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OZET

ELEKTRODEPOZIiSYON TEKNIiGIi iLE BUYUTULEN CoFeCu
FILMLERIN YAPISAL, MANYETIK VE MANYETODIRENC
OZELLIKLERININ INCELENMESI

Erciiment OZERGIN
Balikesir Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii,
Fizik Anabilim Dah

Yiiksek Lisans Tezi / Tez Danismani: Do¢. Dr. Hakan KOCKAR
(ikinci Damisman: Prof. Dr. Miirsel ALPER)

Balikesir, 2008

Bu calismada CoFeCu alasim filmler, Ti (hcp) alttabaka {izerine
elektrodepozisyon yontemi ile bilyiitiildiiler. Filmlerin &zellikleri depozisyon
potansiyeline, ¢ozelti pH’ ma, film kalimligina ve ¢ozelti konsantrasyonuna bagl
olarak incelenmistir. Cozelti elektrokimyasal karakterizasyonu dongiisel voltammetri
(DV) teknigiyle yapilmistir. Filmlerin biiylime stireglerini incelemek i¢in akim
zaman gecisleri kaydedilmistir.

Filmlerin yapisal Ozellikleri X-1ginlar1 Difraksiyonu (XRD) ile analiz
edilmistir. pH ve depozisyon potansiyeline gore biiyiitiilen CoFeCu filmler ylizey
merkezli kiibik (fcc) yapr gostermektedir. FeSO4 icermeyen cozeltiden biiyiitiilen
filmler hekzagonal sik1 paket (hcp) ve yiizey merkezli kiibik (fcc)’ den olusan karigik
yap1 gosterirken, 0.04 M FeSOj iceren ¢ozeltiden biiyiitiilen CoFeCu filmi cisim
merkezli kiibik (bcc) yap1 gostermektedir. Filmlerin yiizey morfolojileri Taramali
Elektron Mikroskobu (SEM) ile incelenmistir. Filmler homojen yapiya sahiptir ve
depozisyon parametrelerine gore farklilik gostermektedirler.

Filmlerin manyetik 06zelliklerinin arastirilmasi i¢in  Titresimli Ornek
Magnetometresi (VSM) kullanilmistir. ' VSM  6l¢iimleri, manyetik 6zelliklerin
depozisyon tiiriine gore duyarhilik gosterdigini ve kolay miknatislanma ekseninin
film diizlemine paralel oldugunu géstermektedir.

Manyetodireng Ol¢limleri Van der Pauw (VDP) metodu kullanilarak oda
sicakliginda + 10 kOe manyetik alan degerleri arasinda yapilmistir. Hazirlanan tiim

filmlerin Anizotropik Magnetodireng (AMR) davranis gosterdigi tespit edilmistir.

ANAHTAR SOZCUKLER: Elektrodepozisyon / CoFeCu film / Anizotropik
Manyetodireng (AMR)
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ABSTRACT

INVESTIGATION of STRUCTURAL, MAGNETIC and
MAGNETORESISTANCE PROPERTIES of CoFeCu FILMS PRODUCED by
ELECTRODEPOSITION TECHNIQUE

Erciiment OZERGIN
Balikesir University, Institute of Science, Deparment of Physics

M. Sc Thesis / Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Hakan KOCKAR
( Second Supervisor: Prof. Dr. Miirsel Alper )

Balikesir, 2008

In this study, single CoFeCu alloy films were grown on polycrystalline Ti
(hcp) substrates from an electrolyte containing their ions by the electrodeposition
technique. The properties of the films were studied in terms of the deposition
potential, the electrolyte pH, the film tickness and the electrolyte concentration. The
electrochemical characterization of the electrolytes, was studied by using cyclic
voltammetry (CV) method. In order to investigate the growth processes of the films,
the current-time transients were recorded.

Structural analysis of films was made using X ray diffraction. While the
CoFeCu films grown at pH and deposition potantials parameters show crystal
structure of face centered cubic (fcc). It was observed that the CoCu films show a
mixed hexagonal closed packed (hcp) and face centred cubic (fcc) phase. On the
other hand, the crystal structure at 0.04 M FeSO,4 concentration is body centred cubic
phase (bce). The surface morphology of the films was investigated using Scanning
Electron Microscope (SEM). All CoFeCu films have homogeneous structure. The
morphology films is affected by the deposition parameters.

The Vibrating Sample Magnetometer (VSM) was used to study the magnetic
properties. The VSM measurements showed that the magnetic properties are
sensitive to the type of the deposition and the easy axis is in the film plane.

Magnetoresistance measurements were carried out using the Van der Pauw
(VDP) method at room temperature and in magnetic fields up to £10 kOe. It was
observed that both films exhibited Anisotropic Magnetoresistance (AMR).

KEY WORDS: Electrodeposition / CoFeCu film / Anisotropic Magnetoresistance
(AMR)
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SEMBOL LiSTESI

Simge Adi

M™ Metal iyonu

M Metal atomu

e Elektron

E Denge elektrot potansiyeli

E° Standart elektrot potansiyeli

T Mutlak sicaklik

n Degerlik elektron sayist

F Faraday sabiti

C Metal iyonlarinin molar konsantrasyonu
R Ideal gaz sabiti

Fa Metal iyonunun aktiflik katsayisi
n Asir1 potansiyel

Mra Yiik aktarimi asr1 gerilim

M Kimyasal tepkime asir1 gerilim
M Kiitle aktarimi asir1 gerilim

R, Cozelti direnci

Edenge Denge potansiyeli

Eyye.- Hiicre potansiyeli

q Elektronun yiikii

N Mol sayis1

m kiitle

M, Bagil atomik kiitle

t Tane biiyikligi

A Alan

p Yogunluk

H' Hidrojen iyonu konsantrasyonu
c Metal iyonu konsantrasyonu
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R] Ve R2
MR(%)

Hiz

Elektrik alan

Akim yogunlugu

fletkenlik

Ozdireng

Manyetik alan

Manyetizasyon

Manyetik indiiksiyon

Koarsivite

Kalic1 manyetizasyon

Doyum manyetizasyonu

Yansima mertebesi, degerlik elektron sayisi
Bragg agis1

Difraksiyon agis1

Kristal diizlemleri arasindaki uzaklik
Siddet

X-151m1 dalga boyu

Van der Pauw direnci

Manyetorezistanstaki yiizde degisim
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1. GIRIS

Ferromanyetik ince filmler bilimsel ve teknolojik a¢idan yogun ilgi
cekmektedir. Ozellikle bilgi depolama endiistrisinde, okuma yazma basliklarinda ve

magnetoresistive sensorlerde yaygin sekillerde kullanilmaktadir.

Giliniimiizde ince film {iretimi i¢in bir¢cok teknik vardir. Yaygin olarak
kullanilan tekniklerden bazilari; Piiskiirtme (Sputtering), Molekiiler Demet Epitaksi
(MBE), Buharlastirma ve Elektrodepozisyon teknigidir. Molekiiler Demet Epitaksi
(MBE) ve Piiskiirtme (Sputtering) sistemleri vakumlu ve yliksek maliyetli {iretim
sistemleridir. Elektrodepozisyon yontemi ise diger yontemlere gore daha ucuz ve
basit olmasi, yiiksek depozisyon hizlarina sahip olmasi, oda sicakliginda ve

basincinda kullanilabilmesi, vakum sistemi gerektirmemesi gibi avantajlara sahiptir.

Elektrodepozisyon teknigi ile hazirlanan alasim filmlerinin; alttabaka se¢imi,
depozisyon potansiyeli, pH, konsantrasyon, ¢ozelti sicakligi, depozit edilen filmin
kalinlig1 gibi parametrelerin degismesi ile yapisal, manyetik ve manyetorezistans
ozellikleri degisiklik gostermektedir.  Filmlerin Ozelliklerinin degismesi ise
teknolojik uygulamalardaki verimlerini degistirmektedir [1, 2, 3, 4, 5, 6].
Anizotropik Manyetodireng (AMR) ilk kez William Thomson tarafindan 1857
yilinda kesfedilmistir [3, 4]. CoFeCu alasim ve katmanli yapilar manyetik kayit

basliklarinda ve endiistriyel sanayide kullanilmaktadir [5].

Bu c¢alisma, elektrodepozisyon teknigi ile CoFeCu alasim filmlerinin
titanyum (Ti) alttabaka iizerine biyiitiilmesi, kimyasal, yapisal ve manyetik
ozelliklerinin incelenmesini kapsamaktadir. Tezin kapsaminda Girig, Kuramsal
Bilgi, Deneysel Teknikler, Bulgular ve Tartigma, Sonug¢ olmak {izere bes bolim
bulunmaktadir. Girig bolimiinde, yapilan c¢alismalarin yaninda tezin bdliimleri

tanitilmaktadir. Boliim 2 de , elektrodepozisyon ve elektrodepozisyonu etkileyen
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faktorler, dongiisel voltammetri, kristal yapt ve alasim sistemleri, manyetizmanin
temel kavramlari ve manyetik direng kavramlari hakkinda kuramsal bilgiler
verilmistir. Deneysel Teknikler boliimiinde numunelerin iiretildigi ¢6zeltinin
elektrokimyasal karakterizasyonu i¢in gereken dongiisel voltametri (DV) teknigi,
numune hazirlama ve filmlerin biiyiitilmesi islemlerinin yaninda filmlerin
kompozisyon analizi i¢in kullanilan Indiiktif Eslesmis Plazma Atomik Emisyon
Spektroskopisi (ICP-AES), yapisal analizlerinde kullanilan X-Isinlar1 Difraksiyonu
(XRD), ylizey morfolojisi i¢in kullanilan Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) ve
buna bagli Enerji Ayirimli X-1sinlar1 Spektrometresi (EDX), manyetik analiz i¢in
kullanilan Titresimli Ornek Magnetometresi (VSM) ve manyetikdireng dzelliklerini
dlgerken kullanilan Van Der Pauw teknigi (VDP) kisaca tamitilmaktadir. Uretilen
CoFeCu filmlerinin incelenen oOzelliklerinden elde edilen veriler ve yorumlar
Bulgular ve Tartigma boliimiinde yer almaktadir. Son boliimde ise yapilan ¢alismalar

ve elde edilen sonuglar 6zetlenmektedir.
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2. KURAMSAL BILGIi

Bu boliimde elektrodepozisyon teknigi, alasim sistemleri, kristal yapilar,
manyetizma ve manyetik diren¢ kavramlart hakkinda c¢alisma sirasinda ihtiyag

duyulan bilgiler anlatilmaktadir.

2.1 Elektrokimyanin Temelleri ve Elektrodepozisyon Teknigi

Elektrokimya, kimyasal enerji ile elektrik enerjisi arasindaki bagintilari, bu
iki enerjinin karsilikli doniismelerini ve bunlarla ilgili olaylar1 inceleyen bilim
dalidir. iginde elektron aktarilmasi reaksiyonu olan ve elektriksel bir is yapabilen
diizenege elektrokimyasal hiicre denir. Elektrolit, depozit edilecek maddelerin
iyonlarmi igeren sulu ¢ozeltidir. Elektrotlar anot ve katot olarak adlandirilir. Anot
yiikseltgenmenin, katot ise indirgenmenin meydana geldigi elektrottur. Anot ve
katot arasinda distan bir baglant1 yapildiginda elektrokimyasal hiicre tamamlanir.
Elektrokimyasal hiicreler galvanik ve elektrolitik hiicre olmak {izere ikiye ayrilir.
Galvanik hiicre, bir dis etki olmaksizin ¢dzelti icindeki reaksiyonlarin gerceklesmesi
ile elektrik tireten hiicredir. Galvanik ve elektrolitik hiicrelerde, katot indirgenmenin
oldugu elektrottur. Galvanik hiicrede katot potansiyeli anot potansiyelinden biiyiik

iken elektrolitik hiicrede katot potansiyeli anot potansiyelinden kiiciiktiir [7, 8].

Bir metalin iyonlarini igeren ¢dzeltide, metal ve c¢ozelti arasinda metal
iyonlarinin siirekli degis tokusu s6z konusudur. Bir kisim metal iyonu kristale
eklenirken kristaldeki bazi atomlar c¢ozeltiye gecer. Bir siire sonra metalle,

¢Ozeltideki iyonlar arasinda bir denge kurulur.

M" +ne - M (2.1).
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Burada M™ metal iyonunu, M metal atomunu, e elektronu ve n atom basina
aktarilan elektronlarin sayisimi ifade etmektedir. Bir elektrolitik hiicreye disardan
potansiyel uygulanirsa (2.1) tepkimesi tek yonlii olarak bozulur. Eger reaksiyon
sagdan sola gerceklesirse yiikseltgenme, soldan saga gergeklesirse indirgenme adini
alir. Bir metalin elektrodepozisyon ile katot lizerinde biriktirilmesi ile indirgenme

reaksiyonu gerceklesir [9].

M" +ne - M (2.2)

Bir elektrokimyasal hiicrenin potansiyeli, katot potansiyeli anot potansiyeli
arasindaki farktir. Konsantrasyon 1 molar oldugu zaman, elektrotta olusan
indirgenme islemi referans elektrota gore Olgiiliir ve bu elektrot potansiyeline
standart elektron potansiyeli denir. Uluslararasi kabul edilen referans elektrot,
standart potansiyeli sifir kabul edilen Standart Hidrojen Elektrotu (SHE) yada
Normal Hidrojen Elektrotu (NHE) olarak tanimlanir [10].

Ideal bir referans elektrot, bilinen bir ¢dzelti bilesiminden etkilenmeyen bir
potansiyele sahip olmali ve kolay hazirlanir olmalidir. SHE’ de elektrot yiizeyinin
hazirlanmas1 ve tepkimeye giren maddelerin aktivitelerinin kontrolii zor oldugundan,
bu elektrot yeteri kadar pratik degildir. Bu nedenle pratik olarak deneylerde
hazirlanmas1 daha kolay olan, daha saglam ve kullanimi daha kolay olan referans
elektrotlar tercih edilir. Bu amag i¢in yaygin olarak kullanilan elektrotlar doymus
kalomel elektrotlar (Saturated Calomel Electrode, SCE) ve glimiis/glimiis kloriir
elektrotlardir. Doymus kalomel elektrot (SCE) , kalomel (Hg,Cl,) ve Hg’ den
olusturulmus bir karisim ile metalik Hg ve KCI ¢ozeltisinden yapilir. SCE’ nin
potansiyeli 25°C” de NHE’ na gore 0.242V’ tur. Giimiis/Giimiis kloriir elektrot SCE’
ye benzer bir yapidadir. Giimiis elektrot hem giimiis kloriir hem de potasyum kloriir
yoniinden doymus bir c¢ozeltiye daldirilir. Bu elektrotun potansiyeli 25°C’ de
0.199V’ tur. Cizelge 2.1’ de baz1 metaller icin NHE ve SCE’ a gore standart elektrot

potansiyelleri verilmistir [7, 9].
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Tablo 2.1: 25°C’de sulu ¢ozelti icindeki bazi metaller i¢in Volt (V) olarak NHE ve
SCE’ a gore standart elektrot potansiyelleri (SEP) [11].

Reaksiyon NHE’ a gore SEP | SCE’ a gore SEP
™) ™)

Ag te=Ag 0.7996 0.5581
Cu” +2e=Cu 0.3402 0.0987
Ni*" + 2e = Ni -0.23 -0.4715
Co” +2e=Co -0.28 -0.5215
Fe’" +2¢ = Fe -0.409 -0.6505
Zn" +2e=17n -0.7628 -1.004
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 + 2CI' (SCE) | 0.2415 0.0000

Standart elektrot potansiyeli daha pozitif olan metallere soy metal denir. Soy
metaller kendilerinden daha az soy olan metallerden daha fazla birikirler. Bu ylizden
soy metallerin ¢ozelti i¢indeki miktarlar1 azda olsa film i¢indeki miktarlar1 daha fazla
olabilmektedir. Fakat demir grubu metallerin {igiinden birini (Ni, Co, Fe) veya daha
fazlasim1 iceren ¢oOzeltilerde genellikle anormal birlikte depozisyon gozlenir.
Anormal birlikte depozisyon daha az soy olan metalin depozisyonunun tercih
edilmesidir. Bu olay Fe-Ni, Co-Ni, Ni-Zn, Fe-Co ve Co-Zn gibi ¢esitli alasim
depozisyon sistemlerinde goriilebilir. Anormal birlikte depozisyonun bazi
alasimlarda gdzlenme derecesi CoNi>NiFe>CoFe olacak sekildedir. Ornegin; Fe-Ni
elektrodepozisyonunda Ni, Fe’ den daha soydur ve depozisyonda tercih edilmesi
beklenir fakat tam tersi gerceklesir ve depozitteki Ni’ in Fe’ e gore konsantrasyon
orani ¢ozeltidekinden daha diisiik olur. Anormal birlikte depozisyonu agiklamak i¢in
Dahms ve Croll tarafindan 1965°te gelistirilen bir modelde, elektrot yiizeyi yakininda
pH deki bolgesel yiikselme depozisyon sirasindaki hidrojen ¢ikisina bagli olarak
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meydana gelir ve daha az soy metalin hidroksiti elektrotun ¢evresinde absorblanir.
Bu da daha soy metalin depozisyonunun engellenmesi ama daha az soy olan

metalinkine izin verilmesi seklinde agiklanir [12, 13].

Elektrot potansiyeli, c¢ozeltideki metal iyonlarimin aktivitesinin bir

fonksiyonudur ve Nernst esitligine gore (2.3) denklemi ile ifade edilir;

E=E° —Elog Cf, (2.3)
nF

Burada R gaz sabiti, T mutlak sicaklik, n reaksiyona katilan elektron sayisi, F
Faraday sabiti, E® standart elektron potansiyeli, f, metal iyonunun aktiflik katsayisi,
C ise metal iyonlarinin molar konsantrasyonudur. Eger uygulanan elektrot
potansyeli, denge potansiyelinden daha negatif ise katodik akim gecer ve

elektrodepozisyon olay1 gerceklesir. Hiicre voltaji (Eyyy);

E. . =E

uyg denge + n + le (24)
seklinde verilir. Burada mn, asir1 potansiyel, iRs, ¢Ozeltideki potansiyel diismesi

(ohmik polarizasyon)’ dir. Elektrokimyasal hiicreler metalik iletkenlerde oldugu gibi
yiik akisina karsi direng gosterirler. Burada Ry elektronlar arasi ¢ozelti direncidir.
Asirt potansiyel, elektrot potansiyelinin denge degerinden sapmast ve elektrotun
polarizasyon derecesi olarak tanimlanir. Asirt potansiyel, elektrottaki elektron
aktarimi tepkimelerinin yavas olmasi (yiik aktarimi asiri gerilim, mya.), elektrota
ulagmasi1 gereken maddelerin yeterince hizli gelmemesi (kiitle aktarimi asir1 gerilim,
Nka) Ve elektrotta tepkimeye girecek maddenin bazen yavas bir ¢ozelti tepkimesi ile

tiretilmesi (kimyasal tepkime asir1 gerilim, my) nedeniyle ortaya ¢ikar. Denklem

(2.4)’ te kullanilan m biitlin bunlarin toplamina esittir [8, 14].

N =Ny, + My + Ny (2.5)

Metal depozisyonu sekil 2.1.a’ da goriildiigli gibi, sadece iki elektrotlu hiicre
kullanilarak yapilabilir (Anot ve katot). Anot elektrokimyasal gii¢ kaynaginin
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(potentiostat) yardimci elektrotuna (Y.E) baglanirken, elektrodepozisyonun meydana
geldigi elektrot olan katot calisma elektrotunun (C.E) ucuna baglanmistir. Bu
sistemde caligma elektrotunda, ohmik diismeden kaynaklanan potansiyel diismesi
goriilmektedir. Iki elektrotlu sistemde sadece anot ve katot arasindaki potansiyel
farki belirlenebilir ve bundan dolay1 eger anot potansiyeli NHE’ na gore belirli bir
degerde kalirsa, katot potansiyeli sadece NHE’ na bagli olarak kontrol edilebilir. Bu
miimkiin olmayabilir ¢iinkii NHE’ na gore anot potansiyeli akim gecince
degisecektir. Bu smirlamayr ortadan kaldirmak icin sekil 2.1.b°> deki gibi {i¢
elektrotlu sistem tercih edilir. Ug elektrotlu sistemde calisma elektrotu (C.E) olarak
kullanilan katot ve yardimci elektrot (Y.E) olarak kullanilan anodun yani sira ¢alisma
elektrotuna miimkiin oldugunca yakin yerlestirilen referans elektrot (R.E) mevcuttur.
Referans elektrot ¢alisma elektroduna yakin yerlestirildiginde iki elektrot arasi
cozelti direnci (Rs) azalir, boylece uygulanan potansiyel ile elektrotlar arasi
potansiyel farki birbirine yaklasir. Yardimci elektrot ile ¢alisma elektrotu arasindaki
akim degisse bile calisma elektrotu ve referans elektrot arasindaki potansiyel sabit

olur [8, 15].

Elektrodepozisyon sirasinda katotta indirgenen madde miktar1 Faraday yasasi
kullanilarak bulunabilir. Elektrotlardan ayrilan madde miktar1 devreden gegen akim

ile dogru orantilidir ve
q= NnF (2.6)

esitligi ile verilir. Burada q devreden gegen ylik miktari, N depozit edilen maddenin
mol sayisi, n metalin degerligi ve F Faraday sabitidir. Depozit edilen filmin

kalinlig1, elde edilen filmin hacminden ve ylizey alanindan faydalanilarak hesaplanir;

(= M, 2.7)
ApFn

Burada, t biriken filmin kalinlig1, M, biriktirilen filmin bagil atomik kiitlesi, A

olusan filmin ylizey alani,p depozit edilen metalin yogunlugudur [8, 9].
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2.2 Elektrodepozisyonu Etkileyen Faktorler

Elektrodepozit edilen filmin kalitesini etkileyen bazi parametreler vardir.
Depozit edilen metallerin ¢ozelti igerisindeki konsantrasyonlari, ¢ézelti pH’ 1, ¢ozelti
icerisindeki katki maddelerinin varligi, akim yogunlugu, depozisyon (katot)
potansiyelleri, ¢ozelti sicakligi, akimin puls yada siirekli olmasi gibi durumlar

elektrodepozisyonu etkileyen faktorler olarak sayilabilir [1].

pH degeri depozisyonu etkileyen dnemli bir faktordiir. Cozeltinin pH degeri,
¢ozeltideki hidrojen iyonlarmin konsantrasyonu ile belirlenir. Film depozit edildik¢e
¢Ozelti igerisindeki hidrojen iyonlarmin konsantrasyonu artar yani ¢ozelti pH’ 1
diiser. Ozellikle diisiik pH ve yiiksek potansiyelde meydana gelen hidrojen ¢ikist,
metal iyonlar1 ile birlikte depozisyon islemine katilacagi i¢in filmin yapisin1 ve akim

verimliligini degistirir [1].

Genellikle ¢ozeltinin pH’ 11 ayarlamak ve filmin daha parlak olmasini
saglamak icin kullanilan bir takim katki maddeleri de -elektrodepozit edilen

metallerin yapisini ve igerigini degistirir.

Akim yogunlugu, elektrot yilizeyinin birim alanindan gecen akim olarak
tanimlanir. Bu nicelik filmin yiizey morfolojisini ve kristal yapisini etkiler. Kaliteli

ince film iiretmek icin diisiik akim yogunlugu tercih edilmelidir.

Film kalitesi ve parlakligi i¢in 6nemli olan diger bir faktor de katot
potansiyelidir. Katot potansiyeli, metalik parlaklikta bir film elde edinceye kadar
degistirilmelidir.

Sicaklik, ¢ozelti pH’ 1, katot potansiyeli ve akim yogunlugu gibi faktorlerin
yaninda daha az etkili bir parametredir.  Kaliteli ince film {retimi igin

elektrodepozisyon islemi oda sicakliginda yapilmalidir.

Elektrodepozisyon esnasinda akimin puls akim olarak uygulanmasi depozit

dagilimimi etkiler, yiizeydeki piiriizleri giderir ve filmin parlak olmasini saglar
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[14].2.3 Doniisiimlii Voltammetri

Voltammetri yontemi kii¢iik alana sahip bir caligma elektrotuna uygulanan ve
zamanla degistirilen voltaja kars1 akim degerinin Olcildiigii elektrokimyasal bir
yontemdir. Potansiyel taramasi ileri yonde belli bir potansiyel degerine ulastiktan
sonra, ters gevrilip tekrar ayni noktaya getirilirse bu yOntemin adi doniistimli
voltammetri (DV) olur. Doniisiimlii Voltammetride ileri ve geri yondeki gerilim
tarama hizlar1 ayni tutulabildigi gibi farkli tarama hizlar1 da kullanilabilir. Ayrica
ileri ve geri yondeki tarama bir kez yada daha fazla yapilabilir. Uygulanan
potansiyelin Olclilen akim degerine karsi cizilen grafigine voltammogram denir.
Doniisiimlii voltammogramlarin elde edilmesi elektrokimyasal sistem hakkinda
bircok bilgi verir. Indirgenme ve yiikseltgenme islemlerinin ka¢ adimda ve hangi
potansiyellerde oldugu, tersinir olup olmadigi, {irlinlerin kararli olup olmadig,
elektrot tepkimesinde rol alan maddelerin yilizeye tutunup tutunmadiklari DV

egrilerinin incelenmesiyle 6grenilebilir [7, 16].

2.4 Kristal Yap1 ve Alasim Sistemleri

Kristaller, diizlem yiizeylerin kristale 6zgii belirli agilar altinda birlesmesiyle
olusur. Kiristal katilar lizerinde yapilan g¢alismalar kristal orgliyli olusturan atom,
molekiil veya iyonlarin uzayda biitiin 6rgii boyunca diizenli olarak tekrarlandigini
gostermektedir. Bir kristal orgiiniin, kristalin biitiin 6zelliklerini tasiyan en kiigiik
pargasina birim hiicre denir. Birim hiicrede atom sayis1 ve koordinasyon sayisinin
cesitli sekillerde bulunmasi ile gesitli tiirlerde kristal yapilar olusur. Birim hiicre
basit bir geometrik bigime sahiptir ve uzayi diizlemlerle esit hacimlere bolerek elde
edebilir. Elde edilen birim hiicrelerle dogada yedi kristal tiiri agiklanabilmektedir.
Bunlar; Kiibik (Basit, Hacim merkezli, Yiizey merkezli), Hegzagonal, Tetragonal,

Ortorombik, Monoklinik, Triklinik, Romboedrik kristal kafes tiirleridir.

Metal kristallerinde tekrarlanan birimler art1 yiiklii iyonlardir. Degerlik
elektronlart yalniz kendi atom c¢ekirdeklerinin degil biitiin komsu ¢ekirdeklerinin
etkisi altinda bulunur. Her ydne dogru hareket edebilir. Bu nedenle metal

kristallerinin bir elektron denizi i¢inde diizenli bir sekilde yerlesmis art1 yukli

10
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iyonlardan olustugu soylenebilir. Kolaylikla akabilen elektron denizi metale,
elektriksel iletkenlik kazandirir.  Artt yiikli iyonlar elektriksel yiik dengesini
bozmadan yer degistirebildiklerinden metaller tel ve levha haline getirilebilirler ve
yumusaktirlar. Mekanik bir kuvvetin etkisi altinda yeni metalik baglar
olusacagindan metalin ozellikleri degismez. Metallerin bir¢ogunda iyon-elektron
denizi etkilesiminden bagka arti1 yiiklii iyonlar arasinda kovalent baglar (elektron
ortaklagsmasi) da olusur. Bdyle metaller serttirler. Demir ve tungsten buna 6rnek

olarak verilebilir.

Gergek kristaller, kusursuz bir yapiya sahip degildirler. Kristallerde farkli
boyutta yabanci atomlar bulunabildigi gibi, baz1 koseleri bos, bazi atomlar
yerlerinden kaymis ve bazi kristal diizlemleri yarim olabilir. Tanecik sinirlar1 da
kristal yapiy1 bozarlar. Metallerin plastik sekil degistirmesi, dayanimi, sertligi biiyiik
Olgiide kristal yapr hatalarina baghdir. Kristal yapr hatalar1 noktasal, ¢izgisel ve
ylzeysel olarak ii¢ gruba ayrilabilir. Noktasal hatalarin kaynagi birka¢ eksik
atomdan dolay1 kafes koselerinin bos kalmasi yada yabanci atomun araya girmesidir.
Bu hatalar, katilasma sirasinda olusabildikleri gibi, atomlarin yer degistirmesi
(diftizyon) ile de olurlar. Cizgisel hatalar kristallerde sik¢a rastlanan hatalardir.
Atomlarin hatali dizilisleri bir ¢izgi boyunca devam ederse ¢izgi hatasi olusur. Kenar
ve vida dislokasyonu olmak iizere iki tipe ayrilir. Yiizeysel hatalara en 6nemli 6rnek
tane sinirlaridir.  Katilasma sirasinda, kristallesme c¢ekirdeklerinin sayisina baglh
olarak, yapilar1 ayn1 ancak konumlar1 farkli olan ¢ok sayida kristal tanecikleri (gren)
olusur.  Kristal tanecikleri arasinda kalan atomlar komsu taneciklere uyum
saglayamazlar ve diizensiz (amorf) bir bolge olustururlar. Tane sinirlarinda
atomlarin dizilmesi ¢ok siki olmayip bosluklar vardir. Tane sinirlari, metallerin tane

biiyiikliigii hakkinda fikir vermede yararli olurlar.

Iki veya bir ka¢ maddenin muhtelif oranlarda beraberce eritilerek meydana
getirilen karisima alagim denir. Madenlerin gesitli 6zellikleri vardir. Baz1 madenler
yumusak yalniz basina kullanilamazlar. Altin ve glimiis gibi bazi madenler ise
dokiime elverisli degillerdir. Bakir gibi, bazilar1 kolayca asmabilirler. Bazilari
dayanikli veya dayaniksizdirlar. Bazilar1 yiiksek ve bazilar1 da algak sicaklikta

ergirler. Iste madenlerin gosterdikleri bu cesitli 6zelliklerden 6tiirii teknikte layikiyla
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faydalanmak i¢in ve daha elverisli olmalarini temin amaciyla alasimlar yapilir.
Metalik malzemeler genelde alasim seklinde kullanilirlar. Alasimlama, farkl
Ozelliklere sahip elementlerin bir araya getirilmesiyle, iistiin 6zelliklerin optimum
sekilde tek bir malzemede toplanmasi i¢in uygulanan bir islemdir. En az biri metal
olmak sartryla iki veya daha ¢ok metal veya metalloidin bir araya getirilmesi sonucu
elde edilen metalik karakterdeki yeni malzemelere alasim denir. Alagim sistemi,
farkli element atomlarmnin, miimkiin olan biitiin oranlarda karistirilmasi sonucu
olusan biitlin alagimlari icerir. Eger sistem iki element i¢eriyorsa ikili alagim (Co-Fe,
Ni-Fe, Co-Cu, Fe-Cu vb.), ii¢ element igeriyorsa ii¢lii alasim (CoFeCu, NiCoFe,
NiCoCu vb.) olarak isimlendirilir. Bir B metali, bir A metaline alasim yapacak
sekilde ilave edildigi zaman, ilave edilen elementin miktarina ve alasimin bulundugu
sicakliga baglh olarak, bir ¢ok yap1 ve atomik diizen ortaya ¢ikabilir. Ancak, bu
elementlerden ¢ok azi tamamiyla bir kati1 ¢ozelti yapacak sekilde davranir. Cu-Ni

sistemi bu duruma genel bir 6rnektir.

Kat1 eriyikler, kat1 durumda birbiri igerisinde ¢bziinen yani ortak bir kafes
iceren bilesimlerin karigimiyla elde edilir. Kat1 eriyikler bir fazli yapiya sahiptirler.
Miktar1 fazla olan bilesene ¢6zen, 6tekine ¢oziinen denir. Kiymetli metallerde ¢esitli
¢oziinen elementlerin ¢dzilinebilirlik degerlerinin arastirilmasinin bir sonucu olarak
bakir (Cu), giimiis (Ag) ve altin (Au)' 1n birincil kat1 ¢ozelti olusturduklar1 cesitli
kurallarla formiile edilmistir. Kat1 eriyikler ikinci elementin atomlarinin ana kafes

icerisindeki yerlesim konumlarina gore;
i-Yer alan kat1 eriyikler,
ii-Ara yer kat1 eriyikleri

olacak sekilde iki farkli yap1 gosterebilirler. Yer alan kati eriyiginde, ¢6zen ve
¢ozlinenin atom biiytikliikleri birbirine yakindir ( bakir ve nikel atomu gibi). Ara yer
kat1 eriyiginde ise ¢ozlinenin atomlart karbon, hidrojen, oksijen ve azot gibi kii¢lik

capl atomlardir.
Yabanci atom esas metalin atomu yerine yerlesiyor ise Yaralan Kat1 Cozeltisi

denir. Bu tlirde ¢Ozlinen metalin atomlar1 ¢oziicli metalin kristal atomlarinin

bazilarmin yerini almistir. Yabanci atom kafes aralarindaki bosluklara yerlesiyor ise

12



http://www.pdfonline.com/easypdf/?gad=CLjUiqcCEgjbNejkqKEugRjG27j-AyCw_-AP

Ara Yer Kat1 Cozeltisi meydana gelir. Bu tiirde atomik yarigap1 10-8 cm' den kiigiik
olan H, C, B ve N gibi ¢oziinen metalin atomlari, ¢dzlicii metalin atomlarinin

arasindaki bosluklara dagilmislardir.

2.5 Manyetizmanin Temel Kavramlari

Maddelerin manyetik 06zellikleri onlarin elektronlarindan kaynaklanir.
Serbest atomlarin manyetik ozellikleri o atomlara ait yoriinge elektronlarinin
diizenlenme bi¢imine baglidir. Bir elektronun net manyetik momenti; o elektronun,
bagl oldugu atomun ydriingesindeki hareketi ile spin hareketinin vektorel toplami
seklinde ifade edilir. Elektronlar yoriinge hareketi ile birlikte kendi eksenleri

etrafinda da donerler [17,18, 19, 20, 21].

Maddenin manyetik durumu manyetizasyon vektori (M) ile belirtilir.

Manyetizasyon, malzemenin birim hacmindeki net manyetik momente (m) esittir ve

(2.8)

<8

ile ifade edilir.

Manyetik indiiksiyon B, uygulanan alana ve (H) hem de maddenin

miknatislanmasina (M) baglidir ve

B =p,(H+M) (2.9)

ile ifade edilir. Burada H dis manyetik alan siddeti, p, ise serbest uzaym manyetik

gecirgenligidir.

Manyetik Alinganlik () ve manyetik gecirgenlik (permabilite) (pn) de

maddelerin manyetik 6zelliklerini agiklamakta kullanilan kavramlardir. Manyetik

alinganlik () boyutsuz bir biiyiikliiktiir ve maddenin uygulanan manyetik alana
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gosterdigi tepkinin bir dl¢iisiidiir. Manyetik alinganlik;

x=r (2.10)

ile ifade edilir. Manyetik gegirgenlik (permabilite) (n) ise Manyetik alinganlik ()

gibi manyetik maddelerin karakteristik bir 6zelligidir ve
B
=— 2.11
M=g (2.11)

ile ifade edilir.Manyetik alan (H) ve manyetik indiiksiyon (B) birbirine manyetik
gecirgenlik (permabilite) () ile baghdir.

Maddeler manyetik 06zelliklerine gore {i¢ gruba ayrilabilir. Genellikle
manyetik alandan kagan, dig manyetik alan tarafindan itilen maddelere diyamanyetik,
manyetik alana dogru ¢ekilen maddelere de paramanyetik maddeler denir. Ayrica
demir, kobalt, nikel ve bunlarin alagimlari, gibi maddeler paramanyetik maddelerden
en az bin kez daha fazla bir kuvvetle manyetik alana ¢ekilirler. Bu tiir maddelere de

ferromanyetik maddeler denir.

Manyetik maddeler manyetik alinganliklarina  gore  siiflandirilir.
Diamanyetik maddelerin manyetik alinganliklari % ~-107 civarindadir ve uygulanan
alana zit yonde bir manyetizasyona sahiptirler. Paramanyetik maddelerin manyetik
alinganhklar1 % ~ 107 — 10” civarindadir ve uygulanan manyetik alanla ayni yénde
bir manyetizasyona sahiptirler. Ferromanyetik maddelerin manyetik alinganliklar

x ~ 50 — 10000 civarindadir ve manyetizasyonlart uygulanan manyetik alanla ayni

yonlidiir [18].

Sadece yoriingesel hareketteki degisiklik diyamanyetik alinganliga sebep
olur. Diyamanyetizma uygulanan alana zit olan ¢ok zayif bir manyetizasyona yol
acar. Bu nedenle diyamanyetik alinganlik negatiftir. Bir diyamanyetik maddedeki
atomlarin siirekli (daimi) dipol momentleri yoktur. Bir dis manyetik alan

uygulandigr zaman elektronlarin yoriingesel hareketinde bir degisiklik olur. Sdyle
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ki, dipol momentteki degisiklik dis alana zit yonelir. Sonug olarak, net alan dig
alandan daha kiigiiktiir. Bu davranis Lenz kanunu ile anlasilabilir. Akidaki degisim
indiiklenen alana zittir.  Enerjiyi dagitacak (harcayacak) bir mekanizmanin
yoklugunda, dis alan sabit bir degere eristikten sonra bile elektron akimlarindaki

degisim devam eder. Ayni zamanda diyamanyetik alinganlik () sicakliktan
bagimsizdir ve manyetik geg¢irgenligi () manyetik alanin fonksiyonu olarak sabittir

[18]. Periyodik tablodaki bircok element diyamanyetiktir (Cu, Au, Af, Bi vb.).
Ancak diyamanyetik etki c¢ok zayif oldugundan, genellikle paramanyetik ve

ferromanyetik etkiler tarafindan bastirilir.

Paramanyetizmay1  incelemek ferromenyetizmayr arastirmamiza ve
anlamamiza yardimci olur. Ciinkii paramanyetizma kolektif bir olay degildir. Bu
nedenle fizikgiler paramanyetik alinganligin  sicakliga  bagimliligi  gibi
paramanyatizmanin temelini teskil eden teorilerle daha icli dighidir. Paramanyetik
Ozellik gosteren maddeler daha cok tek sayida elektronu olan atomlar ve
molekiillerdir. Yani c¢iftlenmemis bir elektron spinleri vardir. Dis manyetik alan
arttikca, alanla ayn1 yonde net bir manyetik moment olusur ve alan kaldirildiginda
eski hallerine geri donerler. Bunlara gecis elementleri gibi kismen dolu i¢
yoriingelere sahip atomlar ve iyonlar da dahildir. Cift sayida elektronlar1 olan bazi
elementlerde paramanyetiktir. Paramanyetik maddelere ornekler; Platin (Pt),
Aliiminyum (Al), Oksijen (O), gecis metallerinin tuzlari, nadir toprak elementlerinin
(lantanidler) tuzlar1 ve oksidleri kuvvetli paramanyetiklerdir. 3d, 4d ve 5d gecis
metallerinin hepsi paramanyetiktir. Ayn1 zamanda H,O da paramanyetiktir. Biitiin
ferromanyetik metaller (Co, Ni ve Fe) Currie sicakliklarinin iistiinde paramanyetik

olurlar. Paramanyetik maddelerin manyetik gecirgenligi (p) manyetik alanin

fonksiyonu olarak sabittir [18].
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Sekil 2.2:  a) Diamanyetik maddelerin manyetizasyonunun uygulanan manyetik
alana gore degisimi b) Paramanyetik maddelerin manyetizasyonunun uygulanan

manyetik alana gore degisimi

Magnetik maddelerin en 6nemli siifi ferromanyetiklerdir. Ferromanyetik
maddeler dis indiiksiyon alaninin yoklugunda bile kendiliginden magnetizasyonu
olan maddelerdir. Bu maddeler hem uygulama hem de teorik a¢idan onemlidirler.
Bu maddelerin uygulamalar1 ¢ok genis alana yayilmistir.  Miihendislikteki
uygulamalarda ferromanyetikler, yiiksek manyetik gecirgenlige sahip olmalarindan
dolayr kullanilirlar. Bu yiiksek manyetik gecirgenlik, yiiksek manyetik
indiiksiyonlarin en 1ilimli manyetik alanlarda bile elde edilebilmesini miimkiin kilar.
Diger bir kullanim nedeni de kalic1 manyetizasyona sahip olabilme yetenekleridir.
Bundan dolay1 bu maddeler bir manyetik alan kaynagi gibi davranirlar. Periyodik
cetveldeki birkag¢ ferromanyetik element; Fe (Demir), Gd (Gadalanyum), Ni (Nikel),
Dy (Distoryum), Co (Kobalt) v.b. dir. Ferromanyetikler, ¢ok biiyiilk manyetik
gecirgenlige (p) ve manyetik alinganliga () sahiptirler. Ferromanyetik

maddelerdeki kendiliginden manyetizasyon sicaklikla degisir. Manyetizasyon T =
0°K de maksimum ve Curie Sicakliginda (T = Tc) sifirdir. Bir ferromanyetik madde
biitiin hacmi i¢inde aym1 yonde miknatislanmaz. Ancak domain denen, homojen
manyetizasyon yonlerine sahip ¢ok sayida daha kiigiik bolgeler vardir. Bu bolgeler
birbirlerine gore rasgele yonelirler.  Bir ferromanyetik maddenin manyetik

Ozelliklerini gostermenin en iyi yolu farkli dis manyetik alanlar (H) i¢in manyetik
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indiiksiyonun (B) yada manyetizasyonun (M) grafigini cizmektir. Bu grafik
histerisis egrisi olarak adlandirilir. Tipik bir histerisis egrisi sekil 2.5° de

goriilmektedir.

Sekil 2.3: Histerisis egrisi

Histerisis egrisi incelenerek maddenin doyum manyetizasyonu, kalici
manyetizasyonu, koarsivitesi, manyetik geg¢irgenligi ve manyetik gii¢c kayb1 hakkinda
bilgi edinilir. Manyetik alan arttirildik¢a, manyetizasyon M ile gosterilen bir
degerde doyuma ulagir. Madde icindeki biitiin manyetik momentlerin alan yoniinde

siralanmasi durumuna doyum manyetizasyonu denir ve

M =nm (2.12)

bagintist ile verirlir. Burada n maddenin birim hacimdeki atom sayisi, m atomik
manyetik momentlerin biiylikligii olarak tanimlanir. Bir ferromanyetik madde
miknatislandiktan sonra manyetik alan sifira indirildiginde kalan manyetizasyon, M,
ile gosterilen kalict  manyetizasyondur. Bir ferromanyetik maddenin
manyetizasyonunu sifira indirmek i¢in uygulanan ters manyetik alan siddetine
koarsivite (H) denir. Ferromanyetik maddenin gecirgenligi manyetik alanin

fonksiyonu olarak sabit degildir.
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Histerisis egrisinden elde edilen diger bir onemli 6zellik ise Diferansiyel

Gegirgenlik ( u,) kavramidir ve

- dB
- 2.13
u p ( )

ifadesi ile verilir [18].

2.6. Manyetik Diren¢ (MR) ve Anizotropik Manyetik Diren¢ (AMR)

Bir ¢ok metalin elektriksel direnci, dis bir manyetik alana yerlestirildigi
zaman degisir. Bu degisme, manyetik diren¢ (magnetoresistance) (MR) olarak
tanimlanir. Direng, artan manyetik alanla birlikte ya artabilir (pozitif MR) ya da
azabilir (negatif MR). Herhangi bir metal i¢in Ol¢iilen MR sadece uygulanan
manyetik alanin siddetine bagh degil, ayn1 zamanda metalden gecen akima gore
manyetik alanin yoniine de bagldir. Manyetik alan akima dik oldugu zaman enine
manyetik diren¢ (EMR), paralel oldugu zaman boyuna manyetik diren¢ (BMR)
Olctilir. Bakir (Cu) ve glimiis (Ag) gibi ferromanyetik olmayan metallerde hem
enine hem de boyuna olan MR, uygulanan manyetik alanin artmasiyla ¢ok az bir artis
gosterir.  Ferromanyetik metallerde (Fe, Co, Ni vb.) ve bunlarin alasimlarinda
elektriksel direng, manyetik alan akima paralel oldugunda, manyetik alan arttikca
artar, manyetik alan akima dik oldugunda, manyetik alan arttik¢a direng¢ azalir. Her
iki durumda da belli bir manyetik alan degerinin {lizerinde direngteki artma veya
azalma doyuma ulasir [8]. Manyetik amddeler manyetik alana konulduklar1 zaman
farkli yapisal 6zelliklerinden dolayi farkli 6zellikler gosterirler. Bu farkli 6zelliklere
gore manyetik direng; Tunneling Manyetik Direng (TMR), Collassal Manyetik
Diren¢ (CMR), Anizotropik Manyetik Direng (AMR), Giant Manyetik Direng
(GMR) ve Ordinary Manyetik Diren¢ (OMR) gibi farkliliklar gosterir.

Anizotropik manyetik diren¢ kavrami kolay anlasilir ve modern aygitlara hizli
ve dogru bir sekilde uygulanabilir. Anizotropik manyetik direng 1945’ li yillardan
daha onceki yillarda ¢alisilmig konular arasinda olmasina ragmen yorumlamada bazi

sorunlarla karsilasilmistir. 1971 yilinda Hunt, 6rnek olarak, manyetik kayit
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uygulamalarinda manyetik alani ortaya ¢ikarmak i¢in kullanilabilen ince filmlerde,
anizotropik manyetik direng olarak bilinen manyetik direng olayin1 gostermistir [22].
Ferromanyetik metaller (Fe, Co, Ni vb.) ve bunlarin alasimlarinda (CoNi, NiFe,
CoFe, NiCoFe vb.) onemli diren¢ degisimleri daha kiigiik manyetik alan
gerektirmektedir. Bu materyallerde H = 0’ dan uzaklasirken boyuna manyetik direng
(BMR) pozitif ve enine manyetik direng (EMR) negatiftir. Bu nedenle manyetik alan
elektrik akimina paralel oldugunda manyetik alan artisiyla manyetik direng artar
fakat manyetik alan akima dik oldugunda manyetik alan artisiyla manyetik direng

azalir. Bu etki anizotropik manyetik direng¢ (AMR) olarak adlandirilir [8].
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3. DENEYSEL TEKNiKLER

Bu béliimde, elektrodepozisyon teknigi ile ferromanyetik ince film tiretimi ve
tretimi filmlerin kimyasal, yapisal, yiizey ve manyetik analizlerinde kullanilan
teknikler aciklanmaktadir.  ilk olarak depozisyon potansiyelinin belirlendigi
dongiisel voltammetri (DV) diizenegi anlatilmaktadir. Daha sonra ¢ozeltilerin
kimyasal analizinde kullanilan Indiiktif Eslesmis Atomik Emisyon Spektroskopisi
(ICP-AES) aciklanmaktadir. Ardindan alttabakanin  hazirlanmasi, filmlerin
blyiitiilmesi ve Ozelliklerinin incelenmesinde kullanilan teknikler anlatilmaktadir.
Filmlerin yapisal 6zellikleri, X-1sinlar1 Difraktometresi (XRD) ve Taramal1 Elektron
Mikroskobu (SEM) kullanilarak incelenmistir. Filmlerin kompozisyon analizinde,
SEM ile tiimlesik Enerji Aymrmali X-1sinlar1 spektrometresi (EDX) kullanilmigtir.
Manyetik dzelliklerinin arastirilmasinda ise Titresimli Ornek Magnetometrisi (VSM)
kullanilmistir.  Son asama olarak filmlerin manyetik diren¢ analizlerinin yapildig1

manyetodireng sistemi anlatilmaktadir.

3.1 Doniisiimlii Voltammetri (DV) Teknigi

CoFeCu alasim filmlerin elektrodepozisyonu ig¢in hazirlanan ¢o6zeltinin
elektrokimyasal karakterizasyonu DV teknigi ile yapilmigtir. Bu elektrokimyasal
karakterizasyon icin Uludag Universitesi Fen-Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimii
Katithal Arastirma Labaratuarinda bulunan deney diizenegi Sekil 3.1° de
verilmektedir. Bu diizenekte ticlii  elektrot sistemi (Calisma Elektrotu; C.E.,
Yardimci Elektrot; Y.E., Referans Elektrot; R.E) kullanilmaktadir. Sistem iiglii
elektrot sistemine sahip bir hiicre, akim ve voltaj degerlerini kaydeden bir bilgisayar
ve taramali potantiostat/galvonastat (P/G)’ dan olugsmaktadir. C.E olarak platin tel,
Y.E olarak platin levha ve R.E olarak ise SCE kullanilmsitir. Deney , pascal

programlama dilinde hazirlanmis bir program ile kontrol edilmektedir [8]. Taramali
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P/G potansiyeli istenen hizda ileri ve geri yonde tarayarak akim ve voltaj degerleri

bilgisayar tarafindan kaydedilir.

Potentiostat/Galvanostat |
(EGG Model 362) 4—' ADC/DAC

I

Bilgisavar
(Pentium Il 400MHZz)

A t - ()74-' Platin Tel Elektrodu
A0 — - ) [, DK
( Pt elektrot ) Cozelti KE

Sekil 3.1: Dongiisel voltammetri (DV) i¢in kullanilan deney diizenegi. (Sistem, C.E
olarak Ti alttabaka kullanilarak elektrodepozisyon diizenegi olarak kullanilmaktadir.)

[23].

3.2 Elektrodepozisyon Teknigi ile CoFeCu Alasim Filmlerinin Biiyiitiilmesi

CoFeCu alasim filmler polikristal Titanyum (Ti) alttabaka {izerine
blyiitiilmiistiir. Filmlerin elektrodepozisyonu; alttabakanin hazirlanmasi, filmlerin
depozisyonu ve filmlerin alttabakadan kaldirilmasi islemlerini i¢erir. Bu bdliimde ilk

olarak alttabakanin hazirlanmasi ele alinmaktadir.

3.2.1 Alttabakanin Hazirlanmasi

Elektrodepozisyon tekniginde filmin biiylimesi alttabakanin se¢imine ve
hazirlanmasina 6nemli Olgiide baghdir. Alttabaka, depozit edilecek filmin diizgiin
olusmasini saglamak i¢in temiz ve piiriizsiiz bir yiizeye sahip olmalidir. Bu nedenle
alttabakaya mekanik temizleme (zimpara) yapilir. Zimparalama islemi sirasiyla 240
ve 400’ lik zimpara kagitlar1 kullanilarak yapilmistir. Daha sonra normal ve saf su

ile yikanarak kurulama kagidi yada pecete ile iyice kurulanir. Parlatilan yiizey,
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depozisyon islemi yapilacak olan bolge (2.88 cm?) agikta kalacak sekilde bantlanir
ve sirastyla saf su, %10’ luk H,SO4 c¢ozeltisi ve tekrar saf su ile yikanarak
depozisyon islemi i¢in hazirlanmis olur. Alttabaka, depozisyon islemi igin ¢ozelti

igerisine gerekli baglantilar1 yapilarak yerlestirilir.

3.2.2 CoFeCu Alasim Filmlerinin Elektrodepozisyonu

Bu c¢alismada filmler, Uludag Universitesi Fen-Edebiyat Fakiiltesi Fizik
Boliimii Katithal Arastirma Labaratuar’> nda, TUBITAK tarafindan desteklenen
TBAG-1771 proje kapsaminda gelistirilen sistem kullanilarak tiretilmistir. Sistem ti¢
elektrotlu potantiostat/galvanostat (P/G), bilgisayar, digital-analog ¢evirici (DAC),
analog-digital c¢evirici (ADC) ve elektrokimyasal hiicre (¢ozelti kab1)’ den
olusmaktadir. Depozisyon, bilgisayar kontrollii yapilabildigi gibi bilgisayar
kontrolstizde yapilabilmektedir. Sistem potansiyel kontrollii kullanildiginda P/G,
C.E’ nun potansiyelini R.E’ a gore sabit bir degerde tutar. Hazirlanan alttabaka
calisma elektrotuna baglanir ve depozisyon bu elektrot yiizeyinde meydana gelir.
Deneyde Y.E olarak 2.5 cm * 2.5 cm yilizey alanina sahip bir platin levha
kullanilmistir.  Platin ¢6zelti ile reaksiyona girmeyen bir metal oldugundan dolay1
ozellikle tercih edilmistir. Y.E’ un amact C.E’ nun gerektirdigi akimi1 saglamaktir.
Y.E’ un konumu ve bi¢imi C.E’ nun yiizeyi {lizerindeki akim dagilimini belirledigi
icin onemlidir. Sistemde kullanilan C.E’ un yiizey alan1 Y.E’ nun yiizey alanindan
daha kiicliktiir. Homojen bir akim ve potansiyel dagilimi isteniyorsa, Y.E’ un C.E’
ndan miimkiin oldugu kadar uzaga yerlestirilmesi gerekir. Ayni zamanda R.E, C.E’
na miimkiin oldugu kadar yakin yerlestirilmelidir. Deneyde referans elektrot olarak
SCE kullanilmistir. Bu deneyde kullanilan elektrokimyasal hiicrede C.E ile R.e
arasindaki mesafe yaklagik 2.5 cm, hiicrenin toplam uzunlugu ise 7.5 cm dir. C.E ile
R.E arasindaki mesafe, bu iki elektrot arasinda I Ry kadar bir potansiyel diismesine
sebep olur. Meydana gelen bu potansiyel diismesi, Y.E ve C.E arasindaki potansiyel

farkindan ¢ok daha kiictiktiir.[24, 25]
DAC ve ADC, bilgisayar kullanilarak gergeklestirilecek depozisyonda

bilgisayar ile P/G arasindaki iletisimi saglar. DAC, bilgisayardan gelen sinyali bir

analog sinyale (voltaja) c¢evirir ve bu deger R.E’ a gére C.E’ nun potansiyeli olarak
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P/G’ a gonderilir. ADC, P/G’ dan gelen analog sinyalleri dijital sinyallere ¢evirerek
bilgisayara gonderir. Bilgisayar hiicrenin anodu ile katotu arasinda gegen yiik
miktarini elde etmek {izere akimi toplar. Bu yiik miktarindan yola ¢ikarak bulunan
filmin kalmhig istenilen degere ulastiginda bilgisayar potansiyel uygulamasini
durdurur. Tabaka kalinlig1 i¢in gereken yiik miktar1 (anot ve katot arasinda gegen
biitiin yiik), Faraday kanununa gore hesaplanir (Denklem 2.5). Bu hesaplamada
akim verimliligi %100 olarak kabul edilir. Bu sekilde hesaplanan tabaka kalinligina
o metalin nominal (varsayilan) kalinlig1 denir. Pratikte akim verimliligi hidrojen
gaz1 ¢ikist sebebiyle %100 den daha kiiciik olabileceginden, filmin kalinlig1 nominal

kalinligin akim verimliligi ile carpimindan bulunabilir. [24, 25]

Depozisyon islemine baslamadan 6nce ¢ozeltinin sicakligi ve pH’ 1 dlgiiliir.
Bilgisayar kullanilarak gerceklestirilecek deneylerde tabaka kalinligi, depozisyon
potansiyeli gibi ilgili parametreler bilgisayara girilir. Hazirlanan alttabaka, parlatma
islemi tamamlanir tamamlanmaz oksitlenmeyi 6nlemek i¢in hemen ¢6zelti icerisine
yerlestirilerek gerekli elektrot baglantilar1 hizli bir sekilde yapilir ve depozisyon
baslatilir. Depozisyon siiresi tabaka kalinligma ve uygulanan katot potansiyeline
gore farklilik gosterir. Depozisyon islemi tamamlandiktan sonra numune ¢ozelti

icerisinden ¢ikartilarak saf su ile yikanir.

3.2.3 Filmlerin Alttabakadan Kaldirilmasi

Titanyum (Ti) alttabaka {izerinden ince film kaldirma islemi oldukca basittir.
Ti lizerine biiyiitiilen numune depozisyon ¢ozeltisinden ¢ikarildiktan sonra saf su ile
yikanir ve kurumasina izin verilmeden jilet yardimiyla alttabakadan kazinir.

Alttabakadan ayrilan filmler bir kurulama kagidi arasinda saklanabilir.
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3.3 indiiktif Eslesmis Plazma Atomik Emisyon Spektroskopisi (ICP-AES)

Indiiktif Eslesmis Plazma Atomik Emisyon Spektroskopisi, (ICP-AES)
uyarilmis elektronlarin kararli hale donerken belli dalgaboyunda enerji yayinlamasi
ilkesine dayanan bir yayinlama spektrofotometrisi teknigidir. Bu islemin ana 6zelligi
her elementin kendi kimyasal karakterine uygun o6zel bir dalga boyunda enerji
yayinlamasidir. Yayinlanan enerjinin siddeti, incelenen Ornekte, aranan elementin
bulunma miktar1 ile orantilidir. Boylece 6rnek tarafindan hangi dalgaboylarinin
hangi siddette yaymlandigima bakilarak incelenen Ornegin elementsel bilesimi
belirlenebilir [26]. Indiiktif eslesmis plazma kaynag i¢ ice gecmis iic kuvars
borudan (torch) yapilmistir. Bunlarin arasindan dakikada 10-17 mL argon gazi
gecer. En genis borunun ¢ap1 2.5 cm dir. Bu borunun iist kisminda suyla sogutulan
radyo indiiksiyon bobini bulunur. Akan argonun iyonlagmasi bir Tesla bobininden
kivileim ile baglatilir. Olusan iyon ve elektronlar indiiksiyon bobini tarafindan
olusturulan manyetik alan salimimlan ile etkilesir. Bu etkilesim sonucunda iyonlar
ve elektronlar ayn1 yone dogru akmaya baglar. Ortamin bu akmaya kars1 gosterdigi
direng ile ortamin sicakligt 10000 K’ e kadar yiikselir. En icteki kuvarz borudan
gecen argon gazi akisiyla plazma igerisinde numune tasinir. Numune cihaz 3 sekilde

ilave edilebilir.

i)Aerosol halinde: Ultrasonik bir sislestirci vasitasiyla olusan ¢ok kiiciik

damlaciklar argon gazi yardimiyla plazmaya taginir.

ii)Buhar halinde: Plazmaya s1vi ve kati numuneleri vermek i¢in elektrotermal

buharlastiricilar kullanilir.

iii)Ince toz halinde: Nebulizer yerine lazer kulanilir.

Numune atomlar1 tasiyict argon gazi sayesin 4000-8000 K sicakligindaki
bolgeye ulasir. Burada 2 ms kalirlar. Bu sicaklikta atomlagma olur. Sicakligin bu
kadar yiiksek olmasi sonucunda diger yontemlerde karsilasilan kimyasal girisim
sorunu ile daha az karsilasirken iyonlasma girisimi yok denecek kadar az olur.
Ornegin atom ve iyonlar1 uyarilir ve yaptiklari emisyon, dalgaboyu ayiricilara
gonderilir. Elde edilen emisyon spektrumlari kaydedilir ve elementlerin karakteristik

dalgaboylari ile karsilastirilip 6rnegin igerdigi elementler belirlenir. Bu yontemin en
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biiyiik avantaj1 ayni anda bir ¢ok elementin ana emisyonunun ve bunun yaninda 4-5
farkli dalgaboyundaki emisyonlarinin dl¢iilebilmesidir. Plazma sicakligi her bolgede

aynidir ve bu nedenle self absorpsiyon ve self doniisiim etkileriyle karsilasilmaz [27].

Bu calismada, ICP Olgiimii Winlab 32 software kontrollii ve FIAS-AS90
otosampler baglantili simultane ve aksiyal goriiniimlii Perkin Emler Optima 3100 XL

ICP-AES ile yapilmistir.

3.4 X Isimnlar Difraksiyonu (XRD)

X-151m difraksiyon teknigi ile Ornege zarar vermeden , maddenin kristal
yapisi, atomlar yada diizlemler aras1 mesafeler, tek kristal veya tane yonelimi
belirlenebilir. Bir ¢cok maddenin periyodik yapida olmasi, kristaldeki atomlar arasi
uzakligin X-151n1 dalgaboyu mertebesinde olmasi gibi etkenler kristal yapiy1
aydinlatmada bu teknigi kullanish kilmistir. Kristalin yapisina ve kristalle etkilesen
1sinin dalgaboyuna bagl olarak degisik kirinim desenleri meydana gelir. Kristale
gonderilen 151n1n dalgaboyu, kristalin 6rgii sabitine esit yada daha kiiciikse gelen 151n
kirinima ugrar [28]. Belli yonlerdeki 1sinlardan bazilari birbirini yok ederken (yikici
girisim), bazi 1smlar birbirini kuvvetlendirerek yapic1 girisim (difraksiyon)
olustururlar.  Difraksiyon yalnizca Bragg denklemini saglayan gelis agilarinda
meydana gelir. Bragg yasasi, 6rnege bilinen dalgaboyunda 1sin gondererek 6
acisinin  Olgiilmesiyle kristal diizlemleri arasindaki d uzakliginin bulunmasinda

kullanilir.

nA=2dsin@ n=123,. (3.1)

Denklemde d diizlemler aras1 mesafe, € gonderilen 1smin diizlemle yaptig

gelme agis1, 4 gelen gonderilen 1s1nin dalgaboyu ve n yansima mertebesidir. n = 0

degerini alirsa herangi bir yansima gozlenmez.
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Sekil 3.2: Kristal diizlemlerine gelen ve yanstyan 1sinlar [29].

Sekil 3.2 te goriildigii gibi kristal yap1 lizerine gelen G; veG;, 1sinlari
diizlemle € agis1 yapacak sekilde gelmistir. Bu 1sinlar kristal yapidaki atomlarla
difraksiyona ugrayarak Y; ve Y, 1sinlar1 gibi sagilirlar. Gelen ve yansiyan ismlar
arasindaki ag1 2 8’ dir. Bu degere difraksiyon agis1 denir ve deneylerde 6 yerine 2 6
Olciiliir. Farkli @ agilarinda bu dlgiimler yapilarak 6rnek i¢in x-151n1 kirinim deseni

elde edilir [30].

Dedaktor

Difraksiyon
Demet
26

Gelen
demet

Kaynak

Kristal

Sekil 3.3: X-151n1 difraktometresinin sematik gosterimi [24].
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Ornekteki kristal diizlemlerine ait tane biiyiikliikleri, Scherrer formiilii ile

tayin edilir ve

. 0.94
BcosO

(3.2)

ile wverilir. Denklemde t tane biiylikligl, A difraksiyonda kullanilan 1smnin
dalgaboyu, B incelenen diizleme ait pikin FWHM (yan yiikseklikteki pik genisligi)

degeri, 6 incelenen diizleme ait pikin ortaya ¢iktig1 acinin yarisidir [30].

Filmlerin XRD &lciimleri, Balikesir Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi’ nde
bulunan Philips Analytical marka XRD cihaziyla yapilmistir.

3.5 Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)

Yiiksek ayirma giiciine sahip bir teknik olan Taramali Elektron Mikroskubu
(SEM), kat1 yiizeyinin ¢ok ince bir tabakasinin incelenmesi i¢in gelistirilmistir.
Taramali Elektron Mikroskubu (SEM), kati yiizeyler hakkinda topolojik ve
morfolojik bilgi saglar. SEM’ de goriintii elde etmek i¢in katt numunenin yiizeyi
yuksek enerjili elektron demetiyle (Raster diizeninde) taranir. Bu taramada elektron
demetiyle, (1) ylizey boyunca diiz bir dogru {izerinde (x yoniinde) tarama yapilir, (2)
demet baslangi¢ pozisyonuna doner, (3) asagi yonde (y yoniinde) belirlenmis bir
miktar kaydirilir ve bu islem tiim ylizey alani taranana kadar tekrarlanir. Tarama
sirasinda (z yoniinde) bir sinyal alinir ve goriintiiye doniistiiriilecegi bir bilgisayar

sisteminde toplanir [29].

SEM’ de Elektron tabancasit kaynagi, elektron odaklama sistemi, numune
odas1 ve elektron dedektdrii bulunmaktadir. Elektron tabancasindan g¢ikan yiiksek
enerjili elektronlar manyetik kondansér ve objektif mercek sistemi ile numune
tizerindeki 5-20 nm’ lik son nokta boyutuna indirgenir. Numune odalarinda, normal
basingtan 107 torr veya daha diisiik bir basinca hizla ulagabilmek i¢in yiiksek
kapasiteli vakum pompalar1 kullanilir. Numune tutucular x, y ve z yonlerinde

hareket ettirilebilir ve her bir eksen etrafinda dondiiriilebilir. Metal olmayan yalitkan
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numunelerin ylizeyleri en fazla 20 nm mertebesinde iletkenligi saglayan altin veya
karbon ile kaplanir. Yiiksek ¢oziiniirliige sahip numune goriintiisii saglamak igin

incelenecek numuneler metalde olsa ylizeylerine altin kaplama iglemi uygulanir [25].

Elekiron ign . Elektron tabancast

demeti

~— Anot

Marvyetik
~af—— mercekler

Tarama
sanmiar

Birincil
slektron
wledektord

ikincil
elekiron
dedektdr

fumune

Sekil 3.4: Taramali1 elektron mikroskobunun (SEM) ¢alisma semasi [31].

EDX analizi boyunca 6rnek, SEM i¢inde elektron demetiyle bombardiman
edilir. Bu elektronlar, 6rnegin elektronlar1 ile carpisir ve onlar1 yerinden ayirir.
Bosalan yeri, list yoriingelerden daha fazla enerjili bir elektron doldurur. Elektronun
enerji fazlaligr karakteristik bir x-151n1 yayimlayarak disari verilir. EDX analizi
sonucunda bir EDX spektrumu elde edilir. Bu spektrum, her enerji diizeyinde
yayinlanmis x-1ginlarinin frekansinin egrisidir.  Spektrumdaki pikler, yayinlanan

x-1s1nlarma uygun siddetleri gosterir. Bu piklerden her biri bir atoma 6zgiidiir ve bu
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nedenle bir elemente uyar. Pikin siddeti, o elementin 6rnekteki yogunlugunu gosterir

[29].

Filmlerin SEM analizleri ve EDX &lciimleri, Anadolu Universitesi
Miihendislik - Mimarlik Fakiiltesi Malzeme Miihendisligi Bo6liimii’ nde bulunan

Zeiss Supra 50 Vp model Taramali Elektron Mikroskobu kullanilarak yapilmistir.

3.6 Titresimli Ornek Magnetometresi (VSM)

VSM, diizgiin bir manyetik alanda titresen bir 6rnegin i¢inde bulundugu bir
alettir. Titresimli Ornek Magnetometresi (VSM) ile incelenen malzemenin manyetik
karakterini ortaya koyan manyetizasyon egrisi (histerisis) elde edilir. VSM sistemi,
giic kaynagi, kontrol panelleri gibi elektronik kisimlar ile Ornek titrestirici,
elektromagnet gibi 6l¢iim kisimlarindan ve bunlara baglanmis bir bilgisayardan
olusur. VSM’ in ¢alisma prensibi elektromanyetik indiiksiyon olayma dayanir.
Ornek dc manyetik alani igerisinde titresim yaptiginda meydana gelen &rnegin
titresim manyetik alani ile Faraday indiiksiyon yasasina gore algilayici (pick-up)
bobininde degisken bir voltaj indiiklenir. Faraday indiiksiyon yasasi emk’ nin
biiyilikliigiiniin bobin igerisindeki manyetik akinin zamanla degisim hiz1 ile orantili

oldugunu ifade eder.

do
E=-— 3.3
% 3.3)

Burada E = emk’ y1 ve @ oOrnekle bobini birlestiren manyetik akiy1
belirtmektedir. Indiiklenmis emk olgiilebilir ve bu, 6rnegin manyetizasyonu ile

orantilidir.

VSM ile manyetizasyonun direkt Ol¢iimii yapilir.  Algilayict bobinler
arasindaki boslukta 6rnek varken ve Ornek yokken oOl¢iilen manyetik indiiksiyon
arasindaki fark hesaplanir [18]. Bu 6l¢iim sonunda elde edilen veriler uygulanan
manyetik alana gére manyetizasyonun nasil degistigini vermekle sinirlidir. Ornegin

gercek manyetizasyon degerinin ortaya konmasi icin sistem, manyetik moment
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degeri bilinen nikel (Ni) standart ile kalibre edilir. Kalibrasyondan sonra VSM, tiim
Ol¢timler i¢in ayn1 hesaplamay1 yaparak, 6l¢iilen 6rnek icin gergek manyetik moment
degerlerinin, uygulanan manyetik alana karsi degerini verir. Kalibrasyon
tamamlandiktan sonra 6rnek, pyrex 6rnek tutucunun ucuna yerlestirilip 6rnek tutucu
titrestiriciye takilir. Iki tiir 6rnek tutucu ile 6rnekler yatay (manyetik alan film
ylizeyine paralel) ve diisey (manyetik alan film yiizeyine dik) olarak yerlestirilip
ol¢iim yapilabilir. Ornek tutucunun istenen agilarla dondiiriilmesiyle farkli ydnlerde
uygulanan manyetik alan altinda &l¢iim yapmakta miimkiindiir. Istenen degerler
arasinda istenen araliklarla uygulanan manyetik alana karst Olglilen manyetik

moment degerleriyle 6rnegin histerisis egrisi elde edilir.

Fonlksivon Radyvo
Jeneratorii Frelkans

[yadcselric

Feferans

[ Sinyal

Jeneratorii
Ornek

| ———

Titrestirici ==

Alglayvic: Bobin

Hall Frop \
Flektromagnet
Giie Eaynag; \

|IIIIIIIIE |I||IIII|r§—

Doner Tabla Dandinn

Gaussmetre Mikseltici e motor

Nlotor
Eontrol

Sabitlevici
Yiiliseltica

Bilgisayar

Sekil 3.5: VSM’ in sematik gosterimi [32].

Bu caligmada, dl¢timler i¢in kullanilan elektromagnet £2.25 T manyetik alan
araliginda calisabilmektedir. Numune titrestiricinin titresim frekans1 75 Hz’ dir.
Filmlerin manyetik 6l¢iimleri, Balikesir Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi’ nde

bulunan ADE EV9 Model VSM ile yapilmustir.
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3.7 Manyetorezistans Ol¢iimler

Ince filmlerin manyetikdireng olgiimleri, Van Der Pauw (VDP) teknigi
kullanilarak yapilmistir. Manyetikdireng Ol¢limlerinde film bir 6rnek tutturucu
lizerine yerlestirilir ve 0rnek iizerinden gegen akima karsilik film iizerindeki voltaj

degerlerinden faydalanilarak manyetikdireng degerleri hesaplanmaktadir.

MR o6lgiimleri i¢in kullanilan deneysel sistem, sekil 3.6 da verilmistir.
Sekilde goriildiigli gibi sistem, bir elektromiknatis, bilgisayar, numune tutturucu,
nanovoltmetre ve bir dogu akim kaynagindan olusmaktadir. Numuneler numune
tutturucuya yerlestirilerek akim ve voltaj kontaktlar1 kare bigiminde kesilmis filmin
dort kosesi iizerinden yapilir. Birbirine komsu iki kdseden akim uygulanirken,
bunlarin karsisinda bulunan diger iki kose arasindan potansiyel farki oOlgiliir.
Elektromiknatis belli bir manyetik alan saglamaktadir. Bilgisayar kontrolii altinda
manyetik alan degistirilirken nanovoltmetrenin ¢ikis sinyalleri kaydedilir.
Sekil 3.6° da goriildiigii gibi akim C ve D noktalar1 arasinda uygulanirken, potansiyel

farki A ve B noktalar1 arasinda 6l¢iiliirse filmin Van Der Pauw direnci,

R = (3.4)

esitligi ile verilir. Bu baglantilar ile filmin boyuna manyetorzistanst (BMR) 6l¢iiliir.
Ayni sonu¢ akimm A ve B noktalarina uygulanarak, potansiyelin C ve D noktalar1
arasindan Ol¢iilmesiyle de bulunabilir. Eger akim B ve D noktalar1 arasina uygulanir,

A ve C noktalar1 arasindaki potansiyel farki 6lctiliirse filmin direnci,

R, = (3.5)

esitligi ile verilir. Bu durumda ise filmin enine manyetikdirenci (EMR) 6l¢iilmiis

olur.
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Sekil 3.6: Manyetikdireng 6l¢timleri i¢in kullanilan deneysel sistem [24].

CoFeCu filmlerin MR dlgiimleri, Balikesir Universitesi Fen Edebiyat
Fakiiltesi’ nde bulunan MR sistemi ile +10 kOe arasinda uygulanan manyetik

alanlarda ol¢iilmiistiir. Filmin direncindeki ylizde degisim miktar1t MR (%),

RUD =R 19 (3.6)

min

MR(%) =

formiili ile hesaplanmstir. Burada r (H) uygulanan herhengi bir manyetik alandaki

direng, Ry 1se direncin en kiigiik oldugu degerdir.
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4. BULGULAR ve TARTISMA

Bu boliimde yapilan deneyler sonucunda elde edilen bulgular tartisilmaktadir.
Ik olarak kullanilan ¢dzeltilerin hazirlanmasi ve kimyasal ve elektrokimyasal olarak
incelenmesi ile liretim i¢in uygun potansiyelin belirlenmesinde kullanilan DV egrileri
elde edilerek uygun potansiyel araliklar1 belirlenmistir. Farkli depozisyon
potansiyeli, film kalinligi, ¢cozelti pH’ 1 ve farkli Fe konsantrasyonlarinda CoFeCu
filmleri biiylitiliip, filmlerin biiyiime mekanizmalarini incelemek igin film
depozisyonu sirasinda bilgisayar ortamina kaydedilen akim zaman gecisleri
incelenmigtir. Daha sonra biiyiitiillen CoFeCu filmlerinin kimyasal, yapisal ve

manyetik analizleri ele alinmaktadir.

4.1 Cozeltilerin Hazirlanmasi, Kimyasal ve Elektrokimyasal Karakterizasyonu

Bu boéliimde, elektrodepozisyon isleminde kullanilacak olan ¢ozeltilerin
hazirlanmasi, ICP-AES teknigi ile kimyasal ve DV teknigi ile elektrokimyasal

karakterizasyonlar1 anlatilmaktadir.

4.1.1 Cozeltilerin Hazirlanmasi

CoFeCu filmlerinin depozisyonu i¢in hazirlanan ¢dzeltilerin bilesimleri ve
depozisyon sartlar1 Tablo 4.1° de verilmistir. CoFeCu filmleri A ¢ozeltisi
kullanilarak farkli parametrelere gore biyiitiilmiislerdir. CoFeCu filmlerinin
biiylitiildiigli A c¢ozeltisi, belirlenen oranlarda kobalt siilfat (CoSO47H,0), demir
stilfat (FeSO47H,0), bakir siilfat (CuSO45H,0) ve borik asit igermektedir. B;, B, ve
Bs ¢ozeltileri ise demir stilfat (FeSO47H,0) oranlar1 degistirilerek demir oraninin
etkisini gérmek amaciyla hazirlanmistir. Borik asidin etkisini goérmek i¢in C

¢ozeltisi hazirlanmastir.
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Tablo 4.1:

CoFeCu

alasgim filmlerinin  depozisyonunda

elektrokimyasal karakterizasyonunda kullanilan ¢ozelti igerikleri

ve ¢ozeltilerin

COZELTIi | Kobalt Siilfat | Demir Siilfat | Bakr Siilfat Borik Asit
M) M) (M) M)
CoSO47H,0 FeSO47H,0 | CuSO45H,0 H;BO;

A 0.2 0.01 0.002 0.3
B, 0.2 - 0.002 0.3
B, 0.2 0.02 0.002 0.3
B; 0.2 0.04 0.002 0.3
C - - - 0.3

4.1.2 Cozeltilerin Kimyasal Karakterizasyonu

Cozeltilerin kimyasal bilesimi Indiiktif Eslesmis Plazma Atomik Emisyon
Spektrometrisi (ICP-AES) ile tayin edilmistir. CoFeCu alasim filmlerini biiylitmek
icin labaratuar kosullarinda hazirlanan A c¢ozeltisi %97 kobalt, %.4.5 demir ve
%1 bakir icermektedir. ICP-AES sonuglarina bakildiginda ise demir miktari
disindaki degerlerin beklenen degerler ile uyumlu oldugu goriilmektedir. ICP-AES
sonucunda demir miktarinin, beklenen degerinden az olmasi, ICP-AES 6l¢iimii icin
bekleyen A c¢ozeltisi icerisindeki demirin ¢Okelmesinden dolayr oldugu
diisiiniilmektedir. Co ve Cu oranlarindaki kiigiik degisikliklerin ise kullanilan

kimyasal maddelerdeki safsizliklardan kaynaklandig: diigiiniilmektedir.

Tablo 4.2: A Cozeltisinin ICP-AES Sonucu

A cozeltisi %Co %Fe %Cu
Hazirlanan 94.5 4.5 1.0
ICP-AES 97.0 2.2 0.8
olciimii
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4.1.3 Cozeltilerin Elektrokimyasal Karakterizasyonu

Cozeltilerin elektrokimyasal karakterizasyonu dongiisel voltammetri teknigi
(DV) kullanarak yapilmistir. DV yontemi ile CoFeCu filmlerinin titanyum (Ti)
alttabaka iizerine depozit olmaya basladigt potansiyel degeri belirlenmistir.
Cozeltilerin doniistimlii voltammogramlari elde edilirken potansiyel taramasi, pozitif
potansiyelden (DKE’ ye gore +1.0 V) negatif potansiyele (DKE’ ye gore -1.8 V)
dogru 20 mV/s’ lik hiz ile platin tel elektrot ile gergeklestirilmistir. Cozeltilerin DV
egrilerinden faydalanarak, CoFeCu filmleri i¢in alttabaka iizerine depozisyonun
basladig1 potansiyeli ve alttabakadan geri ¢oziinmeye basladiklar1 potansiyeller

belirlenmistir.

Borik asidin depozisyona olan etkisini gdrmek icin, Sekil 4.1° de C
¢ozeltisinden alinan DV grafigi incelenmektedir. Grafigi inceledigimizde potansiyel
taramasi altinda ¢6zelti igerisinden akim gegmedigi goriilmektedir. Bu beklenen bir
sonugtur ve depozisyon isleminde borik asidin depozit edilmedigi anlamina

gelmektedir.

0.1

0,05

Akim{maA)
o

0,05

0,1 4 . _ _ _ _
2 145 4 05 0 05 1 15
Voltaj (V)

Sekil 4.1: C ¢ozeltisinin (Borik asit ¢ozeltisi) voltammogrami
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A c¢ozeltisinden elde edilen voltommogram Sekil 4.2° de goriilmektedir.
Grafige gore akim degeri (DKE’ ye gore) +1.0 V ile -0.2 V arasinda hemen hemen
sifir degerini gostermektedir. Yani bu potansiyeller arasinda CoFeCu filmi elektrot
ylizeyinde olusmaz. -0.2 V degerinden -0.8 V degerine kadar diisiik bir akim gegisi
gozlenmektedir. Bu Cu’ 1n depozit edilmeye basladigini gosterir. -0.8 V degerinden
-1.8 V degerine kadar akim artmaya baglar. Bu artis Co, Fe ve Cu depozisyonundan
dolayidir. Bu potansiyel araligi CoFeCu filmlerini bliyiitmek i¢in uygundur. Tarama
anodik tarafa c¢evrildiginde -0.8 V degerine kadar akimda azalma goriiliir. Anodik
bolgede goriilen piklenmeler Co, Fe ve Cu’ a ait i¢ ice gegmis geri ¢oziinme

pikleridir.

0,5
05
04
02

AKim{mA)

1
=
[n}

04

0,5

2 1,5 | 05 0 0,5 1 1,5 2
Voltaj (V)

Sekil 4.2: CoFeCu (A) ¢ozeltisinin voltammogrami
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4.2 CoFeCu Alasim Filmlerinin Biiyiitiilmesi

Bu c¢alismada filmler voltammogramlardan elde edilen bilgilere gore ilk
olarak depozisyon potansiyeli degiskenine gore incelenmistir. Farkli depozisyon
potansiyeli kullanilarak biiyiitiilen filmler, sabit ¢ozelti pH’ 1na (2.7) ve 4um film
kalinligina sahiptirler. Depozisyon isleminin gerceklesmesi i¢in ¢ozelti icerisindeki
elektrotlar arasina uygulanan potansiyeller; -1.8 V, -1.6 V, -1.4 V ve -1.2 V’ tur.
Ikinci serideki filmler farkli pH degerlerinde hazirlanmistir. pH degiskenine gore
biiyiitiilen filmler, pH degerleri 3.4, 2.7, 2.4 ve doymus kalomel elektrota (SCE) gore
-1.8 V’ luk bir katot potansiyeli uygulanarak 4um kalinlikta biiyiitilmistiir. Film
blyiitiildiikce Bolim 2.2° de anlatildigi gibi ¢oézeltinin pH’ 1 azalma egilimi
gostermektedir. Cozeltiye, pH’ 1 degistirmek i¢in herhangi bir ilave yapilmamustir.
Bu islemlerden sonra film kalinlig1 degistirilerek CoFeCu filmleri biiylitiilmiistiir.
Son olarak B, B, ve Bs ¢ozeltileri kullanilarak Fe konsantrasyonuna bagl pH=3.4,
-1.6 V ve 4um kalinlikta CoFeCu filmleri biiyiitilmiistiir. Bdylece Fe’ in CoFeCu
filmlerinin kalitesi {izerine etkisi de incelenmistir. Bu islemlerin yapilmasinin amaci,
farkli tretim kosullarinda CoFeCu filmlerinin o&zelliklerinin nasil degistigini
gormektir. Biitlin filmler 3 pm ile 5 pm kalinlik araliginda biiyiitiilmiistiir. CoFeCu

filmlerinin iiretim kosullar1 Tablo 4.3’ te listelenmistir.

Tablo 4.3: CoFeCu filmlerinin depozisyon sartlar

Numune | Kalhnhk | pH Depozisyon Fe Konsantrasyonu
adi (pm) Potansiyeli (M)
M)

Erc160 -1.2

Ercl44 4 2.7 -1.4 0.01

Erc145 -1.6

Erc149 -1.8

Erc157 2.4

Erc149 4 2.7 -1.8 0.01

Erc141 3.4

Ercl51 3

Erc149 4 2.7 -1.8 0.01

Erc150 5

Ercl62 -

Erc158 0.01

Ercl64 4 34 -1.6 0.02

Erc166 0.04
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Elde edilen CoFeCu filmlerinin biiylime siireclerini ortaya koymak igin
depozisyon sirasinda kaydedilen akim zaman egrileri incelenmistir. Akim zaman
egrileri incelenirken ilk 10 s’ deki degisim ele alinmistir. Sekil 4.3” te, pH degeri 2.7
olan A ¢ozeltisinden, farkli depozisyon potansiyellerinde biiytitiilen 4p kalinliktaki
CoFeCu filmlerinin akim zaman egrileri verilmistir. Akimin depozisyonun ilk
saniyesi ic¢inde sabitlendigi ve depozisyon islemi bitene kadar sabit degerini
korudugu goriilmektedir. Bu durum filmlerin karali akim altinda biiyiitiildiigiiniin
gostergesidir. Ayrica depozisyon potansiyeli arttikca sabit akim degeri de

artmaktadir.

-1.2V
—14V

—- 16V

"

Akim(mA)

—-18V

-90 T T T T

4
Zaman(s) 6

Sekil 4.3: pH degeri 2.7 olan A ¢ozeltisinden, 4um kalinlikta ve farkli depozisyon
potansiyellerinde (-1.2, -1.4, -1.6, -1.8) biiyiitiillen CoFeCu filmlerinin akim zaman

egrileri

-1.8 V depozisyon potansiyelinde, farkli pH degerlerine sahip A ¢ozeltisinden
blyiitiilen 4u kalinliktaki CoFeCu filmlerinin akim zaman egrileri Sekil 4.4’ te,
goriilmektedir. Cozelti pH’ 1min azalmasiyla sabit akim degerinin arttig1
goriilmektedir. Akim degerindeki ¢ok biiylik olmayan bu artisin, ¢ozelti pH’ 1
distiikge, c¢oOzelti igerisindeki artan hidrojen iyonlarindan kaynaklandig

diistiniilmektedir.
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——3.4pH
—2.7pH
-60 - ——24pH
70 |

T

Akim(mA)

Zaman(s)

Sekil 4.4: Farkli pH (3.4, 2.7, 2.4) degerlerindeki A ¢6zeltisinden, -1.8 V depozisyon

potansiyelinde ve 4um kalinlikta biiyiitiilen CoFeCu filmlerinin akim zaman egrileri

pH degeri 2.7 olan X ¢ozeltisinden, -1.8 V depozisyon potansiyelinde ve 3um
ile Sum kalinlik araliklarinda biiyiitilen CoFeCu filmlerinin akim zaman egrileri
Sekil 4.5 te verilmektedir. Film kalinlig1 arttik¢a sabit akim degerinde herhangi bir
degisiklik gozlenmemektedir.

——23 mikron

4 mikron
-50 7%—

——5 mikron

Akim(mA)
A
o

Zaman(s)

Sekil 4.5: pH degeri 2.7 olan A ¢ozeltisinden, -1.8 V depozisyon potansiyelinde ve

farkli kalinliklarda (3um ve Spum) biiyiitiilen CoFeCu filmlerinin akim zaman egrileri

pH degeri 3.4 olan A, B;, B, ve Bj ¢ozeltilerinden, -1.6 V depozisyon

potansiyelinde ve 4pu kalinlikta biiyiitiilen filmlerin akim zaman egrileri Sekil 4.6 ta
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verilmektedir. Cozeltideki demir (Fe) konsantrasyonu ile birlikte sabit akim
degerinde de bir artis gozlenmektedir. Bu artisin nedeni, ¢ozelti igerisinde artan iyon

sayis1 olarak diistiniilebilir.

-20 1 ——0.04 M Fe
30 & 0.02 M Fe
0.01 M Fe

——O0MFe

Akim(mA)

4 6
Zaman(s)

Sekil 4.6: pH degerleri 3.4 olan A, B;, B, ve B; ¢ozeltilerinden, -1.6 V depozisyon
potansiyelinde ve 4um kalinlikta biiyiitiillen CoFeCu alasim filmlerinin akim zaman

egrileri

Biiytitiilen CoFeCu filmlerinin akim zaman grafikleri, akimin sabitlenmesi ile
filmlerin kararli akim altinda biiyiitiildiigiinii  gostermektedir. Depozisyon
potansiyeli, ¢ozelti pH’ 1 ve ¢ozeltideki Fe konsantrasyonu arttikga, sabit akim
degerinin arttig1 gozlenmektedir. Film kalimligimin degistirilmesi ise sabit akim

degerinde 6nemli bir degisime sebep olmamaktadir.
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4.3 CoFeCu Alasim Filmlerinin Kompozisyon Analizi

CoFeCu filmlerin kimyasal bilesimi Enerji Ayirmali X-1sinlar1 Spektrometrisi
ile yapilmstir.
depozisyon potansiyelinin artmasi ile filmdeki Co miktar1 artmakta, Cu miktari
onemli 6l¢iide azalmakta ve Fe miktar1 da azalmaktadir. Diislik potansiyel degerinde
biiyiitiilen filmde Cu miktarinin artmasi Cu’ nun daha soy bir metal olmasi ve daha
pozitif potansiyelde
Filmdeki Co, Fe ve Cu miktarlarinin ¢ézelti pH’ indan 6nemli 6l¢iide etkilenmedigi
goriilmektedir. Farkli pH degerlerinde biiyiitiilen filmler yaklasik %92 civarinda Co

icermektedir. Cozeltideki Fe konsantrasyonu arttikca filmdeki Fe miktar1 da

CoFeCu filmlerin Tablo 4.4’ teki analiz sonuglarina bakildiginda,

depozit olmaya baslamasindan kaynaklanmaktadir (29).

artmaktadir.
Tablo 4.4: CoFeCu filmlerinin EDX analizi sonuglari
Numune | pH | Depozisyon | Cozeltideki Film Bilesimi
Adi Potansiyeli Fe

V) M) %Co  %Fe %Cu
Erc160 -1.2 86.33 8.93 4.74
Erc149 | 2/ [ 13 0.01 9348 | 5.13 | 139
Erc141 | 34 18 0.01 91.42 6.83 1.76
Erc157 | 2.4 ' 92.38 5.95 1.67
Erc162 | 3.4 -1.6 0 97.52 - 2.25
Erc164 0.02 83.66 13.82 | 2.52
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4.4 CoFeCu Alasim Filmlerinin Yapisal Analizi

Ti alttabaka tizerine farkli parametreler altinda biiytitiilen CoFeCu filmlerinin
yapisal analizi i¢in X-1smlar difraksiyonu (XRD) teknigi kullanilmistir. Filmler igin
elde edilen X-1511 kirinim desenleri kullanilarak, filmlerin kristal yapilari, atomlar
aras1 uzakliklar1 ve oOrgii sabiti gibi ozellikleri belirlenmistir. Olgiimler, CuKa
(A = 1.5406 A°) 1511 kullamlarak 40°-100° arasinda yapilmistir. Co, Fe ve Cu icin
beklenen piklerin 40°-100° arasinda olmasindan dolay1 bu ag1 arahig1 tercih edilmistir.

Hesaplanan degerler Tablo 4.5° te verilmistir.

A ¢ozeltisinden -1.8 V depozisyon potansiyelinde ve farkli pH degerlerinde
blyiitiilen 4 pm kalinlikli CoFeCu filmlerinin x-1s1mn1 kirmim desenleri Sekil 4.7,
Sekil 4.8 ve Sekil 4.9’ da goriilmektedir. pH=3.4" ta biiyiitiilen filmin Sekil 4.7° de
XRD deseni incelendiginde, fcc yapiya ait pikler belirmektedir. fcc yapinin en
siddetli ti¢ piki, sirasiyla 44.16°, 51.67° ve 92° acisal konumlarinda bulunan (111),
(200) ve (311) pikleridir.  Verilen diizlemlere ait diizlemler arasi1 uzakliklar
di11 = 0.205066 nm, dp0 = 0.176998 nm ve d3;; = 0.107 nm’ dir. Bu {i¢ diizlemin
Orgii sabiti, agisal konumlar1 ve miller indisleri yardimiyla en kiigiik kareler yontemi
kullanilarak a = (0.3560+0.0088) nm olarak bulunmustur. Film i¢indeki (111), (200)
ve (311) yonelimlerine ait tane biiyiikliikleri sirasiyla 24 nm, 37 nm ve79 nm’ dir.
pH=2.7" ta biiyiitiilen filmin Sekil 4.8 deki XRD deseni incelendiginde, fcc yapiya
ait pikler belirmektedir. fcc yapin en siddetli ii¢ piki, sirasiyla 44.28°% 51.61° ve
75.84" acisal konumlarinda bulunan (111), (200) ve (220) pikleridir.  Verilen
diizlemlere ait diizlemler arasi uzakliklar d;;; = 0.204528nm, d,p= 0.176945nm ve
dazo = 0.125335nm’ dir. Bu ii¢ diizlemin orgii sabiti, acgisal konumlar1 ve miller
indisleri yardimiyla en kiigiik kareler yontemi kullanilarak a = (0.355540.0078) nm
olarak bulunmustur. Film i¢indeki (111), (200) ve (220) yonelimlerine ait tane
bliytikliikleri sirasiyla 109 nm, 30 nm ve 21 nm’ dir. pH=2.4" te biiyiitiilen filmin
Sekil 4.9 daki XRD deseni incelendiginde ise yiiksek pH’ ta oldugu gibi fcc yapiya
ait pikler goze carpmaktadir. En siddetli {i¢ pik sirasiyla 44.37°, 51.7° ve 75.95°
acisal konumlarinda ortaya ¢ikan (111), (200) ve (220) pikleridir. Diizlemler arasi
uzakliklar d;;; = 0.204166 nm, dypo = 0.176792 nm,  dyyp = 0.125303 nm ve Orgii
sabiti a = (0.3554+£0.0108) nm’ dir. Film icindeki (111), (200) ve (220)
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yonelimlerine ait tane biiytlikliikleri sirasiyla 36 nm, 22 nm ve 18 nm’ dir. Cozelti
pH’ 1 degiskenine gore yapisal analizi yapilan filmlerin kristal yapisinda 6nemli bir
degisiklik gozlenmemekle beraber, pH=3.4, pH=2.7 ve pH=2.4" te biiyiitiilen
filmlerin kristal yapilarmin fcc yapida oldugu goriilmektedir. Incelenen x-1sinlari

kirinim desenlerinin literatiirdeki degerler ile uyumlu oldugu goriilmiistiir [33, 34].

140 -
CoFeCudl1i)
120 4
100 4

80

G0

siddet(cps)

CoFeCu200) CoFeCul211)

40 + CoFeCu(220)

A0 a0 &0 T0 8o an 100
2theta

Sekil 4.7: pH’ 1 3.4 olan A ¢ozeltisinden -1.8 V depozisyon potansiyelinde
biiyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni.

130 -
1200 4
0 - CoFeCulli1)
100
=
a0 -
70

sidiet|cps)

E CoFeCu(200)
40 4 CoFeCui?2m CoFeCuid11)

AD 50 EO 70 ao g0 100
Ztheta

Sekil 4.8: pH’ 1 2.7 olan A ¢dzeltisinden -1.8 V depozisyon potansiyelinde
bliyiitiilen 4 pm kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni.
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Sekil 4.9: pH’ 1 2.4 olan A ¢o6zeltisinden -1.8 V depozisyon potansiyelinde
biiytitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni

A c¢ozeltisinden (pH=2.7) farkli depozisyon potansiyeli degerlerinde
blyiitiilen 4 pm kalinlikli CoFeCu filmlerinin x-151m1 kirmim desenleri Sekil 4.10,
Sekil 4.11, Sekil 4.12 ve Sekil 4.13° te goriilmektedir. -1.8 V depozisyon
potansiyelinde biiyiitiilen filmin Sekil 4.10° daki XRD deseni incelendiginde fcc
yaplya ait pikler gozlenmektedir. fcc yapmm en siddetli ii¢ piki, sirastyla 44.28°,
51.61° ve 75.84° acisal konumlarinda bulunan (111), (200) ve (220) pikleridir.
Verilen dizlemlere ait diizlemler arast uzakliklar d;;; = 0.204528 nm,
dago=0.176945 nm ve dyo= 0.125335 nm’ dir. Bu ii¢ diizlemin ag¢isal konumlar1 ve
miller indisleri yardimiyla numunenin orgli sabiti, en kiiclik kareler yontemi
kullanilarak a = (0.3555+0.0078) nm olarak bulunmustur. Film i¢indeki (111), (200)
ve (220) yonelimlerine ait tane biiyiikliikleri sirasiyla 109 nm, 30 nm ve 21 nm’ dir.
-1.6 V depozisyon potansiyelinde biiyiitiilen filmin Sekil 4.11° deki XRD deseni
incelendiginde fcc yapiya ait pikler gozlenmektedir. fcc yapinin en siddetli ¢ piki,
sirastyla 44.35°, 51.72° ve 92.05° agisal konumlarinda bulunan (111), (200) ve (311)
pikleridir. Verilen diizlemlere ait diizlemler arasi uzakliklar d;;; = 0.204231 nm,
d200=0.176736 nm ve d3;; = 0.107124 nm’ dir. Bu ii¢ diizlemin ag¢isal konumlar1 ve
miller indisleri yardimiyla numunenin orgli sabiti, en kiiclik kareler yontemi
kullanilarak a = (0.357+0.0193) nm olarak bulunmustur. Film i¢indeki (111), (200)
ve (311) yonelimlerine ait tane biiyiikliikleri sirasiyla 73 nm, 28 nm ve 29 nm’ dir.
-1.4 V depozisyon potansiyelinde biiyiitiillen filmin Sekil 4.12° deki XRD deseni
incelendiginde fcc yapiya ait pikler gozlenmektedir. fcc yapinin en siddetli ¢ piki,

sirastyla 44.25°, 51.54° ve 76.91° agisal konumlarinda bulunan (111), (200) ve (220)
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pikleridir. Verilen diizlemlere ait diizlemler arasi uzakliklar d;;; = 0.204496 nm,
daoo=0.177148 nm ve dyo= 0.125241 nm’ dir. Bu ii¢ diizlemin ag¢isal konumlar1 ve
miller indisleri yardimiyla numunenin orgli sabiti, en kiiclik kareler yontemi
kullanilarak a = (0.3435+0.0563) nm olarak bulunmustur. Film i¢indeki (111), (200)
ve (220) yonelimlerine ait tane biiyiikliikleri sirasiyla 45 nm, 18 nm ve 18 nm’ dir.
-1.2 V depozisyon potansiyelinde biiyiitiillen filmin Sekil 4.13° deki XRD deseni
incelendiginde fcc yapiya ait pikler belirmektedir. fcc yapinin en siddetli {ic piki
sirastyla 44.37°, 75.86" ve 92.39° agisal konumlarinda ortaya cikan (111), (220) ve
(311) pikleridir. Diizlemler arasi uzakliklar d;;; = 0.203997 nm, dyo = 0.1253 nm,
ds3;; = 0.106733 nm ve Orgii sabiti a = (0.355+£0.007) nm’ dir. Film i¢indeki (111),
(220) ve (311) yonelimlerine ait tane biiyiikliikleri sirasiyla 25 nm, 26 nm ve
40 nm’ dir. Farkli depozisyon potansiyellerine gore yapisal analizi yapilan filmlerin
kristal yapisinda herhangi bir degisiklik gozlenmemekle beraber, -1.8 V, -1.6 V,
-1.4 V ve -1.2 V depozisyon potansiyellerinde biiyiitiilen filmlerin kristal yapisinin
fcc yapida oldugu goriilmektedir. Incelenen x-1smnlart kirmim  desenlerinin

literatiirdeki degerler ile uyumlu oldugu gorilmiistiir [33, 34].

o CoFecuil11)

siddet{cps)

CaFeCu(Z00)
40 4 CoFeCui220) CoFeCuid11y

2theta

Sekil 4.10: pH’ 1 2.7 olan A ¢ozeltisinden -1.8 V depozisyon potansiyelinde
biiyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni
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Sekil 4.11: pH’ 1 2.7 olan A ¢ozeltisinden -1.6 V depozisyon potansiyelinde
bliyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni
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Sekil 4.12: pH’ 1 2.7 olan A ¢ozeltisinden -1.4 V depozisyon potansiyelinde
bliyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni

130
120 4 CoFeCu111]

siddet(cps)

A CoFeCuC200)

CoFeCu(220) CoFeCu311)

Ztheta

Sekil 4.13: pH’ 1 2.7 olan A ¢ozeltisinden -1.2 V depozisyon potansiyelinde
bliyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni
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0 M, 0.01 M, 0.02 M ve 0.04 M FeSOy, igeren, pH degerleri 3.4 olan B, A, B,
ve Bj ¢ozeltilerinden, -1.6 V depozisyon potansiyelinde ve 4um kalinlikta biiyiitiilen
filmlerin x-1511 kirinim desenleri Sekil 4.14, Sekil 4.15, Sekil 4.16 ve Sekil 4.17° de
verilmektedir. Sekil 4.14° teki FeSO,4 igermeyen B; ¢ozeltisinden biiyiitiilen filmin
XRD deseni incelendiginde hem hcp hem de fcc yapinin birlikte olustugu
goriilmektedir. hcp yapiya ait (100), (101) ve (201) diizlemlerinden kaynaklanan
pikler sirastyla 41.8°, 47.77° ve 94.86 de, fcc yapiya ait (111), (200), (220) ve (311)
diizlemlerinden kaynaklanan pikler ise sirasiyla 44.42°, 51.54°, 75.98° ve 92.51%" de
ortaya ¢ikmaktadir. hcp ve fcc yapiya ait piklerin integre siddetleri oranlandiginda,
filmin agirlikli olarak hep yapida oldugu goriilmektedir. hcp yapiya ait diizlemler
arasi uzakliklar d;po = 0.216082 nm, d;o; = 0,190374 nm, dy; = 0.104596 nm ve orgii
sabiti a = (0.2493+0.0065) nm, ¢ = (0.4017+0.0092) nm’ dir. hcp yapiya ait (100),
(101) ve (201) yonelimlerine ait tane biiyiikliikkleri sirasiyla 108 nm, 18 nm ve
15 nm’ dir. Sekil 4.15” deki, 0.01 M demir siilfat igeren A ¢dzeltisinden biiyiitiilen
filmin XRD deseni incelendiginde fcc yapiya ait pikler goriilmektedir. fcc yapinin
en siddetli ii¢ piki, sirasiyla 44.25° 92.1° ve 51.48° acisal konumlarinda bulunan
(111), (311) ve (200) pikleridir. Verilen diizlemlere ait diizlemler arasi uzakliklar
di11=0.204662 nm, ds;;=0.10708 nm ve dypo = 0.177486 nm’ dir. Bu ii¢ diizlemin
acisal konumlar1 ve miller indisleri yardimiyla numunenin Orgii sabiti, en kiiciik
kareler yontemi kullanilarak a = (0.3554+0.0046) nm olarak bulunmustur. Film
igindeki (111), (311) ve (200) yonelimlerine ait tane biiyiikliikleri sirasiyla 87 nm,
24 nm ve 37 nm’ dir. Sekil 4.16° daki, 0.02 M demir siilafat iceren B, ¢ozeltisinden
biiyiitiilen filmin XRD deseni incelendiginde fcc yapiya ait pikler goriilmektedir. fcc
yapmnin en siddetli ii¢ piki, sirasiyla 44.39°, 51.65° ve 92.15° acisal konumlarinda
bulunan (111), (200) ve (311) pikleridir. Verilen diizlemlere ait diizlemler arasi
uzakliklar d;;; = 0.204069 nm, dygo = 0.176955 nm ve dz;; = 0.107031 nm’ dir. Bu
lic diizlemin agisal konumlart ve miller indisleri yardimiyla numunenin 6rgii sabiti,
en kiiciik kareler yontemi kullanilarak a = (0.3564+0.0155) nm olarak bulunmustur.
Film igindeki (111), (311) ve (200) yonelimlerine ait tane biiyiikliikleri sirasiyla
44 nm, 37 nm ve 15 nm’ dir. Sekil 4.17° deki, 0.04 M demir siilfat iceren B;
cozeltisinden biiyiitiilen filmin XRD deseni incelendiginde bce yapiya ait pikler
goriilmektedir. Cozeltideki Fe miktarinin fazla olmasindan kaynaklanan bcc yapiya

ait pikler 45.36° ve 83.47° acisal konumlarinda bulunan (110) ve (211) pikleridir.
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Verilen dizlemlere ait dizlemler arasi uzakliklar dj;p = 0.199913 nm ve
dz11=0.115707 nm’ dir. Diizlemlerin acisal konumlar1 ve miller indisleri yardimiyla
numunenin Orgii sabiti, en kii¢iik kareler yontemi kullanilarak a = (0.2848+0.0109)
nm olarak bulunmustur. Film i¢indeki (110) ve (211) yonelimlerine ait tane
biiylikliikleri sirastyla 27 nm ve 18 nm’ dir. Cozeltideki demir siilfat
konsantrasyonunun, CoFeCu filmlerinin kristal yapisimi etkiledigi goriilmektedir.
Demir siilfat icermeyen ¢ozeltiden biiyiitiilen filmin kristal yapisinin karigik faza
(hcptfee) sahip olmasina ragmen, 0.01 M ve 0.02 M demir siilfat iceren ¢ozeltiden
biiyiitiilen filmlerin kristal yapilarmin tamamen fcc yapida olduklar1 goriilmektedir.
0.04 M demir siilfat igeren film ise bce yap1 gostermektedir. Cozelti igerisindeki Fe
miktarinin artmasi, filmlerin kristal yapisin1 hcpt+fee karisik yapidan bee yapiya
gotiirmektedir. Incelenen x-1smlari kirmimm desenlerinin literatiirdeki degerler ile

uyumlu oldugu goriilmiistiir [33, 34].

180 4 CaCu (100)

g0 4 | CoCu(111) CoCu (311

. CoCu (101) CoCu 220 CoCu 201)

40 a0 60 f0 &0 a0 1o

Sekil 4.14: pH degeri 3.4 olan B, ¢ozeltisinden -1.6 V depozisyon potansiyelinde
biiyiitiilen 4 um kalinlikli CoCu filminin XRD deseni
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Sekil 4.15: pH degeri 3.4 olan A ¢ozeltisinden -1.6 V depozisyon potansiyelinde
biiyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni
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Sekil 4.16: pH degeri 3.4 olan B2 ¢ozeltisinden -1.6 V depozisyon potansiyelinde
biiyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni
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Sekil 4.17: pH degeri 3.4 olan Bj ¢dzeltisinden -1.6 V depozisyon potansiyelinde
bliyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filminin XRD deseni
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Tablo 4.5: A, By, B, ve B; ¢ozeltilerinden farkli depozisyon parametrelerine gore biiyiitiilen CoFeCu filmlerinin X-1sinlar1 kirinim analizi verileri.

Numune Ercl46 Erc145 Erc144 Erc160 Erc157 Ercl41 Erc162 Erc158 Ercl64 Ercl66
Degisken Depozisyon Potansiyeli Cozelti pH’ 1 Cozelti Konsantrasyonu
Parametre
Cozelti A B, A B, B;
Fe Konstrasyonu 0.01 M oM 0.01 M 0.02 M 0.04 M
M)
Depozisyon -1.8V -1.6V -1.4V -1.2V -1.8V -l.6V
Potansiyeli
Cozelti pH’ 1 2.4 34 34
Kristal Yapi fce fcc fcc fce fcc fce hcp + fec fce Fcc bce
Orgii Sabiti (nm) a=0.3555 a=0.3570 a=0.3435 a=0.3550 a=0.3554 a=0.3560 a=0.2493 a=0.3554 a=0.3564 a=0.2847
+0.0078 +0.0193 +0.0563 +0.007 +0.0108 +0.0088 +0.0065 +0.0046 +0.0155 +0.0109
c=0.4017
+0.0092
20 44.28 44.35 44.25 44.37 44.37 44.16 41.80 44.25 44.39 45.36
d (nm) 0.204528 0.204231 0.204496 0.203997 0.204166 0.205066 0.216082 0.204662 0.204069 0.199913
L.pik hkl (111) (111) (111) (111) (111) (111) (100) (111) (111) (110)
% siddet 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
t (nm) 109 73 45 25 36 24 108 87 44 27
20 51.61 51.72 51.54 75.86 51.70 51.64 44.42 92.1 51.65 83.47
d (nm) 0.176945 0.176736 0.177148 0.1253 0.176792 0.176998 0.203943 0.10708 0.176955 0.115707
2.pik hkl (200) (200) (200) (220) (200) (200) (111) (311) (200) (211)
% siddet 16 14.9 25.9 13 25.3 16 14.9 9.3 16.9 40.8
t (nm) 30 28 18 26 22 37 54 24 37 18
20 75.84 92.05 76.91 92.39 75.95 92 47.77 51.48 92.15 -
d (nm) 0.125335 0.107124 0.125241 0.106733 0.125303 0.107 0.190374 0.177486 0.107031 -
3.pik hkl (220) (311) (220) (311) (220) (311) (101) (200) (311) -
% siddet 6.9 10.5 17.24 11.9 12 16 5.8 8 16.9 -
t (nm) 21 29 18 40 18 79 18 37 15 -
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4.5 CoFeCu Alasim Filmlerinin Yiizey Morfolojisi

CoFeCu filmlerinin ylizey morfolojisi Taramali Elektron Mikroskobu (SEM)
ile incelendi. CoFeCu filmlerinin farkli ¢ozelti pH’ 1, farkli depozisyon potansiyeli
ve ¢ozeltideki FeSO4 konsantrasyonuna gore SEM goriintiileri alindi. Filmlerin SEM

goriintiileri aliirken biiylitme orant 10000X olarak belirlendi.

Sekil 4.18° de (a) -1.8 V ve (b) -1.2 V depozisyon potansiyellerinde
biiyiitilen CoFeCu filmlerinin SEM fotograflar1 verilmistir.  Tablo 4.4 deki
kimyasal analiz sonuglarma gore -1.2 V depozisyon potansiyelinde biiyiitiilen
filmdeki Cu miktar1 %4.74, -1.8 V depozisyon potansiyelinde biiyiitiilen filmindeki
Cu miktar1 ise %1.39” dur. Cu igerigi az olan yiiksek potansiyel voltajinda biiyiitiilen
filmde dairesel tanecikli homojen yap1 goriilmektedir ve Cu miktar1 dairecikler
tizerinde daha fazladir. Cu miktar1 arttik¢a yani depozisyon potansiyeli azaldik¢a

yap1 homojen ¢ekirdek yapiya donlismektedir.

Sekil 4.19° da (a) pH=3.4 ve (b) pH=2.4 degerlerinde biiyiitiilen CoFeCu
filmlerinin SEM fotograflar1 verilmistir. Tablo 4.4’ deki kimyasal analiz sonuglaria
gore yliksek ve diisiik pH degerlerinde biiyiitiilen filmlerdeki Co, Fe ve Cu oranlar
hemen hemen aymidir. Diisiik ve yiiksek pH degerlerinde biiyiitiilen filmlerde
dairesel tanecikli yap1 géze carpmaktadir ve pH=2.4 degerinde biiyiitiilen filmde
dairesel yapilarin biraz daha biiyiikk oldugu goriilmektedir. Cu orani dairesel

yapilarin lizerinde daha fazladir.

Farkli konsantrasyonlarda Fe igeren ¢ozeltilerden biiyiitiilen filmler yiizey
morfolojisini ¢ozeltideki Fe konsantrasyonuna bagli olarak incelemek ig¢in
kullanilmistir.  Sekil 4.20” de (a) 0 M Fe ve (b) 0.02 M FeSOy iceren ¢ozeltilerden
blyiitiilen filmlerinin SEM fotograflar1 verilmistir. Tablo 4.4’ deki kimyasal analiz
sonuglarma gore 0 M FeSO4 ve 0.02 M FeSO, iceren ¢ozeltilerden biiyiitiilen
filmlerde Cu miktar1 ¢ok degismez iken filmdeki Fe miktar1 6nemli derecede
degismektedir. Cozeltideki FeSO, miktar1 arttikca filmdeki Fe miktar1 da
artmaktadir. SEM fotograflarina bakildiginda Fe miktarinin artmasiyla film yiizeyi
cekirdekli yapidan dairesel yapiya dogru degismektedir.
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4.6 CoFeCu Alasim Filmlerinin Manyetik Analizi

Filmlerin manyetik lgiimleri icin Titresimli Ornek Magnetometresi (VSM)
kullanilmistir. Manyetik alan film ylizeyine oda sicakliginda paralel ve dik olarak
uygulanmistir. Biiyiitiilen filmler i¢in histerisis egrilerinden bulunan doyum
noktasindaki manyetik moment degeri, filmin hacmine bdliinerek doyum

manyetizasyonu (M) ve koarsivite (H.) degerleri hesaplanmustir.

Farkli depozisyon potansiyellerinde biiyiitiilen filmlerin manyetik 6l¢ctim
sonuglar1 EDX analizleri ile beraber incelenirse, depozisyon voltaji arttik¢a filmdeki
manyetik madde miktarmin arttigi goriilmektedir. CoFeCu filmlerinde, depozisyon
potansiyeli arttikca doyum manyetizasyonunun arttifi ve koarsivite degerinin
diistiigli gozlenmektedir. Depozisyon voltaji arttikca filmdeki manyetik madde
miktar1 artmakta ve dolayistyla doyum manyetizasyonu ylikselmekte ve koarsivite
alan 2.18 kA/m ile 2.88 kA/m arasinda degismektedir. A ¢ozeltisinden (pH=2.7)
farkl1 depozisyon potansiyellerinde (-1.2 V ve -1.8 V) biiyiitiilen 4 pm kalinlikl

CoFeCu filmlerinin histerisis egrileri Sekil 4.21° de verilmektedir.

1500

—-1.8V
—-1.2V

1000 +

500 -

O,

M(kA/m)

-500 -

-1000

-1500 T T T T T T T
-100 -75 -50 -25 0 25 50 75 100
H(kA/m)
Sekil 4.21: A ¢ozeltisinden (pH=2.7) farkli depozisyon potansiyellerinde (-1.2 V ve
-1.8 V) biiyiitilen 4 pum kalinlikli CoFeCu filmlerinin histerisis egrileri (paralel

Olctimlerden elde edilen veriler kullanilmistir.)
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Farkli ¢6zelti pH’ larinda biiyiitiilen filmlerin manyetik 6l¢iim sonuglari
incelendiginde, ¢ozelti pH’ 1 azaldikca CoFeCu filmlerinin  doyum
manyetizasyonunda kiicliik bir azalma goriilmektedir. Cozelti pH’ mmin azalmasiyla
reaksiyona katilan hidrojen iyonlarinin olusturdugu safsizliklar bu degisimi
aciklayabilir. Bununla birlikte koarsivite degerinin pH’ 1 artmasiyla arttig1
goriilmektedir. Oksitlenme etkileri, koarsivitenin yiiksek degerlere ¢ikmasinin
onemli bir nedenidir. Bu nedenle yiiksek koarsivite degerine sahip olan filmler
oksitlenmis olabilir [35]. Farkli pH degerlerine sahip A c¢ozeltisinden -1.8 V
depozisyon potansiyelinde biiyiitillen 4 pm kalinlikli CoFeCu filmlerinin histerisis

egrileri Sekil 4.22° te verilmistir.
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'15':”:' I 1 I I 1 I I
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Sekil 4.22: A ¢ozeltisinden -1.8 V depozisyon potansiyelinde ve farkli pH
degerlerinde (3.4, 2.7 ve 2.4) biiylitiilen 4 pum kalinlikli CoFeCu filmlerinin histerisis

egrileri (paralel 6lgiimlerden elde edilen veriler kullanilmistir.)

Film kalinligmma gore incelenen filmlerin doyum manyetizasyonlar1 ve
koarsivite degerleri yaklasik olarak aynidir ve Sekil 4.23” te goriildiigii gibi yaklasik
olarak ayni histerisis egrilerine sahiptirler. A ¢o6zeltisinden pH=2.7 degerinde ve
-1.8 V depozisyon potansiyelinde farkli kalinliklarda biiyiitiillen CoFeCu filmlerinin

histerisis egrileri Sekil 4.23” te goriilmektedir.
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Sekil 4.23: A ¢ozeltisinden pH=2.7 degerinde, -1.8 V depozisyon potansiyelinde ve
3um, 4um ve Spum film kalinhiginda biiyiitiillen CoFeCu filmlerinin histerisis egrileri

(paralel dl¢iimlerden elde edilen veriler kullanilmistir.)

Farkli FeSO, konsantrasyonlarindaki ¢dozeltilerden biiyiitiilen filmlerin
manyetik Ol¢iim sonucglar ile ¢6zeltideki FeSO4 konsantrasyonunun CoFeCu
filmlerinin manyetik ozelliklerine etkisi incelenmistir. EDX sonuglarindan da
goriildiigli gibi c¢ozeltideki Fe konsantrasyonu arttikga filmdeki Fe miktarida
artmaktadir. Tablo 4.6’ te goriildiigii gibi ¢ozeltideki FeSO4 konsantrasyonu arttikca
doyum manyetizasyonu artmakta ve koarsivite degeri azalmaktadir. Bu da daha
fazla demir igeren filmlerin daha kolay manyetize olan ferromanyetik malzeme
oldugunu gosterir. Farkli FeSO4 konsantrasyonlarina sahip ¢ozeltilerden biiyiitiilen

CoFeCu filmlerinin histerisis egrileri Sekil 4.24° te goriilmektedir.

Farkli depozisyon parametrelerinde biiyiitiillen CoFeCu filmlerinin VSM ile

manyetik dl¢limleri yapilmis ve elde edilen veriler Tablo 4.6’ da 6zetlenmistir.
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Sekil 4.24: pH degerleri 3.4 olan B; A ve B, ¢ozeltilerinden, -1.6 V depozisyon
potansiyelinde, 4um kalinlikta ve OM FeSOy, 0.01M FeSO4 ve 0.02M FeSO,4 ¢ozelti

konsantrasyonlarinda biiyiitiilen CoFeCu filmlerinin histerisis egrileri

Tablo 4.6: CoFeCu filmlerinin manyetik 6l¢iim sonuglart (Paralel 6l¢tim sonuglar

listelenmistir).

Numune | Cozelti | Depozisyon Film Cozeltideki Fe M, H, M,/M,

Ad1 PH’ 1 Potansiyeli | Kalinhg: Konsantrasyonu | (kA/m) | (kA/m) | paralel

\2 (um) M)

Ercl57 2.4 1167 1.59 0.4
Erc149 2.7 -1.8 1239 2.18 0.41
Ercl41 34 4 1370 2.83 0.31
Erc160 -1.2 0.01 1173 2.88 0.36
Erc149 2.7 -1.8 1239 2.18 0.41
Ercl51 -1.8 3 1395 1.76 0.38
Ercl50 5 1444 1.91 0.39
Ercl62 - 1114 4.99 0.44
Ercl58 34 -1.6 4 0.01 1208 2.82 0.33
Erc164 0.02 1797 2.28 0.37
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CoFeCu fimlerinin paralel ve dik 6l¢iim sonuglarindan elde edilen veriler
Tablo 4.7’ de verilmektedir. Her bir filmin paralel ve dik dl¢timlerinden elde edilen
M,/M; oranlart karsilastirildiginda biitiin filmlerde kolay eksenin film yiizeyine
paralel oldugu goriiliir. Sekil 4.25, Sekil 4.26 ve Sekil 4.27° de bazi CoFeCu

filmlerinin histerisis egrileri 6rnek olarak verilmektedir.

Farkli konsantrasyonlarda Fe iceren B;, A ve B, c¢ozeltilerinden pH=3.4
degerinde ve -1.6 V depozisyon potansiyelinde biiyiitiilen 4um kalinligindaki filmler
icin dik ve paralel Ol¢timlerden elde edilen histerisis egrileri sirasiyla Sekil 4.28,
Sekil 4.29 ve Sekil 4.30° da verilmektedir. Her bir filmin paralel ve dik
Olctimlerinden elde edilen doyum manyetizasyonu degerlerinin birbirine ¢ok yakin,
koarsivite degerlerinin ise farkli oldugu goriilmektedir. Histerisis egrileri {izerinde,
paralel Olciimlerde kalict  manyetizasyonun, dik Olgiimlerde ise doyum
manyetizasyonuna ulagsmak icin gerekli olan manyetik alanin daha biiyiikk oldugu
goriilmektedir. Bu sonuglara gore koaly eksen film yiizeyine paralel, zor eksen film
ylzeyine diktir. Fe miktarinin artmasi ile kolay eksen ile zor eksen arasindaki fark

acikca ortaya ¢ikmaktadir.

Tablo 4.7: A, B, ve B, cozeltilerinde biiyiitiilen CoFeCu filmlerinin paralel ve dik

Olgiimlerinden elde edilen sonuglar.

Cozelti | Numune | Cozelti | Depozisyon Film Cozeltideki Fe M, /M
Ad1 PH’1 Potansiyeli | Kahnhg Konsantrasyonu

W) (um) ™) paralel dik

Ercl57 2.4 0.4 0.01
Erc149 2.7 -1.8 0.41 0.02

A Ercl41 3.4 031 | 001
Ercl160 12 4 0.01 036 | 0.06
Ercl44 -1.4 0.43 0.01
Erc151 2.7 3 0.38 0.02
Erc149 -1.8 4 0.41 0.02
Erc150 5 0.39 0.01

B, Erc162 - 0.44 0.04
A Ercl58 34 -1.6 4 0.01 0.33 | 0.01
B, Ercl64 0.02 0.37 0.01
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Sekil 4.25: A ¢ozeltisinden pH=2.4 degerinde ve -1.8 V depozisyon potansiyelinde
biiyiitiilen 4um kalinlikli CoFeCu filmi i¢in manyetik alanin film yiizeyine dik ve

paralel uygulandigi durumlarda elde edilen histerisis egrileri

1500

1000 1 —film yuzeylne dik
— film ylizeyine paralel
500 -

04

M(kA/m)

-500 -

-1000 +

-1 500 T T T T T T T
-200 -150 -100 -50 0 50 100 150 200

H(kA/m)

Sekil 4.26: A ¢ozeltisinden pH=2.7 degerinde ve -1.2 V depozisyon potansiyelinde
biiyiitiilen 4um kalinlikli CoFeCu filmi i¢in manyetik alanin film yiizeyine dik ve

paralel uygulandig1 durumlarda elde edilen histerisis egrileri

60



http://www.pdfonline.com/easypdf/?gad=CLjUiqcCEgjbNejkqKEugRjG27j-AyCw_-AP

1500

1000 { —film yUzeyine dik

—film yuzeyine paralel
500 -

0 -

M(kA/m)

-500 -

-1000 +

-1 500 T T T T T T T
200 150  -100  -50 0 50 100 150 200
H(kA/m)

Sekil 4.27: A ¢ozeltisinden pH=2.7 degerinde ve -1.8 V depozisyon potansiyelinde
biiyiitiilen 4um kalinlikli CoFeCu filmi i¢in manyetik alanin film yiizeyine dik ve

paralel uygulandig1 durumlarda elde edilen histerisis egrileri

1500
—film ylzeyine paralel

1000 - —film yiizeyine dik

500 -

0,

M(kA/m)

-500 -

-1000 -

-1 500 T T T T T T T
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Sekil 4.28: B; ¢ozeltisinden pH=3.4 degerinde ve -1.6 V depozisyon potansiyelinde
biiyiitiilen 4um kalinlikli film i¢in manyetik alanin film yiizeyine dik ve paralel

uygulandig1 durumlarda elde edilen histerisis egrileri
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Sekil 4.29: A c¢ozeltisinden pH=3.4 degerinde ve -1.6 V depozisyon potansiyelinde
blyiitiilen 4um kalinlikli CoFeCu filmi i¢in manyetik alanin film ylizeyine dik ve

paralel uygulandig1 durumlarda elde edilen histerisis egrileri

2000
1500 4 ~—film ylzeyine paralel

——film ylzeyine dik
1000 yuzey

500 +
0
-500 A
-1000 -
-1500 -

-2000 T T T T T T T
-200 -150  -100 -50 0 50 100 150 200
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M(kA/m)

Sekil 4.30: B, ¢ozeltisinden pH=3.4 degerinde ve -1.6 V depozisyon potansiyelinde
blyiitiilen 4um kalinlikli CoFeCu filmi i¢in manyetik alanin film ylizeyine dik ve

paralel uygulandig1 durumlarda elde edilen histerisis egrileri
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4.7 CoFeCu Alasim Filmlerinin Manyetik Diren¢ (MR) Olciimleri

CoFeCu filmlerinin manyetikdireng (MR) 6zellikleri Van Der Pauw metodu
kullanilarak depozisyon potansiyeli, kalinlik, pH ve c¢ozeltideki demir siilfat
konsantrasyonu degiskenlerine gore incelenmistir. %MR grafiklerinden gdrildigi
gibi CoFeCu alagim filmlerinde Boyuna Manyetikdiren¢ (BMR) artan manyetik alan
ile birlikte artmakta, Enine Manyetikdireng (EMR) ise artan manyetik alan ile
azalmaktadir. Bu, filmlerin Anizotropik Manyetikdireng (AMR) davranis
sergiledigini gostermektedir. Filmlerde gozlenen AMR 2 kOe civarinda doyuma
ulagsmaktadir. Grafiklerde BMR ve EMR igin ikiser pik goriilmesi ferromanyetik
malzemenin histerisis 6zelliginden kaynaklanmaktadir. FeCoCu filmlerinin bagh

oldugu parametreler ve % MR degerleri Tablo 4.8’de gosterilmektedir.

Cozelti pH’ ma Gore Biiyiitilen CoFeCu Filmlerinin Manyetik Direng

Analizleri:

Sekil 4.31° de, A ¢ozeltisinden -1.8 V depozisyon potansiyelinde ve farkli pH
degerlerinde (3.4, 2.7 ve 2.4) biiyiitilen 4um kalinlikli CoFeCu filmlerinin MR
egrileri goriilmektedir. Buna gore yliksek ve diisiikk ¢ozelti pH’ inda biiyiitiilen
filmlerin %MR degerlerinde dnemli bir degisiklik goriilmemektedir. Cozelti pH’ na
gore biiyiitiilen filmlerin %MR degerlerinde degisiklikler gozlenen calismalar da

vardir, ancak bu calismalarda pH araliklar1 5.5 — 2 arasinda tutulmustur [36].
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Sekil 4.31: a) pH’ 13.4 b) pH’ 1 2.7 ¢) pH’ 1 2.4 olan A ¢0zeltisinden -1.8 V
depozisyon potansiyelinde biiyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filmlerinin MR egrileri
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Depozisyon Potansiyeline Gore Biiylitilen CoFeCu Filmlerinin Manyetik

Direng Analizleri:

Sekil 4.32° de, A ¢ozeltisinden 2.7 ¢ozelti pH’ inda ve farkli depozisyon
potansiyeli degerlerinde biiyiitiilen 4um kalinlikli CoFeCu alasim filmlerinin MR
egrileri goriilmektedir. Buna gore -1.2 V, -1.6 V ve -1.8 V depozisyon
potansiyelinde biiyiitillen filmlerin %MR degerlerine bakildiginda, depozisyon

potansiyelinin azalmasiyla %MR degerinin arttig1 goriilmektedir.

— BMR
—EMR

% VR

M W & O O

H{kOe)

(@)

| — BME
—EME
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Sekil 4.32: pH’ 12.7 olan A ¢ozeltisinden a) -1.8 V b) -1.6 V (¢) -1.2 V depozisyon
potansiyelinde biiyiitiilen 4 um kalinlikli CoFeCu filmlerinin MR egrileri

Film Kalinlhigina Goére Biiylitilen CoFeCu Filmlerinin Manyetik Direng

Analizleri:

Sekil 4.33” te A ¢ozeltisinden 2.7 ¢ozelti pH’ inda, -1.8 V depozisyon
potansiyelinde ve farkli kalinliklarda (3um ve Sum) biiyiitiilen CoFeCu filmlerinin
MR egrileri goriilmektedir. Buna goére 3um kalinlikta biiyiitiillen filmin Sum
kalinlikta biiytitiilen filmden daha biiyiik %MR degerine sahip oldugu goriilmektedir.
Film kalmligmin artmast durumunda ylizey kabaliginin da artmasinin %MR

degerinin diismesine sebep oldugu sdylenebilir.
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Sekil 4.33: pH degeri 2.7 olan A ¢6zeltisinden, -1.8 V depozisyon potansiyelinde ve
a) 3 umb) 4 um b) 5 um film kalinliklarinda biiyiitiillen CoFeCu filmlerinin MR

egrileri
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Cozeltideki Demir Siilfat Konsantrasyonuna Gore Biyiitiilen CoFeCu

Filmlerinin Manyetik Direng Analizleri:

Sekil 4.34° te, pH degerleri 3.4 olan B;, A ve B, c¢ozeltilerinden, -1.6 V
depozisyon potansiyelinde ve 4um kalinlikta biiyiitilen CoFeCu filmlerinin MR
egrileri goriilmektedir. Hazirlanan ¢ozeltiler sirastyla 0 M, 0.01 M ve 0.02 M FeSO4
icermektedir. Bu kosullarda iiretilen filmlerin %MR degisimine bakildiginda ¢dzelti
icindeki FeSOs miktar1 azaltildiginda elde edilen MR degerlerinin de azaldigi

gbzlenmektedir.

—EMR
e BMR
H{kOe)
(a)
[
5
.
= —_BMR
=3 — EMR
2
1 h
1]
H{kO e}
(b)
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Sekil 4.34: pH degerleri 3.4 olan By, A ve B, ¢ozeltilerinden, -1.6 V depozisyon
potansiyelinde ve 4um kalinlikta a) 0 M FeSO4 b) 0.01 M FeSO4 ¢) 0.02 M FeSO4

konsantrasyonlarinda biiyiitiillen CoFeCu filmlerinin MR egrileri

Tablo 4.8: CoFeCu alasim filmlerin depozisyon sartlarina bagli %MR degerleri

Numune | Cozelti | Depozisyon Film Cozeltideki Fe BMR | EMR %MR
Ad1 PH’ 1 Potansiyeli | Kalinhg Konsantrasyonu
M) (um) (M)

Ercl57 2.4 32 3.4 6.6
Erc149 2.7 -1.8 3.2 3.4 6.6
Erc141 34 3.1 3.5 6.6
Ercl60 12 4 38 | 33 71
Ercl44 27 -1.6 0.01 3.1 3.7 6.8
Erc149 -1.8 32 3.4 6.6
Ercl51 3 4 4 8
Erc149 2.7 -1.8 4 3.2 3.4 6.6
Erc150 5 3,2 3,2 6,4
Erc162 - 3.2 3.1 6.3
Erc158 3.4 -1.6 4 0.01 4 3 7
Ercl64 0.02 3.8 3.8 7.6
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5. SONUC

Elektrodepozisyon teknigi manyetik ince film {iretmede basit ve ucuz bir
yontemdir. Bu calismada elektrodepozisyon yontemiyle, kendi iyonlarini igeren
coOzeltilerden, Ti alttabaka tizerine, farkli depozisyon parametreleri altinda biiyiitiilen

CoFeCu filmlerin yapisal ve manyetik 6zellikleri incelenmistir.

Ik olarak filmlerin depozisyon potansiyellerini belirlemek igin CoFeCu
coOzeltilerinin karakterizasyonlar1 doniisiimlii voltametri (DV) ile incelendi. Secilen
bu potansiyel araliginda CoFeCu filmler biiyiitiildii. Fimlerin biiyiime mekanizmalari
akim zaman gegisleri kaydedilerek incelendi. Uretilen filmlerde depozisyon
potansiyeli arttirildiginda buna bagli olarak akim degerinin de arttifi goézlendi.
Cozelti pH’ 1 ve film kalinlig1 akim1 ¢ok fazla degistirmezken ¢ozelti konsantrasyonu
arttiginda devreden gecen akiminda arttig1 goriildii. Akim zaman gecislerinde kararl

bir akim gozlenmektedir. Bu da filmlerin diizgiin depozit edildigini gostermektedir.

Filmlerin kompozisyon analizi Enerji Ayirmali X-iginlar1 Spektrometrisi
(EDX) ile yapildi. Elde edilen sonuglara gore depozisyon potansiyeli ve ¢dzelti
pH’ 1 arttikca film icerisindeki Co degeri artarken Fe ve Cu degerleri azalmaktadir.

Ayrica cozelti igindeki FeSO4 miktart arttik¢a filmdeki Fe miktar1 da artmaktadir.

Filmlerin yapisal 06zelliklerinin incelenmesi i¢in X-isinlar1 difraksiyonu
(XRD) kullanilmigtir. Hem diisiik (-1.2 V) hem de yiiksek (-1.8 V) depozisyon
potansiyelinde biiyiitilen CoFeCu filmlerde fcc faz ortaya ¢ikmaktadir. Her iki
filmde de en siddetli pik (111) pikidir. EDX sonuglarina bakildiginda her iki filmde
de Co miktariin en fazla oldugu goriilmektedir. Yiiksek (3.4) ve diisiik (2.4) pH’ ta
biiyiitiilen CoFeCu filmlerin her ikisi de fcc yapidadir ve depozisyon potansiyeline
gore biylitiilen filmlerde oldugu gibi en siddetli pik (111) pikidir. FeSO4
konsantrasyonu 0 M olan B; ¢ozeltisinden biiyiitiilen filmde hcp+fcc karisik faz

goriilmektedir ve en siddetli pik (100) pikidir. 0.04 M FeSOy, igeren Bs ¢ozeltisinden
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biiyiitiilen filmde ise yalnizca bee fazdan kaynaklanan pikler ortaya ¢ikmaktadir. En
siddetli pik (110) pikidir. Cozeltideki FeSO4 konsantrasyonu arttik¢a film hep+fee
karisik fazdan, bec faza doniismektedir. Incelenen tiim filmler icin diizlemler arasi
uzakliklar ve Orgii sabitleri hesaplanmis ve Tablo 4.5’ te verilmistir. Bulunan

degerler literatiir ile uyumludur.

Filmlerin yiizey morfolojileri Taramali Elektron Mikroskobu (SEM)
kullanilarak depozisyon potansiyeli, ¢ozelti pH’ 1 ve ¢Ozelti konsantrasyonuna bagl
olarak incelendi. Filmlerin depozsiyon potansiyeli ve film igindeki Fe miktari
arttikca film ylizeyi dairesel tanecikli yap1 gostermektedir. pH degeri azaldikca
filmleri olusturan tane biiyiikliiklerinin de biiytidiigii goriilmektedir.

Filmlerin manyetik dlgiimleri Titresimli Ornek Magnetometresi (VSM) ile
yapildi. Olgiimlerden elde edilen sonuglar Tablo 4.6 ve Tablo 4.7° de verilmistir.
CoFeCu filmlerde artan depozisyon potansiyeli ile birlikte manyetizasyonun arttigi
ve koersivitenin azaldigi goriilmektedir. Cozelti pH’ min degismesiyle filmlerin
kimyasal bilesimi ve kristal yapisina bagli olarak doyum manyetizasyonu ve
koarsivite degerleri degismektedir. Farkli kalinliktaki filmler icin diger parametreler
ayni oldugundan CoFeCu filmlerin kendi i¢inde doyum manyetizasyonlar1 hemen
hemen aymdir. Cozeltideki FeSO, konsantrasyonu arttikca filmlerin doyum
manyetizasyonu artmakta ve koarsivite degerleri azalmaktadir. Manyetik alan, film
ylizeyine paralel ve dik uygulanarak histerisis egrileri elde edilmistir. Paralel ve dik
Ol¢iim sonuglarina gore incelenen biitiin filmler icin kolay eksen film ylizeyine

paralel, zor eksen film ylizeyine diktir.

Filmlerin manyetikdiren¢ (MR) 6l¢iimleri oda sicakliginda, +10kOe arasinda
uygulanan manyetik alanda, Van Der Pauw teknigi ile yapildi. Filmlerin MR
Ozellikleri depozisyon potansiyeli, ¢ozelti pH’ 1, film kalinligi ve ¢dozelti
konsantrasyonu degiskenlerine bagli olarak incelendi. Elde edilen sonuglara gore
biitiin filmler AMR o6zelligi gostermektedir. CoFeCu filmlerde, ¢ozelti pH’ 1
degisimi %MR degisimini etkilemezken, kalinlik ve depozisyon potansiyeli degeri
azaldikca %MR degisiminde bir artma goriilmektedir. Fe konsantrasyonu degisen

filmlerde %MR film i¢indeki Fe oraninin artmasi ile artmaktadir.
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