) 2.50, (b) 2.30, (c) 2.10, (d) 2.00

ve (e) 1.95
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Sekil 4.34: 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu 3.0 nm)] kalinligina sahip filmlerin farkl
¢Ozelti pH’ na gore Orgii parametresi ve tane biiyiikligii degisimi

Sekil 4.35 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] tabaka kalinligina sahip pH’1
2.30, 2.10, 195 ve 190 olan cozeltiler kullanilarak iiretilen filmlerin SEM
resimlerini gostermektedir.  Sekiller incelendiginde goriilmektedirki pH degeri
yiksek olan ¢ozeltilerde film yiizeyinde kiiresel yapisin1 koruyan taneler
gozlenmekle birlikte film yiizeyi heterojen bir goriinlime sahiptir. Cozelti pH
degerini azalmasiyla birlikte film yiizeyinin daha piiriizlii ve kaba bir yiizey haline
geldigi gozlenmektedir. pH degerinin azalmasiyla birlikte film tabaninda olan
tanelerin tabandan yiikselmeye basladigi mevcut tanelerin biiylidiigii goriilmektedir
Burada gozlenen diizensizlik XRD desenlerinden hesaplanan tane biiytikliikleri ile
filmlerin tretildigi ¢ozeltinin pH degerinin azalmasi ile birlikte ylizeyde bulunan
kiiresel taneler kaybolarak yerini karnabahar goriiniimlii daha biiylik tanelere
birakmaktadir. Bu da azalan pH degeri ile film yiizeyindeki tanelerin biiyiiyerek film
ylizeyinin homojenlikten uzaklastigini gostermektedir. Filmlerin XRD ile
hesaplanan oratlama tane biyiiklikleri pH=2.50, 2.30, 2.10, 2.00 ve 1.95
degerlerinde sirasiyla 59, 75, 62, 75 ve 115 nm’dir. Tane biiyiikligii pH degiskenine
bagl degisimi Sekil 4.34’de gosterilmektedir.
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Sekil 4.35: (a) pH=2.50, (b) pH=2.30, (c) pH=2.10 ve (d) pH=1.95 olan ¢ozeltilerden
tiretilen 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] tabaka kalinliklarina sahip
filmlerin yiizey morfolojileri.
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4.2.5 Mangnetoresistans Karakterizasyonu (MR)

L(+) askorbik asit konsantrasyonu farkli ¢6zeltilerden biiyiitiillen CoFeCu/Cu
filmler i¢in pH degerini 2.50, 2.30, 2.10 ve 1.95 olan ¢dzeltiler kullanilmastir.
Filmler bu c¢o6zelti pH degerlerinde 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)],
286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] ve 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] tabaka
kalinliklarinda nominal film kalinlig1 3 pm olacak sekilde 40 °C’de ki ¢ozeltilerden
tretilmistir. Filmlerin Manyetoresistans (MR) egrileri incelendiginde c¢ozelti pH
degerini azalmasiyla birlikte film kalitesindeki diisiisle birlikte MR degerleride

azalmaktadir.

Sekil 4.36 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] ¢ok katmanli filmlerin MR
grafikleri verilmistir. MR grafikleri incelendiginde pH= 2.50, 2.30, 2.10 ve 1.95
degelerine sahip iken boyuna manyetoresistans (%BMR) degisimleri sirasiyla 20, 11,
8 ve 1 iken enine mayetoresistans (Y%EMR) degerlerinin 21, 13, 11 ve 1 oldugu
bulunmaktadir. Sekil 4.37 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] kalinligindaki
filmlerin pH degiskenine bagli %BMR ve %EMR degisimini gostermektedir.
Sekillerden de goriildigii gibi pH degerini azalmasiyla birlikte %BMR ve %EMR
degerlerinide azaldig1 goriilmektedir. Bu azalma filmlerin icerdigi ferromanyetik
tabakadaki azalma ile de dogrulanmaktadir. Ferromanyetik malzemelerde elektriksel
direncinin manyetik alanin degisimine bagli incelemelerinde manyetik alandaki
azalma ile elektriksel direncinde artma goriilmektedir. Bu deger yiiksek alanlarda
neredeyse sabit iken kiigiik alanlarda pik yapmaktadir. Bu yapilan pik degeri ne
kadar kiiciik alanda gerceklesirse film hassasiyeti o derece daha yiiksek oldugu
sOylenmektedir. Filmlerin hassasiyetleri incelendiginde pH= 2.50, 2.30, 2.10 ve 1.95
filmlerin 4.4, 5.6, 7.5 ve 7.6 kOe manyetik alan degerlerinde doyuma ulastiklar
goriilmektedir. Bu da gostermektedir ki azalan pH hassasiyetin azalmasina sebep

olmaktadir.
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Sekil 4.36: (a) pH=2.50, (b) pH=2.30, (c) pH=2.10, (d) pH=1.95 olan ¢ozeltilerden
tiretilen 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinligma sahip
filmlerin %MR degisimleri
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Sekil 4.36 (devam): (a) pH=2.50, (b) pH=2.30, (c) pH=2.10, (d) pH=1.95 olan
cozeltilerden iiretilen 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka
kalinligina sahip filmlerin %MR degisimleri
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Sekil 4.37: 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] kalinligina sahip filmlerin farkh
¢ozelti pH’ na gore %BMR ve %EMR degisimi

Sekil 4.38 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] ¢ok katmanli filmlerin MR
grafikleri verilmistir. MR grafikleri incelendiginde pH= 2.50, 2.30, 2.10 ve 1.95
degelerine sahip iken boyuna manyetoresistans (%BMR) degisimleri sirastyla 12, 10,
4 ve 2 iken enine mayetoresistans (Y%oEMR) degerlerinin 17, 12, 4 ve 2 oldugu
bulunmaktadir.  Sekil 4.39 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] kalinligindaki
filmlerin pH degiskenine bagli %BMR ve %EMR degisimini gostermektedir.
Sekillerden de goriildiigii gibi pH degerini azalmasiyla birlikte %BMR ve %EMR

degerlerinide azaldigi goriilmektedir. Bu azalma film igerigindeki ferromanyetik
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madde miktarinin azalma ile acgiklanmaktadir.  Ferromanyetik malzemelerde
hassasiyet elektriksel direncin diisiik manyetik alanlardaki degisimi olarak tarif
edilmektedir. Filmlerin hassasiyetleri incelendiginde pH= 2.50, 2.30, 2.10 ve 1.95
filmlerin 5.0, 6.8, 8.6 ve 6.0 kOe manyetik alan degerlerinde doyuma ulastiklari
goriilmektedir. Bu da gostermektedir ki azalan pH hasasasiyetin kismi bir

azalmasina yaparak 1.95 pH degerindeki filmde artmaktadir.

—a—BMR
—4+—EMR
20
18 -
16 -
14 |
e 121 —s=BMR
= 10 1
= g —+—EMR
6 i
4 i
2 i
0 T T T
-15 -10 -5 0 5 10 15

H(kOe)
Sekil4.38: (a) pH=2.50, (b) pH=2.30, (c) pH=2.10 ve (d) pH=1.95 olan ¢ozeltilerden

tiretilen 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinliklarina sahip
filmlerin %MR degisimleri
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Sekil 4.38 (devam): (a) pH=2.50, (b) pH=2.30, (c) pH=2.10 ve (d) pH=1.95 olan
cozeltilerden {iretilen 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka
kalinliklarma sahip filmlerin %MR degisimleri
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Sekil 4.39: 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] kalinligina sahip filmlerin farkli
¢ozelti pH’na gore %BMR ve %EMR degisimi

Sekil 4.40 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] ¢ok katmanl filmlerin MR
grafikleri verilmistir. MR grafikleri incelendiginde pH= 2.50, 2.30, 2.10 ve 1.95
degelerine sahip iken boyuna manyetoresistans (%BMR) degisimleri sirasiyla 11, 7,
7 ve 2 iken enine mayetoresistans (%EMR) degerlerinin 8, 7, 7 ve 2 oldugu
bulunmaktadir. Sekil 4.41 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] kalinligindaki
filmlerin pH degiskenine bagli %BMR ve %EMR degisimini gostermektedir.
Sekillerden de goriildiigii gibi pH degerini azalmasiyla birlikte %BMR ve %EMR
degerlerinide azaldigi goriilmektedir. Bu azalma film igerigindeki ferromanyetik
madde miktarinin azalma ile agiklanmaktadir.  Ferromanyetik malzemelerde
hassasiyet elektriksel direncin diisiik manyetik alanlardaki degisimi olarak tarif
edilmektedir. Filmlerin hassasiyetleri incelendiginde pH= 2.50, 2.30, 2.10 ve 1.95
filmlerin 8.0, 9.6, 10.0 ve 10.8 kOe manyetik alan degerlerinde doyuma ulastiklari
goriilmektedir. Bu da gostermektedir ki azalan pH hasasasiyetin azalmasina sebep
olmaktadir. Bu durum film igerigindeki ferromanyetik madde miktarinin azalmasina

adfedilebilmektedir.
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Sekil4.40: (a) pH=2.50, (b) pH=2.30, (c) pH=2.10 ve (d) pH=1.95 olan ¢ozeltilerden
tiretilen 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] tabaka kalinligina sahip

filmlerin %MR degisimleri.
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Sekil 4.40 (devam): (a) pH=2.50, (b) pH=2.30, (c) pH=2.10, (d) pH=1.95 olan
¢ozeltilerden {iretilen 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] tabaka
kalinligina sahip filmlerin %MR degisimleri
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Sekil 4.41: 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] kalinligina sahip filmlerin farkh
cozelti pH’ na gore %BMR ve %EMR degisimi

Tiim filmlerin pH degerinin azalmasiyla birlikte %Co ve %Fe miktarlarinda
kismi bir azalma gozlenitken %Cu miktarinda artis gozlenmektedir.  Film
igerisindeki Cu miktarinin artis1 ¢ok katmanli i¢erisindeki Ferromanyetik etkilesimin
azalmasina sebep olup %MR degerlerinin diismesine sebep olmus oldugu
disiiniilmektedir. Cu miktarindaki artis film igerisindeki tabakalarin birbiri igine

girerek cok katmanli yapinin alagim yapiya dontistiigiinii NiFeCu/Cu ¢ok katmanl
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filmlerde gozlenmektedir [76]. CoFeCu/Cu filmlerde pH degeri 1.95 olan filmin
kimyasal bilesimi incelendiginde ferromanyetik ~%4 iken nanmanyetik madde
miktart ~%96 olarak dedekte edilmemistir. Cok katmanli filmlerin MR grafikleri
incelendiginde pH degerinin azalmasiyla birlikte GMR’1in daha yiiksek alanlarda
doyuma ulagsmaya baslamis oldugu goriilmektedir. Bu durum filmlerin i¢indeki
ferromanyetik madde miktarinin azalmasiyla birlikte Co tabakasi i¢indeki SPM
bolgelerinin azalmasina ve siirekli bir tabakanin olugsmasina atfedilebilir. Boylece
elektronlar, SPM bolgelerden ziyade ferromanyetik davranis gosteren bolgelerden

spine bagli sagilma yaparak ¢ok katmanli yapilarin hassasiyetini arttirir [77].

4.2.6 Manyetik Analiz.

Cok katmanli filmlerin manyetik dl¢ctimleri VSM ile oda sicakliginda, +10
kOe’lik manyetik alan film ylizeyine paralel ve dik uygulanarak yapildi. VSM
Olctimleri numuneler 6 mm capinda dairesel olarak kesilerek alindi. Elde edilen
histeresis egrilerinden manyetik moment degerleri filmin kiitlesine bdliinerek doyum
manyetizasyonu (M) hesaplandi.  L(+) askorbik asit konsantrasyonu farkli
¢oOzeltilerden biiyiitiillen CoFeCu/Cu filmler i¢in pH degerini 2.50, 2.30, 2.10, 2.00 ve
1.95 olan ¢ozeltiler kullamilmistir. Filmler 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)],
286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] ve 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] tabaka
kalinliklarinda nominal film kalinlig1 3 pm olacak sekilde 40 °C’de ki ¢ozeltilerden

tiretilmistir.

Sekil 4.42 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinligina sahip pH=
2.50, 2.30, 2.10, 1.95 ve 1.90 degerlerindeki filmlerin film diizlemine paralel
manyetik alan uygulanarak elde edilen histerisi egrilerini gostermektedir. Cozelti
pH’ma gore incelenen filmlerde pH diisiisii ile doyum manyetizasyonu (M)
azalmaktadir. Filmlerin elementel analizinde ¢6zelti pH inin diisiisii ile filmlerin
ferromanyetik madde igeriginde kismi bir azalma goriilmektedir. Filmler i¢cin doyum
manyetizasyonlari, pH degeri 2.50, 2.30, 2.10 ve 1.95 iken sirasiyla 37, 11, 6 ve 1.5
emu/g olarak bulunmustur. Sekil 4.43 pH 1.95 olan film i¢in histerisi egrisini
gostermektedir. Manyetizasyondaki bu azalma film igindeki ferromanyetik madde
miktarinin azalmasina adfedilebilir [55]. Sekil4.43’den de agik¢a goriilmektedir ki

film igerisindeki %Cu miktarinin ¢ok fazla olmasi yapinin diamanyetik bilesenlerinin
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baskin hale gelerek manyetizasyonun ¢ok kiiciik degerelere sahip olmasina neden
olmaktadir. Filmlerin kuarsivite degerleri pH degeri 2.50, 2.30, 2.10, 1.95 iken
strastyla 120, 64, 74 ve 17 Oe olarak belirlenmistir. Kuarsivite degeri 12.5 Oe’in (1
kA/m) altinda olan maddeler yumusak manyetik maddeler, kuarsivite degeri 125
Oe’in (10 kA/m) iizerinde olan maddeler sert manyetik maddelerdir [55]. Filmlerin
kuarsiviteleri 125 Oe degerinin altinda oldugu i¢in malzemeler yumusak manyetik
malzeme sinifina girmektedir. Filmler i¢in Mr/Ms (S) oranlart da filmlerin kuarsivite
degerlerine benzer bicimde filmin doyum alanina ulagsmasinin bir gostergesidir.
Doyum alanina kolay ulasan filmler yumusak manyetik malzeme olarak
siniflandirilabilir. S degeri 0 ne kadar yakin ise film o denli yumusak bir malzeme
olacaktir. Filmlerin S degerleri pH degeri 2.50, 2.30, 2.10 ve 1.95 iken sirasiyla
0.29, 0.14, 0.14 ve 0.05 olarak hesaplanmigtir. Sonuglara gére en yumusak manyetik

malzeme pH=1.95 degerinde iiretilen filmdir.

Sekil 4.44 pH=2.50 olan ¢dozeltiden 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)]
tabaka kalinliklarinda iiretilen film i¢in manyetik alanin sayfa siizlemine dik ve
paralel oldugu durumdaki histerisis egrilerini gdstermektedir. Film yiizeyine paralel
alinan histerisis egrilerinde dik alinan egrilere gore, kalict manyetizasyon (M;) biiyiik
iken M ise kiigiiktiir. Grafik incelendiginde filmde kolay eksen manyetizasyonu

film yiizeyine paraleldir.
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Sekil 4.42: (a) pH=2.50, (b) pH=2.30, (¢) pH=2.10, (d) pH=2.00, (e) pH=1.95 ve (f)
pH=1.90 olan ¢ozeltilerden iiretilen 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)]
tabaka kalinliklarina sahip filmlerin histerisis egrileri ( Manyetik alan film
diizlemine paralel uygulanmistir)
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Sekil 4.43: pH=1.90 olan ¢ozeltilerden iiretilen 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)]
tabaka kalinliklarina sahip filmlerin histerisis egrileri( Manyetik alan film
diizlemine paralel uygulanmistir)
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Sekil 4.44: pH:2.50 degerine sahip ¢ozeltiden 250 [CoFeCu (6.0nm)/ Cu (6.0 nm)]
tabaka kalinliginda iiretilen film icin manyetik alanin film ylizeyine
paralel ve dik uygulandig1 durumda elde edilen histerisis egrileri

107



Sekil4.45 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinligina sahip pH=
2.50, 2.10, 2.00 ve 1.90 degerlerindeki filmlerin film diizlemine paralel manyetik
alan uygulanarak elde edilen histerisi egrilerini gostermektedir. Cozeltideki pH
diisiisii ile doyum manyetizasyonu (Ms) azalmaktadir. Filmlerin elementel analizinde
¢Ozelti pH ’min disisi ile filmlerin ferromanyetik madde igeriginde kismi bir
azalma goriilmektedir. Filmler i¢in doyum manyetizasyonlari, pH degeri 2.50, 2.10,
2.00 ve 1.90 iken swasiyla 9, 09, 0.7 ve 0.5 emu/g olarak bulunmustur.
Manyetizasyondaki bu azalma film igindeki ferromanyetik madde miktarinin
azalmasindan kaynaklandig1 diisiiniilmektedir [55]. Sekil 4.46 pH 1.90 olan film i¢in
histerisi egrisini gostermektedir.  Sekilden de acik¢a goriilmektedir ki film
igerisindeki %Cu miktarinin ¢ok fazla olmasi yapinin diamanyetik bilesenlerinin
baskin hale gelerek manyetizasyonun ¢ok kiigiik degerelere sahip olmasina neden
olmaktadir. Filmlerin kuarsivite degerleri pH degeri 2.50, 2.10, 2.00 ve 1.90 iken
sirastyla 80, 28, 39 ve 29 Oe olarak belirlenmistir. Filmlerin kuarsiviteleri 125 Oe
degerinin altinda oldugu i¢in malzemeler yumusak manyetik malzeme olarak
siniflandirilabilirler. Filmlerin S degerleri pH degeri 2.50, 2.10, 2.00 ve 1.90 iken
sirastyla 0.21, 0.05, 0.09 ve 0.07 olarak hesaplanmigtir. Sonuglara gére en yumusak

manyetik malzeme pH=2.10 degerinde iiretilen filmdir.

Sekil 4.47 pH=2.50 olan ¢dzeltiden 268[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
tabaka kalinliklarinda iiretilen film icin manyetik alanin sayfa siizlemine dik ve
paralel oldugu durumdaki histerisis egrilerini gostermektedir. Grafik incelendiginde

filmde kolay eksen manyetizasyonu film yiizeyine paraleldir.
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Sekil 4.45: pH=2.50, pH=2.10, pH=2.00, ve pH=1.90 olan ¢ozeltilerden {iretilen
286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinliklarina sahip filmlerin
histerisis egrileri ( Manyetik alan film diizlemine paralel uygulanmistir)
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Sekil 4.46: pH=1.90 olan ¢ozeltilerden iiretilen 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
tabaka kalinliklarina sahip filmlerin histerisis egrileri ( Manyetik alan film
diizlemine paralel uygulanmistir)

109



—
[&]

—_
()] o
! !

Ms(emulg)
o

_5 i
——Dik
-10
—Paralel
'15 T T T T T T T
-20 -15 -10 5 0 5 10 15 20

H(kOe)

Sekil 4.47: pH:2.50 degerine sahip ¢ozeltiden 286 [CoFeCu (6.0nm)/ Cu (4.5 m)]
tabaka kalinliginda iiretilen film i¢in manyetik alanin film ylizeyine
paralel ve dik uygulandig1 durumda elde edilen histerisis egrileri

Sekil 4.48 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] tabaka kalinligina sahip pH=
2.50, 2.10, 2.00 ve 1.90 degerlerindeki filmlerin film diizlemine paralel manyetik
alan uygulanarak elde edilen histerisis egrilerini gostermektedir. Cozeltideki pH
diisiisii ile doyum manyetizasyonu (M;) azalmaktadir. Filmlerin elementel analizinde
¢Ozelti pH min diisiisii ile filmlerin ferromanyetik madde iceriginde kismi bir azalma
goriilmektedir. Filmler i¢in doyum manyetizasyonlari, pH degeri 2.50, 2.10, 2.00 ve
1.90 iken sirastyla 19, 4.6, 1.1 ve 0.3 emu/g olarak bulunmustur. Manyetizasyondaki
bu azalma film icindeki ferromanyetik madde miktarinin azalmasindan
kaynaklandig1 diisiiniilmektedir [55]. Sekil 4.49 pH 1.90 olan film i¢in histerisi
egrisini gostermektedir. Sekildende agikca goriilmektedir ki film igerisindeki %Cu
miktarinin ¢ok fazla olmasi yapimin diamanyetik bilesenlerinin baskin hale gelerek
manyetizasyonun ¢ok kiiclik degerelere sahip olmasina neden olmaktadir. Filmlerin
kuarsivite degerleri pH degeri 2.50, 2.10, 2.00 ve 1.90 iken sirasiyla 76, 71, 9 ve 15
Oe olarak belirlenmistir. Filmlerin kuarsiviteleri 125 Oe degerinin altinda oldugu
icin malzemeler yumusak manyetik malzeme olarak siniflandirilabilirler. Filmlerin S
degerleri pH degeri 2.50, 2.10, 2.00 ve 1.90 iken sirasiyla 0.17, 0.19, 0.02 ve 0.05
olarak hesaplanmistir. Sonuglara gére en yumusak manyetik malzeme pH=2.00

degerinde iiretilen filmdir.
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Sekil 4.50 pH=2.50 olan ¢ozeltiden 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)]

tabaka kalinliklarinda iretilen film i¢in manyetik alanin sayfa siizlemine dik ve

paralel oldugu durumdaki histerisis egrilerini gostermektedir. Grafik incelendiginde

filmde kolay eksen manyetizasyonu film ylizeyine paraleldir.

Tim filmlerin tretim sartlari, elementel analizleri, yapisal analizleri,

manyetik direng 6l¢iimleri ve manyetik analizleri Tablo 4.12 da 6zetlenmistir
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Sekil 4.48: pH=2.50, pH=2.10, pH=2.00 ve pH=1.90 olan ¢ozeltilerden iiretilen
334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)] tabaka kalinligina sahip filmlerin
histerisis egrileri ( Manyetik alan film diizlemine paralel uygulanmustir.)

g
o

o <
N ~
L

Ms(emul/g)
o

0.2 -
0.4
06 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
20 15 10 5 0 5 10 15 20
H(kOe)

Sekil 4.49: pH=1.90 olan ¢ozeltilerden iiretilen 334[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (3.0 nm)]
tabaka kalinliklarina sahip filmlerin histerisis egrileri( Manyetik alan film

diizlemine paralel uygulanmistir.)
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Sekil 4.50: pH:2.50 degerine sahip ¢ozeltiden 334 [CoFeCu (6.0nm)/ Cu (3.0 nm)]
tabaka kalinliginda iiretilen film i¢in manyetik alanin film yiizeyine
paralel ve dik uygulandig1 durumda elde edilen histerisis egrileri.
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Tablo 4.12: L(+) askorbik asit etkisi altindai incelenen numunelerin elementel, yapisal manyetotransport ve manyetik sonuclari.

Film Uretim Parametreleri Sonuglar
Numune pH Tabaka Kalinlig1 Uretim Potansiyeli EDX XRD %MR VSM
(£0.02) | CoFeCu(nm)/Cu(nm) V)
CoFeCu Cu Co Fe Cu Tane %BMR | %EMR Mg Hc
(%at.) | (%at.) | (%at.) | Bilyiikligi (emu/g) | (Oe)
(nm)
T™45 2.50 6.0/6.0 8 2 90 83 20 21 37 120
T™M49 2.30 3 - 97 52 11 13 11 64
TMS53 2.10 10 3 87 92 8 11 6 74
T™60 2.00 11 4 85 92 - - - -
T™116 1.95 4 - 96 130 1 1 1.5 17
TM122 1.90 2 - 98 138 - - - -
TM100 2.50 6.0/4.5 16 6 78 76 12 17 9 80-
T™102 2.30 15 5 80 62 10 12 - -
T™™113 2.10 6 3 91 66 4 4 0.9 28
TM115 2.00 -1.6 -0.3 4 2 94 121 - - 0.7 39
™117 1.95 3 1 96 129 2 2 - -
™124 1.90 2 1 97 - - - 0.5 29
T™M46 2.50 6.0/3.0 16 5 79 59 11 8 19 76
T™M50 2.30 13 2 85 75 7 7 11 92
T™54 2.10 7 6 87 62 7 7 4.6 71
T™61 2.00 8 2 90 75 - - 1.1 9
TM118 1.95 12 4 84 115 2 2 - -
T™™I123 1.90 14 3 83 - - - 0.3 15
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4.3 CoFeCu/Cu Cok Katmanh Filmlere NaOH etKkisi

4.3.1 CoFeCu/Cu Cok Katmanh Filmlerin Biiyiitiilmesi ve Hazirlanmasi

Bu boliimde CoFeCu/Cu filmlere NaOH etkisi incelenmektedir. Bu nedenle
0.01 M, 0.02 M ve 0.04 M, NaOH eklenerek ¢ozeltiler olusturuldu. Cozelti
sicakliklart tim calisma boyunca 40 °C’de sabit tutulurken artan baz miktariyla
cozeltilerin pH degerleri 5.50 ile 2.8 arasinda oldugu pH metre ile belirlendi. Baz
eklenen c¢ozeltilereden 250[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(6.0 nm)] ve 286[CoFeCu(6.0
nm)/Cu(4.5 nm)] tabaka kalinliklarinda toplam kalinli§1 3 um olan filmler {iiretildi.
Filmlerin iiretimi i¢in se¢ilecek potansiyel degerleri Boliim 4.1 elde edilen sonuglar

g0z Online alinarak -1.6 V ve -0.3 V olarak belirlenmistir.
NaOH’in  CoFeCu/Cu  filmlerin  biiyiime  mekanizmalarini, film

kompozisyonlarini, yapisal, manyetorezistans ve manyetik Ozelliklerini nasil

etkiledigini gérmek amaci ile iiretilen filmler Tablo 4.13°de verilmistir.

Tablo 4.13: Degisen NaOH miktarina gore tiretilen filmler

Sodyum Hidroksit: 0.01 M Sodyum Hidroksit: 0.01 M
ORNEK | (CoFeCu/ | pH ORNEK | (CoFe/Cu | pH
ADI Cu) ADI Cu)

TMI126 | 60/60 3.70 TMI135 | 60/45 3.70
TM128 3.30 TM137 3.30
TM130 3.00 TM139 3.00
TM133 2.80 TM142 2.80
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Tablo 4.13 (devam): Degisen NaOH miktarina gore tiretilen filmler

Sodyum Hidroksit: 0.02 M Sodyum Hidroksit: 0.04 M
ORNEK | (CoFeCu/ | pH ORNEK | (CoFeCu/ | pH
ADI Cu) ADI Cu)

TM145 60/45 4.50 TM157 60/45 5.50
T™™147 3.70 TM160 4.00
TM153 3.00 TM166 3.70
TM156 2.80 TM170 3.00

T™171 2.80

4.2.2 Elektrokimyasal Karakterizasyon

CoFeCu/Cu filmlerin elektrokimyasal karakterizasyon ic¢in doniisiimli
voltammetri yontemi kullanildi. Boélim 4.1.1 Co, Fe, Cu iyonlarini igeren
cozeltilerin ayr1 ayr1 ve birlikte elektrokimyasal incelemesi yapilmistir. Bu boliimde
bunlara deginilmeyecektir. Ciinkii sonuglar benzerdir. Sekil 4.51°de goriildiigi gibi
NaOH cozeltisi degisen potansiyel taramasina ragmen anodik ya da katodik yonde
herhengibir pik olusturmamaktadir. Potansiyel taramasi boyunca ¢ozelti igerisinde
akim gozlenmemktedir. Bu durumda NaOH depozsiyona katilmadiginin bir
gostergesidir.
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Sekil 4.51: pH= 3.20 degerine sahip ve 40 °C sicakligindaki 0.01M NaOH
¢ozeltisinin DV egrisi
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4.3.3 Elementel Analiz

Bu c¢alismada 250[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(6.0 nm)] ve 286[CoFeCu(6.0
nm)/Cu(4.5 nm)] tabaka kalinliklarinda toplam kalinligi 3 pum olan filmler NaOH

igeren ¢ozeltilerden tliretilmistir.

0.01 M NaOH igren ¢ozeltiden 250[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(6.0 nm)] tabaka
kalinligina sahip filmlerin degisen cozelti pH degerine gore elementel analizleri
incelendi. Film icerikleri pH 3.70 da Co(at.) %S5, Fe(at.) 2, Cu(at.) %93, pH 3.30 da
Co(at.) %7, Fe(at.) %3 Cu(at.) %90, pH 3.00 da Co(at.) %8, Fe(at.) %3, Cu(at.) %89
ve pH 2.80 da Co(at.) %10, Fe(at.) %4, Cu(at.) %86, olarak belirlendi. %Co, %Fe ve
%Cu miktarlarinin toplam film icerisindeki degerleriyle manyetik tabaka icerisindeki
% degisimleri Sekil 4.52°de gortilmektedir. Sonuglardan da gortilecegi gibi filmlerin
elementel analizlerinin pH degiskeniyle ciddi bir degisim gostermedigi
goriilmektedir. Ancak pH degerinin azalmasi ile film igerisindeki %Co miktar
artarken %Cu miktarinda azalma gozlenmektedir. Bu degisimin yamisira film
icerisindeki %Fe miktar1 sabit kalmaktadir. Bu sonuglar ferromanyetik tabaka
icerisindeki madde miktarlarindaki degisimi desteklemektedir. Filmlerin ve film

icindeki manyetik tabakaya ait film kompozisyonlar1 Tablo 4.14’de verilmektedir.
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Sekil 4.52: 250[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(6.0 nm)] tabaka kalinligina pH degiskenine
gore Uretilen filmlerin, (a) Film kompozisyonu , (b) CoFeCu manyetik
tabaka icerigi(0.01 M NaOH)

Tablo4.14:0.01 M NaOH igeren ¢ozeltiden iiretilen 250[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(6.0
nm)] tabaka kalinligina sahip filmlerin ve bu filmlerin manyetik
tabakalarinin pH degiskenine bagli elementel analiz sonuglart.

pH CoFeCu/Cu Film CoFeCu Tabakasinin
Kompozisyonu Kompozisyonu
Coat.% | Feat.% | Cuat.% Co at.% Feat.% | Cuat. %
3.70 5 2 93 10 4 86
3.30 7 3 90 14 6 80
3.00 8 3 89 16 6 78
2.80 10 4 86 20 8 72
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0.01 M NaOH igren ¢ozeltiden 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)] tabaka
kalnligma sahip filmlerin degisen ¢ozelti pH degerine gore elementel analizleri
incelendi. Film icerikleri pH 3.70 da Co(at.) %7, Fe(at.) 3, Cu(at.) %90, pH 3.30 da
Co(at.) %S5, Fe(at.) %2 Cu(at.) %93, pH 3.00 da Co(at.) %9, Fe(at.) %3, Cu(at.) %88
ve pH 2.80 da Co(at.) %8, Fe(at.) %3, Cu(at.) %89, olarak belirlendi. %Co, %Fe ve
%Cu miktarlarinin toplam film igerisindeki degerleriyle manyetik tabaka icerisindeki
% degisimleri Sekil 4.53’de goriilmektedir. Sonuglardan da goriilecegi gibi filmlerin
elementel analizlerinin pH degiskeniyle ciddi bir degisim olmamaktadir. Filmlerin
ve film i¢indeki manyetik tabakaya ait film kompozisyonlar1 Tablo 4.15°da
verilmektedir. Azalan pH degeri film genelindeki madde miktarlar1 iizerine ¢ok
biiyiik bir etkide bulunmamkla birlikte ferromanyetik tabaka icerisindeki %Co ve %

Fe kimsi artigina sebep olmaktadir.

100
90 - - g — 4 =
. £ 80 (a)
= 3 u
L £ ;8 | —a—Co%
é (? 50 Fe%
Q § 40 —= Cu%
L E 30
3 g 20
10 - A—— —a
0 T T T T T T
2.6 2.8 3 3.2 3.4 3.6 3.8 4
pH
100
e ~ 901 (b)
£ 8 80 -— .
Qo 5 70 4 —&— Co%
g g 60 | — Fe%
- 50 —=— Cu%
§ 40-
§ 30 -
é 20
10 1 — Y .,
0 : : : : : :
2.6 2.8 3 3.2 34 3.6 3.8 4
pH

Sekil 4.53: 268[CoFeCu(6.0nm)/Cu(4.5nm)] tabaka kalinligina pH degiskenine gore
tiretilen filmlerin, (a) Film kompozisyonu , (b) CoFeCu manyetik tabaka
icerigi(0.01M NaOH)
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Tablo 4.15: 0.01 M NaOH igeren ¢ozeltiden 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)]
tabaka kalinligina sahip filmlerin ve bu filmlerin manyetik tabakalarmin

pH degiskenine bagli elementel analiz sonuglar

pH CoFeCu/Cu Film CoFeCu Tabakasinin
Kompozisyonu Kompozisyonu
Coat% | Feat. % | Cuat% Co at.% Fe at.% Cu at. %
3.70 7 3 90 12 5 83
3.30 5 2 93 9 4 87
3.00 9 3 88 16 5 79
2.80 8 3 89 14 5 81

0.02 M NaOH igren ¢ozeltiden 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)] tabaka
kalinligina sahip filmlerin degisen ¢ozelti pH degerine gore elementel analizleri
incelendi. Film icerikleri pH 4.50°da Co(at.) %10, Fe(at.) 3, Cu(at.) %87, pH 3.70 da
Co(at.) %9, Fe(at.) %3 Cu(at.) %88, pH 3.00 da Co(at.) %6, Fe(at) %2 Cu(at.) %92
ve pH 2.80 da Co(at.) %2, Fe(at.) %1, Cu(at.) %97, olarak belirlendi. %Co, %Fe ve
%Cu miktarlarinin toplam film igerisindeki degerleriyle manyetik tabaka icerisindeki
% degisimleri Sekil 4.54’de gortilmektedir. Sonuglardan da gortilecegi gibi filmlerin
elementel analizlerinin pH degiskeniyle ciddi bir degisim gostermedigi
goriilmektedir. Azalan ¢ozelti pH degerine bagli olarak film igerisindeki %Co degeri
%10 degerinden %2 degerrine diiserken %Cu miktar1 %87°lik degerden %97’ye
kadar ¢ikmaktadir.

Filmlerin ve film i¢indeki manyetik tabakaya ait film kompozisyonlar1 Tablo 4.16’da

Buna karsin %Fe miktartysa neredeyse sabit kalmaktadir.

verilmektedir.
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Sekil 4.54: 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)] tabaka kalinligina pH degiskenine
gore Uretilen filmlerin, (a) Film kompozisyonu , (b) CoFeCu manyetik
tabaka icerigi (0.02 M NaOH)

Tablo 4.16: 0.02 M NaOH igeren ¢ozeltiden 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)]
tabaka kalinligina sahip filmlerin ve bu filmlerin manyetik tabakalarinin
pH degiskenine bagl elementel analiz sonuglari.

pH CoFeCu/Cu Film CoFeCu Tabakasinin
Kompozisyonu Kompozisyonu
Coat% | Feat. % | Cuat% Co at.% Fe at.% Cu at. %
4.50 10 3 87 17 5 78
3.70 9 3 88 11 5 84
3.00 6 2 92 10 3 87
2.80 2 1 97 3 2 95

0.04 M NaOH igren c¢ozeltiden 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)] tabaka
kalinligina sahip filmlerin degisen ¢ozelti pH degerine gore elementel analizleri
incelendi. Film igerikleri pH 5.50’da Co(at.) %0.9, Fe(at.) 0.4, Cu(at.) %98.7, pH
4.00 da Co(at.) %1.1, Fe(at.) %0.9 Cu(at.) %98, pH 3.70 da Co(at.) %S5, Fe(at) %1.5
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Cu(at.) %93.5 ve pH 2.80 da Co(at.) %6, Fe(at.) %2, Cu(at.) %92, olarak belirlendi.

Sekil 4.55’de pH degisimine gore kimyasal sonuglarin degisimi goriilmektedir.

Sonuglardan da goriilecegi gibi filmlerin elementel analizlerinin pH degiskeniyle

ciddi bir degisim gostermedigi goriilmektedir.

Azalan ¢ozelti pH degerine bagh

olarak film igerisindeki %Co ve %Fe degeri artarken %Cu miktar1 azalmaktadir.

Filmlerin ve film i¢indeki manyetik tabakaya ait film kompozisyonlar1 Tablo 4.17°da

verilmektedir.
120
g & 100 I—— C))
i 2 80
39 —a—Co%
2o 60-
8 'g — Fe%
% g_ 40 - —a— Cu%
o
Ox% 20
A——a
0 T T T : T T T :-
2.6 2.8 3 3.2 3.4 3.6 3.8 4 4.2
pH
120
—_ (b)
E é 100 b / L]
0 5
© 80 -
x 5 —a—Co%
£ 7 60
|'_° g ] Fe%
32 40 —a—Cu%
o E
s ¢
© 20 | ‘-\A_
0 T T T i i 1 4
2.6 2.8 3 3.2 3.4 3.6 3.8 4 4.2
pH

Sekil 4.55: 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)] tabaka kalinhigina pH degiskenine
gore Uretilen filmlerin, (a) Film kompozisyonu , (b) CoFeCu manyetik
tabaka igerigi(0.04 M NaOH)
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Tablo 4.17: 0.04 M NaOH igeren ¢ozeltiden 286[CoFeCu(6.0 nm)/Cu(4.5 nm)]
tabaka kalinligina sahip filmlerin ve bu filmlerin manyetik tabakalarinin

pH degiskenine bagl elementel analiz sonuglari

pH CoFeCu/Cu Film CoFeCu Tabakasinin
Kompozisyonu Kompozisyonu
Coat.% | Feat.% | Cuat.% Co at.% Fe at.% Cu at. %
5.50 0.9 0.4 98.7 1 0.7 98.3
4.00 1.1 0.9 98 2 1 97
3.70 5 1.5 93.5 9 3 88
2.80 6 2 92 11 4 85
4.3.4 Yapisal Analiz

Sekil 4.56°de 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] kalinligina sahip filmleri
pH=3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 degerine sahip 40 °C sicakliga sahip ¢ozeltilerden Ti
alttabaka {izerine toplam kalinlik 3 pm olacak sekilde iiretilen filmlerin XRD
spektrumu  verildi. Farkli

¢ozelti pH degerinde {reilen filmlerin XRD

spektrumlarinin  fcc yapiya sahip oldugu gozlenmektedir.  Farkli ¢ozelti pH
degerlerinde tiretilen 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] filmlerde fcc yapinin
karakteristik pikleri goriilmektedir. pH=3.70 ve pH=3.30 degerindeki ¢ozeltilerde
43°, 51°, 74° ve 90° civarinda fcc yapmin karakteristik pikleri olan sirasiyla (111),
(200), (220) ve (311) yansimalar1 gozlenmekteyken 3.00 ve 2.80 pH degerine sahip
cozeltilerden iiretilen filmlerde bu piklere ek olarak 95° de (222) yansimasida
goriilmektedir. XRD desenlerinden pikler i¢in hesaplanan oratalama diizlemler arasi
uzakliklar d(;11)= 0.20806 nm, d(200=0.18024 nm, d(220)-0.12759 nm, dz11y= 0.10879
nm ve dp2)= 0.10418 nm dir. Her bir film i¢in en kiigiik kareler yontemiyle orgii
sabitleri hesaplandi. Esitlik (3.5)’den yararlanilarak yapilan siddet hesaplamalarina
gore 3.70 ve 3.30 ¢ozelti pH degerine sahip olan filmlerde F(220) = 1.3023 ve Fj11) =
1.0940 bulundugundan filmler sirasiyla (220) ve (111) ydnelimlerine sahipken
cozelti pH degeri 3.00 ve 2.80 olan ¢ozeltilerde F(i11) = 0.8545 ve F222) = 1.6515
olarak hesaplandigindan filmler sirasiyla (111) ve (222) yonelimine sahiptir.
Spektrumda goriilen diizlemlerin agisal konumlari ve Miller indisleri kullanilarak
filmlerin 6rgii sabiti en kiiclik kareler yontemiyle pH=3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 ¢ozelti
pH’lar1 i¢in sirasiyla 0.36076 nm, 0.36056 nm, 0.36071 nm ve 0.36068 nm olarak
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bulunmustur. Orgii sabitinin pH degiskenine bagl degisimi Sekil 4.57’de

gosterilmektedir. Bu degerler literatiir ile uyumludur [54].
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Sekil 4.56: 0.01 M NaOH c¢ozeltisinden 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka
kalinliginda (a) pH:3.70, (b) pH:3.30, (c) pH:3.00 ve (d) pH:2.80 ¢ozelti
pH degerlerinde iiretilen CoFeCu/Cu filmlerin x-1s1n1 kirmnim desenleri

Sekil 4.58’de 0.01M NaOH bulunan c¢ozeltiden farklt pH degerine sahip
250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinliginda iiretilen filmlerin SEM
resimleri gosterilmektedir. Resimler incelendiginde pH=3.7 olan ¢ozeltiden iiretilen
filmde taneler biiyiik ancak film ylizeyinde tabana yapismis bir sekilde oldugu
goriilmektedir. pH degerinin 3.30 degerine diismesiyle birlikte taneler kiiciilerek
ylizeyden ayrilmaya ve kii¢iik kiimeler olusturmaya baglamaktadir. pH 3.00 ve 2.80
oldugunda ise bu yiizeyden ayrilma ve tanelerin kiimelenmesi oldukca
belirginlesmektedir. SEM goriintiilerinin yani sira XRD desenlerinden hesaplanan

ortalama tane biiyiikliikkleri ¢ozelti pH degeri pH= 3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 iken
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sirastyla 74, 84, 80 ve 76 nm olarak hesaplanmistir. Tane biiylkligiiniin pH
degiskenine bagli degisimi Sekil 4.57°de gosterilmktedir.
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Sekil 4.57: 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] kalnligina sahip filmlerin farkh
¢oOzelti pH’ na gore Orgii parametresi ve tane biiyiikligi degisimi
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Sekil 4.58: 0.01 M NaOH cozeltisinden (a) pH:3.70, (b) pH:3.30, (c¢) pH:3.00 ve (d)
pH:2.80 degerlerinde 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka
kalinliginda tiretilen CoFeCu/Cu filmlerin yilizey morfolojisi
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Sekil 4.59°de 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] kalnligina sahip filmleri
pH=3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 degerine sahip 40 °C sicakliga sahip ¢ozeltilerden Ti
alttabaka iizerine toplam kalinlik 3pm olacak sekilde tiretilen filmlerin XRD
spektrumu  verildi. Farkli ¢ozelti pH degerinde fireilen filmlerin XRD
spektrumlarinin  fcc yapiya sahip oldugu gozlenmektedir. Farkli ¢6zelti pH
degerlerinde firetilen 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] filmlerde fcc yapinin
karakteristik pikleri goriilmektedir. pH=3.70 degerindeki ¢ozeltide 43°, 51°, 74° ve
90° civarinda fcc yapinin karakteristik pikleri olan sirasiyla (111), (200), (220) ve
(311) yansimalart gozlenmekteyken pH=3.30, 3.00 ve 2.80 pH degerine sahip
coOzeltilerden iiretilen filmlerde bu piklere ek olarak 95° de (222) yansimasi da
goriilmektedir. XRD desenlerinden pikler i¢in hesaplanan oratalama diizlemler arasi
uzakliklar d(;11y= 0.20826 nm, d(200=0.18029 nm, d(220)=0.12762 nm, d311y= 0.10867
nm ve dp22)= 0.10413 nm dir. Her bir film icin en kiigiik kareler yontemiyle orgii
sabitleri hesaplandi. Yapilan siddet hesaplamalarina gére 3.70 ve 3.30 ¢ozelti pH
degerine sahip olan filmlerde F»0) = 1.574 ve F311y) = 0.9249 bulundugundan filmler
strastyla (220) ve (311) yonelimlerine sahipken ¢ozelti pH degeri 3.00 ve 2.80 olan
cozeltilerde F(222) =0.9351 ve F(311) =1.2220 olarak hesaplandigindan filmler sirasiyla
(222) ve (311) yonelimine sahiptir.  Spektrumda goriilen diizlemlerin acisal
konumlart ve Miller indisleri kullanilarak filmlerin 6rgii sabiti en kiigiik kareler
yontemiyle pH=3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 ¢ozelti pH’lar i¢in sirasiyla 0.36049nm,
0.36123nm, 0.36095nm, ve 0.36037nm olarak bulunmustur. Orgii sabitinin pH
degiskenine bagli degisimi Sekil 4.60°de gosterilmktedir. Bu degerler literatiir ile
uyumludur [54].
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Sekil 4.59: 0.01 M NaOH c¢ozeltisinden (a) pH:3.70, (b) pH:3.30, (¢) pH:3.00 ve (d)
pH:2.80 degerlerinde 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka
kalinliginda tiretilen CoFeCu/Cu filmlerin x-1s1n1 kirtnim desenleri

Sekil 4.61°de 0.01M NaOH kullanilarak olusturulan ¢ozeltiden farkli pH
degerine sahip 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinligindaki filmlerin
SEM resimleri gosterilmektedir. Resimlerden de goriilmektedir ki pH degeri 3.70
olan ¢ozeltiden iiretilen filmlerde taneler arasi kiimelesmeler daha fazla iken pH
degerinin azalmasiyla birlikte tanelerin kiiclilerek daha kiiresel hale geldigi
goriilmektedir. Tane boyutlarinda ¢ok ciddi bir degisim gozlenmemektedir. Bu
duruim XRD desenlerinden hesaplanan tane biiyiikliikleri ile de desteklenmektedir.
Cozelti pH degeri pH= 3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 olan ¢ozeltilerden iiretilen filmlerin
ortalama tane biiytikliikleri sirasiyla 53, 34, 55 ve 59 nm olarak hesaplanmistir. Tane

biiylikliigniin pH degiskenine bagli degisimi Sekil 4.60’de gosterilmektedir.
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Sekil 4.60: 0.01 M NaOH c¢ozeltisinden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligina sahip filmlerin farkli ¢ozelti pH’na gore Orgii parametresi ve
tane bilytikligi degisimi.
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Sekil 4.61: 0.01 M NaOH ¢ozeltisinden (a) pH:3.70, (b) pH:3.30, (¢) pH:3.00 ve (d)
pH:2.80 degerlerinde 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka
kalinliginda tiretilen CoFeCu/Cu filmlerin yiizey morfolojisi

128



Bu bolimde ¢ozelti igerisine 0.02 M NaOH konularak filmlerin kristal
yapisina olan etkisi arastirildi. Sekil 4.60°de 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligina sahip filmler pH=4.50, 3.30, 3.00 ve 2.80 degerine sahip 40°C sicakliga
sahip ¢ozeltilerden Ti alttabaka {lizerine toplam kalinlik 3pum olacak sekilde tiretilen
filmlerin XRD spektrumu verildi. Farkli ¢ozelti pH degerinde {iretilen filmlerin
XRD spektrumlariin fec yapiya sahip oldugu gozlenmektedir. Farkli ¢ozelti pH
degerlerinde iiretilen 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] filmlerde fcc yapinin
karakteristik pikleri goriilmektedir. pH=4.50 ve 3.30, degerindeki ¢ozeltilerde 43°,
51°, 74° ve 90° civarinda fcc yapinin karakteristik pikleri olan sirastyla (111), (200),
(220) ve (311) yansimalart gozlenmekteyken 3.00 ve 2.80 pH degerine sahip
coOzeltilerden iiretilen filmlerde bu piklere ek olarak 95° de (222) yansimasi da
goriilmektedir. XRD desenlerinden pikler i¢in hesaplanan oratalama diizlemler arasi
uzakliklar d(;11y= 0.20812 nm, d(200=0.18040 nm, d(220)=0.12762 nm, d311= 0.10882
nm ve dp22)= 0.10416 nm dir. Her bir film icin en kiigiik kareler yontemiyle orgii
sabitleri hesaplandi. Yapilan siddet hesaplamalarina gore 4.50 ve 3.30 ¢ozelti pH
degerine sahip olan filmlerde F(20) = 1.4478 ve Fii) = 1.7145 bulundugundan
filmler sirasiyla (220) ve (220) yonelimlerine sahipken ¢ozelti pH degeri 3.00 ve
2.80 olan cozeltilerde F(i11) = 0.8518 ve F2) = 1.1093 olarak hesaplandigindan
filmler sirasiyla (111) ve (222) yonelimine sahiptir. Spektrumda goriilen diizlemlerin
acisal konumlar1 ve Miller indisleri kullanilarak filmlerin 6rgii sabiti en kiigiik
kareler yontemiyle pH=4.50, 3.30, 3.00 ve 2.80 ¢ozelti pH’lar1 i¢in sirastyla 0.36041
nm, 0.36072 nm, 0.36066 nm, ve 0.36129 nm olarak bulunmustur. Orgﬁ sabitinin pH
degiskenine bagh degisimi Sekil 4.62°de gosterilmktedir. Bu degerler literatiir ile
uyumludur [54].
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Sekil 4.62: 0.02M NaOH c¢ozeltisinden (a) pH:4.50, (b) pH:3.70, (¢) pH:3.00 ve (d)
pH:2.80 degerlerinde 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka
kalinliginda iiretilen CoFeCu/Cu filmlerin x-1511 kirinim desenleri

Sekil 4.64’de 0.02M NaOH kullanilarak olusturulan ¢6zeltiden farkli pH
degerine sahip 286[CoFeCu (6.0 nm)/Cu (4.5 nm)] tabaka kalinligindaki filmlerin
SEM resimleri gosterilmektedir. Cozelti pH degerini azalmasi film yiizeyindeki
atom gruplarinin yerlesimlerini etkilemektedir. Sekiller incelendiginde pH 4.50 ve
3.30 olan c¢ozeltiden iiretilen filmlerde yiizey morfolojisi hemen hemen ayni ve
kiiresel bicimdedir. pH degerinin 3.00 olmasi ile birlikte film yiizeyindeki atom
gruplar birleserek kiiresel yapilari bozulmaya baslamistir. pH degerini 2.80 oldugu
film tiim pH degerlerinden atom gruplar kiiresel goriiniimlerini tamamen yitirerek
i¢i bosluklu bir goriinim almislardir. Bu i¢i bosluklu yapilarin bazilarinin tizerinde
neredeyse kuresel bir yapiya sahip yapilar olusmustur. Bu yapilarin kimyasal
bilesenlerine bakildiginda yiizey lizerindeki tanelerde ¢ok az miktar %Co miktarinda
artis gozlenirken %Cu miktar1 azalmaktadir. Bu yapilar ¢ozelti icinde gergeklesen

reaksiyonlar ve bunlara bagli olarak filmin kimyasal bilesimindeki degisime
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adfedilebilir. SEM goriintiilerinden elde edilen sekillenimler XRD desenlerinden
elde edilen oratlama tane biiyiikliikleri ile karsilastirilabilir. Cozelti pH degeri 4.50,
3.30, 3.00 ve 2.80 olan ¢ozeltilerden firetilen filmlerin ortalama tane biiytikliikleri
sirastyla 57, 76, 115 ve 116 nm olarak hesaplanmistir. Tane biiylikliglinin pH
degiskenine bagh degisimi Sekil 4.63°de gosterilmektedir.
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Sekil 4.63: 0.02M NaOH c¢ozeltisinden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligina sahip filmlerin farkli ¢ozelti pH’na gore Orgii parametresi ve
tane biytkligl degisimi
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Sekil 4.64: 0.02 M NaOH cozeltisinden (a) pH:4.50, (b) pH:3.70, (c¢) pH:3.00 ve (d)
pH:2.80 degerlerinde 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka
kalinliginda tiretilen CoFeCu/Cu filmlerin ylizey morfolojisi
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Bu boliimde c¢ozelti icerisine 0.04 M NaOH konularak filmlerin kristal
yapisina olan etkisi arastirildi.  Sekil 4.65’de 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligina sahip filmler pH=5.50, 4.00, 3.50 ve 2.80 degerine sahip 40 °C sicakliga
sahip ¢ozeltilerden Ti alttabaka {izerine toplam kalinlik 3 pm olacak sekilde iiretilen
filmlerin XRD spektrumu verildi. Farkli ¢ozelti pH degerinde iireilen filmlerin XRD
spektrumlarinin fcc yapiya sahip oldugu gozlenmektedir. Farkli ¢ozelti pH
degerlerinde firetilen 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] filmlerde fcc yapinin
karakteristik pikleri goriilmektedir. pH=5.50, 4.00, 3.50 ve 2.80 degerindeki
cozeltilerde 43°, 50°, 74°, 90° ve 95° civarinda fcc yapinin karakteristik pikleri olan
sirastyla (111), (200), (220), (311) ve (222) yansimalar1 gorilmektedir. XRD
desenlerinden pikler i¢in hesaplanan oratalama diizlemler arasi uzakliklar dgi1y=
0.20727 nm, dp00)=0.17970 nm, d(220)-0.12731 nm, daiy= 0.10844 nm ve dpxn)=
0.10406 nm dir. Her bir film i¢in en kiigiik kareler yontemiyle orgii sabitleri
hesaplandi. Yapilan siddet hesaplamalarina gore 5.50 ve 4.00 ¢ozelti pH degerine
sahip olan filmlerde Fpyp = 0.9871 ve Fp2) = 0.9060 bulundugundan filmler
sirastyla (220) ve (222) yonelimlerine sahipken ¢ozelti pH degeri 3.50 ve 2.80 olan
cozeltilerde Fpop) = 0.9432 ve Foay = 1.2062 olarak hesaplandigindan filmler
sirastyla (200) ve (222) yonelimine sahiptir. Spektrumda goriilen diizlemlerin agisal
konumlart ve Miller indisleri kullanilarak filmlerin 6rgii sabiti en kiigiik kareler
yontemiyle pH=5.50, 4.00, 3.50 ve 2.80 ¢ozelti pH’lar1 icin sirasiyla 0.36068 nm,
0.35923 nm, 0.36079 nm, ve 0.36064 nm olarak bulunmustur. Orgii sabitinin pH
degiskenine bagli degisimi Sekil 4.66’de gosterilmktedir. Bu degerler literatiir ile
uyumludur [54].
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Sekil 4.65: 0.04 M NaOH cozeltisinden (a) pH:5.50, (b) pH:4.00, (c¢) pH:3.50 ve (d)
pH:2.80 degerlerinde 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka
kalinliginda tiretilen CoFe/Cu filmlerin x-151n1 kirinim desenleri

Sekil 4.67°de farkl ¢ozelti pH degerine sahip 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5
nm)] tabaka kalinligindaki filmlerin SEM resimleri gosterilmektedir. pH=5.50 ve
4.00 olan ¢ozeltilerden {iretilen filmlerin yiizey piiriizliiliigii oldukc¢a az homojen bir
goriiniime sahipler. Ancak pH=4.00 degerinde yiizeydeki atom gruplarinda
kiiresellesmeler goriilmektedir. pH degerinin 3.50 olmasi ile birlikte film ylizeyinin
homojen dagilimi bozularak yilizeyden yiikselen bolgesel atom gruplart dikkati
cekmektedir. pH degerinin 2.80 olmasi ile birlikte ylizey daha diizenli bir goriiniime
kavusmaktadir. SEM goriintiileriyle yiizey piiriizliliigii incelenen filmlerde XRD
desenleri yardimiyla tane biiytikliikleri hesaplanmistir. Cozelti pH degeri pH= 5.50,
4.00, 3.50 ve 2.80 olan ¢ozeltilerden iiretilen filmlerin ortalama tane biiyiikliikleri
sirastyla 160, 163, 106 ve 106 nm olarak hesaplanmistir. Tane biiytkligi pH
degiskenine bagli degisimi Sekil 4.66’de gdsterilmktedir.
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Sekil 4.66: 0.04 M NaOH c¢ozeltisinden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligma sahip filmlerin farkli ¢ézelti pH na gore Orgii parametresi ve
tane biiyiikligii degisimi.

Sekil 4.67: 0.04 M NaOH cozeltisinden (a) pH:5.50, (b) pH:4.00, (c¢) pH:3.50 ve (d)
pH:2.80 degerlerinde 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka
kalinliginda tiretilen CoFe/Cu filmlerin yiizey morfolojisi
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4.3.5 Manyetorezistans Karakterizasyonu

NaOH konsantrasyonu farkli ¢ozeltilerden biiyiitillen CoFeCu/Cu filmler
manyetoresistans incelemleri bu boliim altinda yapilmaktadir. Filmler 250[CoFeCu
(6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] ve 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinliklarinda
nominal film kalinligi 3um olacak sekilde 40°C’de ki 0.01, 0.02, 0.04M NaOH

kullanilarak hazirlanan ¢ozeltilerden tiretilmistir.

Sekil 4.66 0.01M NaOH kullanilarak hazirlanan ¢6zeltiden 250[CoFeCu (6.0
nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinligina sahip ¢ok katmanli filmlerin MR grafikleri
verilmigtir. MR grafikleri incelendiginde pH= 3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 degelerine
sahip iken boyuna manyetoresistans (%BMR) degisimleri sirasiyla 5, 4, 3 ve 12 iken
enine mayetoresistans (%EMR) degerlerinin 3, 4, 4 ve 6 oldugu bulunmaktadir.
Sekillerden de goriildiigii gibi pH degerini azalmasiyla birlikte %BMR ve %EMR
degerlerinide arttig1 goriillmektedir. Filmlerin %BMR ve %EMR degerlerinin pH
degiskenine gore degisimleri sekil 4.69’de verilmistir. Bu artma filmlerin icerdigi
ferromanyetik madde miktarinin artmasi ile de dogrulanmaktadir. Ferromanyetik
malzemelerede elektiriksel direncinin  manyetik alanin  degisimine bagh
incelemelerinde manyetik alandaki azalma ile elektriksel direncinde artma
goriilmektedir. Bu deger yliksek alanlarda neredeyse sabit iken kii¢iik alanlarda pik
yapmaktadir. Bu yapilan pik degeri ne kadar kiiciik alanda gergeklesirse film
hassasiyeti o derece daha yiiksek oldugu sdylenmektedir. Filmlerin hassasiyetleri
incelendiginde pH= 3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 filmlerin 3.0, 1.4, 1.8 ve 1.0 kOe
manyetik alan degerlerinde doyuma ulastiklar1 gériilmektedir. Bu da gostermektedir

ki azalan pH hasasasiyetin artmasina sebep olmaktadir.
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Sekil 4.68: 0.01 M NaOH c¢ozeltisinden 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)]
kalnligina sahip filmlerin farkli pH degerlerinde iiretilen filmlerin %MR
degisim garfikleri.
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60/60 pH=2.70
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Sekil 4.68 (Devam): 0.01 M NaOH c¢ozeltisinden 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0
nm)] kalnligima sahip filmlerin farkli pH degerlerinde {iretilen filmlerin
%MR degisim garfikleri.
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Sekil 4.69: 0.01 M NaOH igeren ¢ozeltide 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)]
kalnligina sahip filmlerin farkli pH degerlerinde iiretilen filmlerin %BMR
ve %EMR degisimi
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Sekil 4.70 0.01M NaOH kullanilarak hazirlanan ¢ozeltiden 286[CoFeCu (6.0
nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinligina sahip ¢ok katmanli filmlerin MR grafikleri
verilmigtir. MR grafikleri incelendiginde pH= 3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 degelerine
sahip iken boyuna manyetoresistans (%BMR) degisimleri sirasiyla 4, 5, 4 ve 9 iken
enine mayetoresistans (%EMR) degerlerinin 5, 4, 4 ve 15 oldugu bulunmaktadir.
Sekil 4.71 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] kalinligindaki filmlerin pH
degiskenine bagli %BMR ve %EMR degisimini gostermektedir. Sekillerden de
goriildiigii gibi pH degerini azalmasiyla birlikte %BMR ve %EMR degerlerinide
arttig1 goriilmektedir. Filmlerin hassasiyetleri incelendiginde pH= 3.70, 3.30, 3.00
ve 2.80 filmlerin 1.7, 2.5, 4.3 ve 2.2 kOe manyetik alan degerlerinde doyuma

ulagtiklar1 goriilmektedir.
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Sekil 4.70: 0.01 M NaOH c¢ozeltisinden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligina sahip filmlerin farkli pH degerlerinde iiretilen filmlerin %MR
degisim garfikleri.
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Sekil 4.70: (Devam): 0.01 M NaOH c¢o6zeltisinden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5
nm)] kalnligima sahip filmlerin farkli pH degerlerinde {iretilen filmlerin
%MR degisim garfikleri.
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60/45 NaOH pH degigimi
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Sekil 4.71: 0.01 M NaOH iceren ¢ozeltiden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligina sahip filmlerin farkli pH degerlerinde iiretilen filmlerin %LMR
ve %TMR degisimi

Sekil 4.72 0.02M NaOH kullanilarak hazirlanan ¢ozeltiden 286[CoFeCu (6.0
nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinligina sahip ¢ok katmanli filmlerin MR grafikleri
verilmigtir. MR grafikleri incelendiginde pH= 4.50, 3.30, 3.00 ve 2.80 degelerine
sahip iken boyuna manyetoresistans (%BMR) degisimleri sirasiyla 3, 7, 2 ve 2 iken
enine mayetoresistans (%EMR) degerlerinin 4, 6, 2 ve 2 oldugu bulunmaktadir. Sekil
4.73 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] kalinligindaki filmlerin pH degiskenine
bagli %BMR ve %EMR degisimini gostermektedir. Sekillerden de goriildiigii gibi
pH degerini azalmasiyla birlikte %BMR ve %EMR degerlerinide kismen azaldigi
goriilmektedir. Filmlerin hassasiyetleri incelendiginde pH= 4.50, 3.30, 3.00 ve 2.80
filmlerin 1.6, 1.7, 7.9 ve 10.4 kOe manyetik alan degerlerinde doyuma ulastiklari
goriilmektedir. Bu da gostermektedirki azalan pH degeri ile film hassasiyeti

azalmaktadir.
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Sekil 4.72: 0.02 M NaOH c¢ozeltisinden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligina sahip filmlerin farkli pH degerlerinde iiretilen filmlerin %MR
degisim garfikleri
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TM156 pH:2.80
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Sekil 4.72 (devam): 0.02 M NaOH ¢ozeltisinden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5
nm)] kalnligina sahip filmlerin farkli pH degerlerinde iiretilen filmlerin
%MR degisim garfikleri.
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Sekil 4.73: 0.02 M NaOH igeren ¢ozeltiden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligina sahip filmlerin farkli pH degerlerinde tiretilen filmlerin %BMR
ve %EMR degisimi
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Sekil 4.74 0.04M NaOH kullanilarak hazirlanan ¢ozeltiden 286[CoFeCu (6.0
nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinligina sahip ¢ok katmanli filmlerin MR grafikleri
verilmigtir. Filmlerin MR degisimi pH= 5.50, 4.00, 3.5 ve 2.80 degelerine sahip
degerlerine sahip ¢ozeltiler kullanilark elde edilen filmler ile arastirildi. Yapilan
calisma sonucunda pH=5.50 ve 4.00 arast Tretilen filmlerin MR 06zelligi
gostermedigi saptanmaktadir. Bu filmlerin igerigi incelendiginde yogun miktarda
nanmanyetik malzeme icerdikleri goriilmektedir. Igerilerinde bulunan ferromanyetik
malzemenin manyetik Ozellikleri nanmanyetik mitarindan dolayr kendini
gostermemktedir. pH degerinin 3.50 ve bu degerin altinda oldugu ¢ozeltilerden
uretilen filmlerde GMR oOzellik kismen gozlenmekle birlikte pH degerinin
azalmasiyla daha belirgin hale deldigi goriilmektedir. Filmlerin kimyasal analizleri
incelendiginde ferromanyetik bilesenlerinin kismi bir bigimde arttig1 goriilmektedir.
pH=, 3.5 ve 2.80 iken boyuna manyetoresistans (%BMR) degisimleri sirasiyla 1.6

ve 1.8 iken enine mayetoresistans (%EMR) degerlerinin 2 ve 2.2 oldugu

bulunmaktadir.
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Sekil 4.74: 0.04 M NaOH c¢ozeltisinden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)]
kalnligina sahip filmlerin farkli pH degerlerinde iiretilen filmlerin %MR
degisim garfikleri
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Sekil 4.74 (Devam): 0.04 M NaOH c¢ozeltisinden 286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5
nm)] kalnligina sahip filmlerin farkli pH degerlerinde iiretilen filmlerin
%MR degisim garfikleri
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4.3.6 Manyetik Analiz.

Cok katmanli filmlerin manyetik dl¢ctimleri VSM ile oda sicakliginda, +10
kOe ’lik manyetik alan film ylizeyine paralel ve dik uygulanarak yapildi. VSM
Olcimleri numuneler 6mm ¢apinda dairesel olarak kesilerek alindi. Elde edilen
histeresis egrilerinden manyetik moment degerleri filmin kiitlesine boliinerek doyum
manyetizasyonu (M) hesaplandi. NaOH konsantrasyonu farkli ¢ozeltilerden
biiylitilen CoFeCu/Cu filmler i¢in pH degerini 5.50 ile 2.80 arasinda degisen

¢ozeltiler kullanilmistir

Sekil4.75 250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabakalinligina sahip pH=
3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 degerlerindeki filmlerin film diizlemine paralel manyetik
alan uygulanarak elde edilen histerisi egrilerini gostermektedir. pH degisimine gore
incelenen filmlerde pH diislisii ile doyum manyetizasyonu (M) artmaktadir.
Filmlerin elementel analizinde ¢ozelti pH “min disiisii ile filmlerin ferromanyetik
madde igeriginde artma oldugu goriilmektedir. Filmler i¢in  doyum
manyetizasyonlari, pH degeri 3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 iken sirastyla 7, 10, 14 ve 17
emu/g olarak bulunmustur. Manyetizasyondaki bu artis film ig¢indeki %Co ve %Fe
madde miktarinin artmasma adfedilebilir [55]. Filmlerin kuarsivite degerleri pH
degeri 3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 iken sirasiyla 70, 95, 93 ve 93 Oe olarak
belirlenmigtir.  Kuarsivite degeri 12.5 Oe ’in (1 kA/m) altinda olan maddeler
yumusak manyetik maddeler, kuarsivite degeri 125 Oe’ in (10 kA/m) iizerinde olan
maddeler sert manyetik maddelerdir [55]. Filmlerin kuarsiviteleri 125 Oe degerinin
altinda oldugu i¢in malzemeler yumusak manyetik malzeme sinifina girmektedir.
Filmler i¢in Mr/Ms (S) oranlar1 da filmlerin kuarsivite degerlerine benzer bicimde
filmin doyum alania ulagmasimin bir gostergesidir. Doyum alanina kolay ulasan
filmler yumusak manyetik malzeme olarak siniflandirilabilir. Filmlerin S degerleri
pH degeri 3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 iken sirasiyla 0.13, 0.11, 0.14 ve 0.13 olarak
hesaplanmistir. Sonuglara gore en yumusak manyetik malzeme pH=3.30 degerinde
tiretilen filmdir.

Sekil4.76 0.01M NaOH igeren ¢ozeltiden (pH=2.80) 250[CoFeCu (6.0 nm)/
Cu (6.0 nm)] tabaka kalinliklarinda iiretilen film i¢in manyetik alanin sayfa

stizlemine dik ve paralel oldugu durumdaki histerisis egrilerini gostermektedir. Film
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ylzeyine paralel alinan histerisis egrilerinde dik alinan egrilere gore, kalict
manyetizasyon (M;) biiylik iken M; ise kiiciiktiir. Grafik incelendiginde filmde kolay

eksen manyetizasyonu film yiizeyine paraleldir.
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Sekil 4.75: pH=3.70, pH=3.30, pH=3.00 ve pH=2.80 olan ¢ozeltilerden iiretilen
250[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (6.0 nm)] tabaka kalinliklarina sahip filmlerin
histerisis ~ egrileri( Manyetik alan  film  diizlemine  paralel
uygulanmistir.)(0.01M NaOH)
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Sekil 4.76: pH:2.80 degerine sahip ¢ozeltiden 250 [CoFeCu (6.0nm)/ Cu (6.0 nm)]
tabaka kalinliginda iiretilen film i¢in manyetik alanin film yiizeyine
paralel ve dik uygulandigi durumda elde edilen histerisis egrileri.(0.01M
NaOH)
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286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinligina sahip filmlerin doyum
manyetizasyonlari, pH degeri 3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 iken sirastyla 7, 3, 8 ve 5
emu/g olarak bulunmustur ve filmlere ait histerisis egrileri sekil4.77°de
goriilmektedir. Bu diizgiin olmayan degisim filmlerin elementel analizinde de
gozlenmektedir. Ms degerleri film igerisindeki %Co ve % Fe miktarlarinin
degiminden etkilendigi diisiiniilmektedir. Filmlerin kuarsivite degerleri pH degeri
3.70, 3.30, 3.00 ve 2.80 iken sirasiyla 82, 82, 97 ve 81 Oe olarak belirlenmistir.
Filmlerin kuarsiviteleri 125 Oe degerinin altinda oldugu i¢in malzemeler yumusak
manyetik malzeme sinifina girmektedir. [55]. Filmlerin S degerleri pH degeri 3.70,
3.30, 3.00 ve 2.80 iken sirastyla 0.23, 0.09, 0.13 ve 0.10 olarak hesaplanmustir.

Sonuglara gore en yumusak manyetik malzeme pH=3.30 degerinde iiretilen filmdir.

Sekil4.78 0.01M NaOH igeren ¢ozeltiden (pH=3.70) 286[CoFeCu (6.0 nm)/
Cu (4.5 nm)] tabaka kalinliklarinda iiretilen film i¢in manyetik alanin sayfa

stizlemine dik ve paralel oldugu durumdaki histerisis egrilerini gdstermektedir.
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Sekil 4.77: pH=3.70, pH=3.30, pH=3.00 ve pH=2.80 olan c¢ozeltilerden {iretilen
286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinliklarina sahip filmlerin
histerisis ~ egrileri( Manyetik alan  film  dlizlemine  paralel
uygulanmistir.)(0.01M NaOH)
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Sekil 4.78: pH:3.70 degerine sahip ¢ozeltiden 286 [CoFeCu (6.0nm)/ Cu (4.5 nm)]
tabaka kalinliginda iiretilen film i¢in manyetik alanin film yiizeyine
paralel ve dik uygulandigi durumda elde edilen histerisis egrileri(0.01M
NaOH)

0.02M NaOH igeren c¢ozelti kullanilarak pH degisimine gore incelenen
286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinligina sahip filmlerde pH diisiisii ile
doyum manyetizasyonu (M) azaldig1 goriilmektedir. Bu azalma filmlerin elementel
analizleriylede dogrulanmaktadir.  pH degerinin azalmasi film igerisindeki
ferromanyetik bilesenlerin (%Co ve %Fe) azalmasina sebep olmakta bu durumun da
Ms degerlerinin azalmasina sebep oldugu diisiiniilmektedir. Filmler i¢in doyum
manyetizasyonlari, pH degeri 4.50, 3.30, 3.00 ve 2.80 iken sirastyla 10, 7, 2 ve 0.8
emu/g olarak bulunmustur ve bu filmlere ait histerisi egrileri sekil4.79’de
verilmektedir. Filmlerin kuarsivite degerleri pH degeri 4.50, 3.30, 3.00 ve 2.80 iken
strastyla 93, 86, 60 ve 31 Oe olarak belirlenmistir. Filmlerin kuarsiviteleri 125 Oe
degerinin altinda oldugu icin malzemeler yumusak manyetik malzeme siifina
girmektedir. [55]. Filmlerin S degerleri pH degeri 4.50, 3.30, 3.00 ve 2.80 iken
sirastyla 0.26, 0.18, 0.08 ve 0.05 olarak hesaplanmistir. Sonuglara gore en yumusak

manyetik malzeme pH=2.80 degerinde iiretilen filmdir.

Sekil 4.80 0.02M NaOH igeren ¢ozeltiden (pH=4.50) 286[CoFeCu (6.0 nm)/
Cu (4.5 nm)] tabaka kalinliklarinda iiretilen film i¢in manyetik alanin sayfa

stizlemine dik ve paralel oldugu durumdaki histerisis egrilerini gostermektedir.
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Sekil 4.79 pH=4.50, pH=3.30, pH=3.00 ve pH=2.80 olan c¢ozeltilerden iiretilen
286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinliklarina sahip filmlerin
histerisis ~ egrileri( Manyetik alan  film  diizlemine  paralel
uygulanmistir.)(0.02M NaOH)
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Sekil 4.80: pH:4.50 degerine sahip ¢ozeltiden 286 [CoFeCu (6.0nm)/ Cu (4.50nm)]
tabaka kalinliginda iiretilen film i¢in manyetik alanin film ylizeyine

paralel ve dik uygulandig1 durumda elde edilen histerisis egrileri.(0.02M
NaOH)

0.04M NaOH igeren c¢ozelti kullanilarak, pH degisimine gore incelenen
286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinligina sahip filmlerde pH diisiisii ile
doyum manyetizasyonu (M) arttig1 goriilmektedir. Bu azalma filmlerin elementel
analizleriylede dogrulanmaktadir. pH degerinin azalmas1 film igerisindeki

ferromanyetik bilesenlerin (%Co ve %Fe) artmasinin Ms degerlerinin artmasina
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sebep oldugu diisiiniilmektedir. pH=5.50 ve 4.00 olan ¢6zeltilerden iiretilen filmler
icerisindeki %Cu miktarinin ¢ok fazla olusu filmlerin histerisis egrilerinin
diamanyetik katkisinm1 arttirmakta ve kiigiik manyetik momente sahip olmasini
saglamaktadir. Filmler i¢in doyum manyetizasyonlari, pH degeri 5.50, 4.00, 3.50 ve
2.80 iken sirasiyla 0.1, 0.12, 1.3 ve 2.3 emu/g olarak bulunmustur ve filmlerin
histerisi egrileri seki4.81°de verilmektedir. Filmlerin kuarsivite degerleri pH degeri
5.50, 4.00, 3.50 ve 2.80 iken sirasiyla 70, 54, 16 ve 12 Oe olarak belirlenmistir.
Filmlerin kuarsiviteleri 125 Oe degerinin altinda oldugu icin malzemeler yumusak
manyetik malzeme siifina girmektedir. [55]. Filmlerin S degerleri pH degeri 5.50,
4.00, 3.50 ve 2.80 iken sirasiyla 0.44, 0.18, 0.06 ve 0.03 olarak hesaplanmustir.

Sonuglara gore en yumusak manyetik malzeme pH=2.80 degerinde iiretilen filmdir.

Sekil4.82 0.04M NaOH igeren ¢ozeltiden (pH=2.80) 286[CoFeCu (6.0 nm)/
Cu (4.5 nm)] tabaka kalinliklarinda iiretilen film i¢in manyetik alanin sayfa
stizlemine dik ve paralel oldugu durumdaki histerisis egrilerini gostermektedir.

Tiim filmlerin iiretim sartlari, elementelanalizleri, yapisal analizleri, manyetik

direng dl¢limleri ve manyetik analizleri Tablo 4.18 da 6zetlenmigtir
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Sekil 4.81: pH=5.50, pH=4.00, pH=3.50 ve pH=2.80 olan ¢ozeltilerden iiretilen
286[CoFeCu (6.0 nm)/ Cu (4.5 nm)] tabaka kalinliklarina sahip filmlerin

histerisis egrileri( Manyetik alan film diizlemine paralel uygulanmistir.)
(0.04M NaOH)
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Sekil 4.82: pH:2.80 degerine sahip ¢ozeltiden 286 [CoFeCu (6.0nm)/ Cu (4.5 nm)]
tabaka kalinliginda iiretilen film i¢in manyetik alanin film yiizeyine
paralel ve dik uygulandigi durumda elde edilen histerisis egrileri.(0.04M
NaOH)
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Tablo 4.18: NaOH etkisi altinda incelenen numunelerin elementel, yapisal manyetotransport ve manyetik sonuglari

Film Uretim Parametreleri Sonuglar
Numune pH Tabaka Kalinlig1 Uretim Potansiyeli EDX XRD %MR VSM
(£0.02) | CoFeCu(nm)/Cu(nm) V)
CoFeCu Cu Co Fe Cu Tane %BMR | %EMR Mg Hc
(%at.) | (%at.) | (%at) | Biyikligii (emu/g) | (Oe)
(nm)
TM126 3.70 6.0/6.0 5 2 93 74 5 3 7 70
TM128 3.30 7 3 90 84 4 4 10 95
T™M130 3.00 8 3 89 80 3 4 14 93
T™M133 2.80 10 4 86 76 12 6 17 93
TM135 3.70 6.0/4.5 7 3 90 53 4 5 7 82
T™137 3.30 5 2 93 34 5 4 3 82
T™™139 3.00 9 3 88 55 4 4 8 97
T™142 2.80 8 3 89 59 9 15 5 81
-1.6 -0.3

T™M145 4.50 6.0/4.5 10 3 87 57 3 4 10 93
T™147 3.70 9 3 88 76 7 6 7 86
TM153 3.00 6 2 92 115 2 2 2 60
TM156 2.80 2 1 97 116 2 2 0.8 31
T™™157 5.50 6.0/4.5 0.9 0.4 98.7 160 - - 0.1 70
T™M160 4.00 1.1 0.9 98 163 - - 0.12 54
TM166 3.50 5 1.5 93.5 106 1.6 2 1.3 16
T™171 2.80 6 2 92 106 1.8 2.2 2.3 12
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5. SONUC VE ONERILER

Manyetik malzemeler sahip olduklar1 o6zellikler itibariyle teknolojik
uygulamalarda biiylik 6nem tasimaktadirlar. Manyetik okuma yazma sensorleri,
kayit uygulamalari ve mikro elektriksel mekaniksel sistemler bu teknolojik
uygulamalarinin bazilaridir. Manyetik filmlerin iiretimi birden fazla teknik ile
gerceklestirilebilirken, elektrodepozisyon teknigi bu teknikler arasinda hizli, kolay ve
diisiik maliyetli bir iiretim saglamaktadir. Bu nedenle, bu ¢alismada GMR 06zellik
gosteren CoFeCu/Cu filmler, farkli depozisyon sartlar1 altinda elektrodepozisyon
yontemiyle biiyiitiilmiis ve bu yapilarin 6zellikleri incelenmistir. Filmler igin liretim
sartlar1 belirlendikten sonra CoFeCu/Cu filmlerin biliyiime mekanizmalarmin L(+)
askorbik asit ve NaOH gibi katki maddelerinden nasil etkilendigi ve bu katki
maddelerinin filmlerin kimyasal, yapisal ve magnetotransport 6zellikleriyle manyetik

ozellikleri lizerine etkileri aragtirlimigtir.

Filmlerin iiretimi i¢in kullanilacak ¢ozeltiler doniisiimlii voltammetri (CV-
Cycilic Voltammetry) yontemi kullanilarak incelendi ve c¢ozelti igerisindeki
bilesenler i¢in en uygun depozisyon potansiyeli belirlenmis oldu. Filmlerin biiylime
siirecleri, depozisyon esnasinda kaydedilen akim-zaman egrileri yardimiyla
incelenmektedir. Filmlerin elementel analizi Enerji Ayirmali X-i1sinlari
Spektrometrisi (EDX) ile yapilmistir. Filmlerin yapisal karakterizasyonunda, kristal
yapt analizi i¢in X-1gm1 difraksiyonu (XRD), yiizey morfolojileri i¢in taramali
elektron mikroskobu (SEM) kullanilmistir. Magnetorezistans olgiimleri +£12 kOe
arasinda degisen manyetik alanlarda Van der Pauw metodu kullanilarak, oda
sicakliginda alinmistir.  Manyetik Olclimler titresimli numune magnetometresi

(VSM) ile yapilmustir.

Depozsiyon potansiyeli, nonmanyetik tabaka kalinlig1 gibi depozisyon
parametrelerine gore incelenen filmlerde Ti alt tabaka kullanilmistir. CoFeCu/Cu
filmleri biiyiitmek icin hazirlanan ¢6zeltinin CV egrileri filmlerin manyetik ve

nonmanyetik tabakaka depozsiyon potansiyeli belirlenmesinde kullanilmistir.
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Filmler CV egrilerinden faydalanilarak -1.6,-1.8,-2.0,-2.3, -2.5 ve -2.8V manyetik
tabaka depozisyon potansiyeli ve -0.1, -0.2, -0.3 ve -0.4V nonmanyetik tabaka
depozisyon potansiyeline gore iretilmistir. Burada yapilan incelemelere gore
manyetik tabaka -1.6V nonmanyetik tabaka depozisyon potansiyeli -0.3V olarak
belirlenmigtir.  Filmlerin biiyiime mekanizmalar1 akim zaman grafikleri ile
incelenmistir. Filmlerin akim-zaman geg¢is egrileri, depozisyon siireglerinin kararl
bir akima sahip oldugunu ve biliylimenin katmanli yapida gerceklestigini
gostermektedir. Bu grafikler incelendiginde depozisyon potansiyelinin artist ¢ozelti
icerisinden gecen akim miktarininda artmasimi  sagladigi  gostermektedir.
Nonmanyetik tabaka kalinligindaki artis Cu tabakasinin depozisyon siiresindeki
artmaya sebep olmaktadir. Bu durum filmlerin sabit akimla istenen 6zelliklerde
diizgiin sekilde biyiidiigiine isaret eder. Filmlerin elementel analizleri
incelendiginde Cu tabaka kalinliginin 6.0nm, 3.0nm ve 1.5nm oldugu filmler i¢in ¢ok
ciddi bir degisim gostermedigi sdylenenbilirken artan Cu tabaka kalnligima bagh
olarak ufak bir artis géze ¢arpmaktadir. Manyetik tabaka depozisyon paotansiyeli
degistirilerek tireilen filmlerde depozsiyon potansiyelindeki artis ile film icerisindeki
manyetik bilesenler artarken nonmanyetik bilesenler azalmaktadir. Filmlerde XRD
spektrumlarinda fcc yapinin karakteristik pikleri olan (111), (200), (220), (311) ve
(222) pikleri gorilmektedir. XRD spektrumundan hesaplanan diizlemler arasi
uzakliklar ve orgii sabiti degerleri literatiirle uyumludur. XRD spektrumlarinda bee
yapida olan Fe ’e ait yansimalarin dedekte edilememesi literatiirde gozlendigi gibi
filmdeki diisiik Fe oranindan kaynaklanabilir. Bununla birlikte CoFeCu/Cu filmler
i¢in bulunan 6rgii sabitlerini Cu ’in 6rgii sabitine yakin olmasinin nedeni, elementel
analiz sonuglart ile uyumlu olacak sekilde filmlerdeki Cu miktarinin daha fazla
olmasi olabilir. SEM analizi tabaka kalinlig1 degisimine gore incelenen filmlerde
kimyasal bilesimin ¢ok fazla degismemesine bagli olarak neredeyse benzer yapiya
sahipken manyetik tabaka depozisyon potansiyeline gore iiretilen filmlerde artan
depoziyon potansiyeli ile film yiizeyindeki taneler daha iri ve diizensizlesmektedir.
Bu durum filmlerin igerisindeki Co mikratindaki artistan kaynaklandigi
diistiniilmektedir. MR o6l¢timleri sonucunda farkli parametrelere gére hazirlanan tiim
filmlerde GMR 6zellige sahip oldugu gozlendi.  Tabaka kalinlig1 degiskeninde
GMR degerleri ortalama %9 civarinda iken artan depozisyon potansiyeli ile filmlerin
GMR degerleri azalmakta ancak filmlerim GMR hassasiyetleri artmaktadir.

Manyetik 6l¢lim sonuglarina gore biitiin filmlerin doyum manyetizasyonu Co ve Fe
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’in doyum manyetizasyon ile uyumludur. Cozelti pH ’1 distiiglinde doyum
manyetizasyonu artmaktadir. Filmlerim nonmanyetik tabaka kalinligndaki artis film
icerindeki manyetik madde mikratin1 azaltir nu da Ms degerlerinin azalmasina sebep
olur. Filmlerin H, degerleri nonmanyetik tabaka kalinliginin artisina bagli olarak bir
miktar azalmaktadir. VSM o6l¢iimlerinde manyetik alanin film ylizeyine paralel ve
dik uygulanmas1 ile elde edilen histeresis egrilerine gore filmlerin kolay eksen

manyetizasyonu film yiizeyine paraleldir.

CoFeCu/Cu filmler polikristal Ti alttabaka tlizerine, Co, Fe ve Cu iyonlarini
iceren L(+) askorbik asit’li ¢dzeltiden pH degeri 2.50, 2.30, 2.10, 2.00, 1.95 ve 1.90
olan bir ¢ozeltiler kullanilarak depozit edildi. Cozeltinin CV egrisinden yararlanarak
CoFeCu ve Cu tabakalarin depozisyon potansiyelleri sirasiyla -1.6 V ve -0.3 V
olarak tayin edildi. Filmler i¢in 250 [CoFeCu (6.0nm)/ Cu (6.0 nm)], 286 [CoFeCu
(6.0nm)/ Cu (4.5 nm)] ve 334 [CoFeCu (6.0nm)/ Cu (3.0 nm)] tabaka kalinlig
kullanilarak yukarida belirtilen ¢ozelti pH degerlerinde biiyiime mekanizmalari
incelendi. Filmlerin elementel analizlerine gore Cu tabaka kalinliginin 6.0nm olan
filmlerde pH degerinin azalmasiyla birlikte manyetik madde miktar1 2.00 pH
degerinde maksimum degerine ulasirken %Cu miktarinin azaldigi goriilmektedir.
Kalinlik 4.5nm oldugunda ise pH degerinin azlmasiyla birlikte %Co ve %Fe azalma
olurken %Cu miktarinin %97 degerine ulagtigi goriilmektedir. 3.0nm Cu tabaka
kalinligina sahip filmlerde ise ¢ozelti pH degeri 2.50 den 2.00 degerine kadar %Co
ve %Fe miktarlarinda azalma %Cu miktarinda artis gézlenirken pH degerinin 2.00’1n
altina inmesi durumunda %Co ve %Fe miktarlar1 artarken %Cu miktarinda azalma
oldugu goriilmektedir. Filmlerde XRD spektrumlarinda fcc yapinin karakteristik
pikleri olan (111), (200), (220), (311) ve (222) pikleri goriilmektedir. XRD
spektrumundan hesaplanan diizlemler arasi uzakliklar ve oOrgii sabiti degerleri
literatiirle uyumludur. Bununla birlikte CoFeCu/Cu filmler i¢in bulunan O&rgii
sabitlerini Cu ’in 6rgii sabitine yakin olmasinin nedeni, elementel analiz sonuglari ile
uyumlu olacak sekilde filmlerdeki Cu miktarinin daha fazla olmasi olabilir. pH
degiskenine gore incelenen filmlerin SEM analizi farkli tabaka kalinliklarina gore
incelenmistir. 250[CoFeCu(6.0nm)/Cu(6.0nm)] tabaka kalinliginda {iretilen filmlerin
SEM goriintiilerine bakildiginda pH:2.10 olan ¢ozeltiden iiretilen filmlerde taneler
bliyiik ve ylizeyden yukan yilikselmektedirler. pH degerinin azalmasiyla birlikte

taneler kiiciilerek film ylizeyine yerlestikleri goriilmektedir. Film ylizeyi pH
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degerinin azalmasi ile birlikte daha homojen ve diizgiin bir ylizey haline gelmektedir.
286[CoFeCu(6.0nm)/Cu(4.5nm)] tabaka kalinliginda fretilen filmlerin SEM
goriintiileri incelendiginde goriilmektedirki pH:2.50 degerinde film yiizeyinde atom
ve atom gruplar1 karnibahar seklinde kiimeleserek yiizeyin piiriizlii ve heterojen bir
goriiniime sahip olmasini saglamktadir. pH degerinin azalmasiyla birlikte film
ylizeyinde bulunun biiyiik atom kiimelesmeleri dagilarak daha fazla yiizey icerisinde
birlikte bulunan diizgiin homojen bir goériiniim olusmaktadir.  Tabaka kalinlig1
334[CoFeCu(6.0nm)/Cu(3.0nm)] olan filmlerde ise yiiksek pH degerinde taneler
ylizey i¢inde ve film yiizeyi homojen bir goriinlime sahipken pH degerinin azalmasi
ile birlikte film yiizeyinde bulunan taneler biiylirken goriiniim daha heterojen bir hal
almaktadir. Farkli tabaka kalinliklarinda SEM goériintiilerinin farklilklar gostermesi
cozelti icinde film olusumu sirasinda gergeklesen kimyasal tepkimelerden
kaynaklanabilecegi diigiiniilmektedir. 250[CoFeCu(6.0nm)/Cu(6.0nm)] tabaka
kalinligina sahip filmlerde GMR degeri pH:2.50 de %20 civarinda iken pH degerinin
1.95 degerine diismesiyle birlikte %1 civarina diigmektedir. Tabaka kalinliginin
286[CoFeCu(6.0nm)/Cu(4.5nm)] ve 334[{CoFeCu(6.0nm)/Cu(3.0nm)] oldugu
filmlerde de GMR degerlerinde degisimler olmakla birlikte ¢ozelti pH deperinin
azalmasi ile birlikte GMR biiyiikliiklerinin azaldig1 goriilmektedir. Bu azalmanin
sebebi film icerisindeki ferromanyetik madde miktarinin azalmasindan
kaynaklanabilecegi diisiiniilmektedir. Tabaka kalinliklarinin
250[CoFeCu(6.0nm)/Cu(6.0nm)] ve 334[CoFeCu(6.0nm)/Cu(3.0nm)] oldugu
filmlerde film konsantrasyonunda dalgalanma gostermesine ragmen %MR
degerlerinin azalmas: film igerisindeki atom gruplarinin yerlesimine bagli olarak
tabaka kabalig1 ya da arayiizey priizliiliigiinden kaynaklanabilecegi diislintilmektedir.
Manyetik dl¢lim sonuglarina gore biitiin filmlerin doyum manyetizasyonu Co ve Fe
’in doyum manyetizasyon ile uyumludur. Co6zelti pH’1in azalmasi ile birlikte tiim
film kalinliklar1 i¢in doyum manyetizasyonu degerleri azalmaktadir. Bu durum
filmlerin %Cu igeriginin artmasina adfedilecegi gibi manyetik madde miktarinin
fazla oldugu filmlerde doyum manyetizsyonunun kiigiikk degerler almast film
igerisinde yerlesen atom gruplarinin  manyetik malzemelerin  6zelliklerini
perdelemesinin bir sonucu oldugu diisiiniilmektedir. VSM o0lclimlerinde manyetik
alanin film ylizeyine paralel ve dik uygulanmasi ile elde edilen histeresis egrilerine

gore filmlerin kolay eksen manyetizasyonu film yiizeyine paraleldir.
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CoFeCu/Cu filmler polikristal Ti alttabaka iizerine, farkli NaOH
konsantrasyonuna sahip pH 5.50 ile 2.80 arasinda degisen ¢ozeltilerden iiretilmistir
Filmler i¢in 250[CoFeCu(6.0nm)/Cu(6.0nm)] ve 286[CoFeCu(6.0nm)/Cu(4.5nm)]
tabaka kalinliklar1  kullanilarak NaOH’in  CoFeCu/Cu filmlerin  biiylime
mekanizmalari iizerine etkisi incelendi. Filmlerin elementel analizleri incelendiginde
0.01M NaOH igeren ¢ozeltiden 6.0nm ve 4.5nm Cu tabaka kalinliginda iiretilen
filmlerde azalan pH ile film igerisinde bulunan %Co ve %Fe miktarlarinin toplami
artarken %Cu miktarinda azalma gozlenmektedir. NaOH konsatrasyonu 0.02M
oldugu cozeltiden iiretilen filmlerde ise tam ters durum gozlenerek %Co ve %Fe
miktarlart azalirken %Cu miktarinin artakta oldugu goriilmektedir. ~ NaOH
konsantrasyonu 0.04M degerine yiikseltildiginde ise ¢ok biiyliik bir degisim
olmamakla birlikte film igerisindeki %Co ve %Fe miktarlarinin arttig1r goriiliirken
%Cu miktar1 azalmaktadir. Filmlerde XRD spektrumlarinda fcc yapinin
karakteristik pikleri olan (111), (200), (220), (311) ve (222) pikleri goriilmektedir.
XRD spektrumundan hesaplanan diizlemler arasi uzakliklar ve orgii sabiti degerleri
literatiirle uyumludur. Bununla birlikte CoFeCu/Cu filmler i¢in bulunan Orgii
sabitlerini Cu ’in 6rgii sabitine yakin olmasinin nedeni, elementel analiz sonuglari ile
uyumlu olacak sekilde filmlerdeki Cu miktarinin daha fazla olmas1 olabilir. 0.01M
NaOH konsatrasyonuna sahip ¢ozeltiden 250[CoFeCu(6.0nm)/Cu(6.0nm)] tabaka
kalinliginda tiretilen filmlerin tane biiytikliikleri degisen pH degeriyle ¢ok biiyiik bir
degisiklik gostermemektedir. XRD’nin vermis oldugu bu sonu¢ SEM goriintiileri
ilede desteklenmektedir. NaOH konsatrasyonu sabit kalmak sart1 ile film kalinlig
286[CoFeCu(6.0nm)/Cu(4.5nm)] yapilan filmlerde tane biiyiikliigiiniin pH:3.30
degerinde bir miktar kiiclilmesine ragmen genelde ayni biiytikliige sahip tanelerde
olusan SEM goriintiileri goriilmektedir. Bu sonuglar XRD deninden hesaplanan tane
blytikliikleri ilede dogrulanmaktadir. NaOH konsatrasyonu 0.02M ¢ikarildiginda
film yilizeyinde olusan tanelerin 4.50 ile 3.00 pH degerleri arasindakiigiildiigii
gbzlenirken pH degerinin 2.80 olmas1 durumda yapi karakter degistirerk i¢i bosluklu
kiireler halini  almuslardir. Cozelti igerisindeki NaOH miktar1 0.04M’a
yukseltildiginde film ylizeyinin yiiksek pH degerlerinde diizenli homojen ve kii¢iik
taneli bir goriinlime sahip oldugu gozlenirken pH degerinin azalmasi ile yiizeydeki
taneler bliylimeye baslamaktadir. Bu sonu¢ XRD deseninden elde edilen sonuglar ile
uyum i¢inde degildir. Bu durum XRD deseninden hesaplanan tane biiyiikliigiiniin

sadece film yiizeyi degil aym zamanda film igerisindeki tanelerin ortalama
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blytikliigli hakkinda bilgi sahibi olamamizi saglamasina baglanabilir. MR 6l¢iimleri
sonucunda farkli parametrelere gére hazirlanan tiim filmlerde GMR 6zellige sahip
oldugu  gozlendi. 0.0IM NaOH konsatrasyonuna sahip ¢0zeltiden
250[CoFeCu(6.0nm)/Cu(6.0nm)] ve 286[CoFeCu(6.0nm)/Cu(4.5nm)] tabaka
kalinliklarima sahip filmlerin %MR degisimleri incelendiginde yiiksek pH
degerlerinde neredeyse sabit bir deger gosterirken pHdegerinin 2.80 olmas1 halinde
bir artis gostermektedir. NaOH konsatrasyonu 0.02M yapildiginda degisen pH
degeriyle birlikte filmlerin %MR degerleri yaklasik %2 ile % 7 arasinda
degismektedir. Cozelti icerisindeki NaOH miktar1 0.04M degerine ¢ikartildiginda
yuksek pH degerlerinde filmler igerisinde nereyse yok denecek kadar az manyetik
madde miktar1 bulunmasi nedeniyle filmler %MR degisimi gostermezken ¢ozelti pH
degerinin 3.50 degerine inmesi ile film i¢indeki manyetik madde miktarindaki artiga
paralel olarak filmler kiiciik bir %MR degisimi gostermektedir. Manyetik Sl¢iim
sonuclarina gore0.01M NaOH igeren ¢Ozeltiden iiretilen
250[CoFeCu(6.0nm)/Cu(6.0nm)] tabaka kalinligindaki filmlerde artan %Co ve % Fe
miktarlarina paralel bir sekilde doyum manyetizasyon degerlerini artmakta oldugu
goriilmektedir. Tabaka kalinliginin 286 [CoFeCu(6.0nm)/Cu(4.5nm)] yapilmasi
durumunda kimasal analiz sonuglarina paralel olarak doyum manyetizasyonlarin daki
degisim goriilebilmektedir. 0.02M NaOH iceren ¢ozeltiden iiretilen filmlerde azalan
pH degeri ile film igerisindeki %Cu miktarindaki artisa bagl olarak filmlerin doyum
manyetizasyonlar1 azalmaktadir. Cozelti igerisindeki NaOH miktar1 0.04M degerine
cikartildiginda film igerisindeki manyetik malzeme miktarindaki artisa paralel olarak
doyum manyetizsyonu degerlerininde arttig1 goriilmektedir. VSM o6l¢iimlerinde
manyetik alanin film yiizeyine paralel ve dik uygulanmasi ile elde edilen histeresis
egrileri incelendiginde 0.01 ve 0.02M NaOH degerine sahip filmlerde kolay eksenin
film yiizeyine paralel oldugu goriiliirken 0.04M NaOH igeren ¢ozeltiden biiyiitiilen

filmlerde histerisi egrileri neredeyse ayni noktalarda doyuma ulagmaktadir.
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