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OZET

Bu c¢alismada CoFe/Cu ferromanyetik ¢ok katmanli yapilar elektrokimyasal
sentezleme teknigi ile kendi iyonlarini igeren ¢ozeltilerden Ti (hekzagonal siki paket,
hcp) alt tabaka lizerine 3 wum  kalinhiginda olacak sekilde biyiitiildiiler. Bu cok

katmanli filmlerin 6zellikleri, Fe konsantrasyonu, Cu ve CoFe tabaka kalinligima gore
incelendi. Metallerin depozisyon potansiyelleri, doniisiimli voltametri (CV) teknigi ile
referans elektroda (doymus kalomel elektrot SCE) gore, CoFe i¢in -1.5 V ve Cu igin -
0.3 V olarak belirlendi.

Numunelerin, yapisal karakterizasyonlar1 X-1s1n1 difraksiyonu (XRD) teknigi ile
yapildi. Uretilen filmlerin XRD spektrumlarinda yiizey merkezli kiibik (fcc) yapinm
(111), (200), (220) ve (311) yansimalarindan kaynaklanan pikler a¢ik sekilde gozlendi
ve bundan dolayr numuneler tek fazli olarak fcc yapida kristallesmektedir. 0.0 M Fe
0.05 M ve 0.1 M konsantrasyonuna sahip ¢ozeltilerden iiretilen numunelerin kristal
yonelimlerinin, bulk metallerinde oldugu gibi rastgele yonelime sahip oldugu bulundu.
Fe igeriginin 0.1 M’a kadar yiikseltilmesi ile numunenin fcc fazinin Fe’in cisim
merkezli kiibik (bce) yapisindan dolay1 zayifladig: goriildii.

Filmlerin manyetik karakterizasyonlar1 i¢in titresimli 0rnek magnetometresi
(VSM) kullamldi. Ol¢iim sonuglarinda Fe konsantrasyonunun 0.0 M’dan 0.1 M’a kadar
arttirilmasi ile filmlerin koarsivite degerlerinin azaldigr goriildii. Bu azalma, film
icindeki depozit olan yumusak ferromanyetik yapiya sahip Fe’den kaynaklanmaktadir.
Bu da numunelerin koarsivite degerlerinin yumusak ferromanyetik madde sinir1 olan
12.5 Oe degerine dogru yaklasmaktadir.

Numunelerin manyetorezitans (MR) dl¢timleri van der Pauw teknigi ile dl¢iildii.
CoFe/Cu katmanl filmler, periyodik yapisindan dolayr dev manyetorezistans (Giant
magnetoresistance-GMR) etki gostermistir. 0.0 M Fe konsantrasyonuna sahip
¢ozeltiden tiretilen 285[Co(6 nm)/Cu(4.5 nm)] numunesi (285 bilayer sayisina sahip),
%10’luk bir GMR degerine sahip iken 0.05 M Fe igeren ¢ozeltiden iiretilen numune igin
bu deger %22’ye kadar ¢ikabilmektedir. Cozeltideki Fe konsantrasyonu, 0.05 M dan 0.4
M’a kadar olan ¢ozeltilerden iiretilen filmlerin GMR degerleri azalarak %3’e kadar
diismektedir. Ayrica numunelerin magnetorezistans degerleri hem Cu hem de CoFe
tabaka kalinligina bagli olarak 6l¢iildii. CoFe tabaka kalinlig1 6 nm de sabit tutularak Cu
tabakas1 0 dan 10 nm’ye 23 farkli kalinlikta biiyiitiildii. En biiylik GMR degeri Cu
kalinlig1 4.5 nm oldugu zaman elde edildi. Diger taraftan Cu kalinligt 4 nm de sabit
tutularak CoFe kalinlig1 3-15 nm ye kadar degistirildi ve en biiylik GMR degeri CoFe
kalinlig1 6 nm oldugunda gozlendi.

Anahtar Kelimeler: Elektrokimyasal depozisyon, GMR, CoFe/Cu ¢ok katmanli yapi,
Co/Cu sistemlerine Fe igeriginin etkisi.
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ABSTRACT

In this study, CoFe/Cu ferromagnetic multilayered structures were grown on
polycrystalline Ti (hcp) substrates from electrolytes containing their ions by the
electrochemical synthesis technique. The properties of the films were investigated as a
function of the concentrations of Fe, magnetic and non-magnetic layers thickness. The
deposition potentials of metals vs saturated calomel electrode (SCE) were determined to
be -1.5 V for the deposition of the ferromagnetic layers (CoFe) and -0.3 V for non-
magnetic layers (Cu), using the cyclic voltammetry method (CV).

The structural characterizations of samples were studied using X-ray Diffraction
(XRD). The (111), (200), (220) and (311) peaks of face centred cubic (fcc) crystal
structure were clearly observed in XRD patterns of films and therefore, all films have
only fcc structure. The crystal orientations of CoFe/Cu films grown from the
electrolytes containing 0 M, 0.05 M and 0.1 M Fe were calculated and seen to have a
random orientation as in bulk Cu. It is observed that fcc phase of the sample is reduced
with increasing Fe content up to 0.1 M owing to bcc phase of Fe.

The magnetic characterizations of samples were measured by the vibration
sample magnetometer (VSM) technique. When the Fe concentration is increased from 0
M to 0.1 M, the coercivities of films approach to the soft ferromagnetic limit (12.5 Oe),
due to the soft ferromagnetic Fe.

The magnetoresistance (MR) characterizations of samples were studied by the
van der Pauw technique. All films exhibited giant magnetoresistance (GMR) due to
their periodic structure. The GMR magnitude of a 285[Co(6 nm)/Cu(4.5 nm)] film
grown from an electrolyte containing 0.0 M Fe is 10 %, but this value increases up to
20% for the 285[CoFe(6 nm)/Cu(4.5 nm)] film grown from the electrolyte with 0.05 M.
When the Fe concentration in the electrolyte is increased from 0.05 M to 0.4 M the
GMR value decreases down to 3%. In addition, the magnetoresistance measurements of
samples were performed as a function both Cu and CoFe layer thickness. The CoFe
layer thickness was held constant at 6 nm, the thickness of the Cu layer was changed
from 0 to 10 nm. For this series, the largest GMR value was obtained to be 16% when
Cu layer thickness was 4.5 nm. On the other hand, the Cu layer thickness was fixed at 4
nm and the CoFe layer thickness was changed from 3 nm to 15 nm. For the samples in
this group, the maximum GMR value was found to be 22% for the CoFe layer thickness
of 4 nm.

Key Words: Electrodeposition, GMR, CoFe/Cu multilayered structure, the effect of Fe

content in Co/Cu systems.
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1. GIRIS

Cok katmanli nano yapilar giiniimiiziin bilimsel ve teknolojik agidan ilgi ¢eken,
endiistride kullanim alanmi gittikce yayginlasan malzemelerden biridir. Bu sistemlerin
bilinmeyen O6zellikleri giin gectikce ortaya ¢ikmakta ve teknolojide bu sayede hizli bir
degisim siireci gecirmektedir. Ferromanyetik ve manyetik olmayan maddelerin nano
boyutlarda st liste eklenmesi ile meydana gelen bu sistemleri degisik tekniklerle
tiretmek miimkiindiir. Bu tekniklerin gliniimiizde en ¢ok kullanilanlari; Molekiiler
Demet Epitaksi (MBE), Piiskiirtme (Sputtering) ve Elektrokimyasal depozisyon
(Elektrodepozisyon) dur. Elektrodepozisyon oda sicaklii ve atmosfer basincinda,
istenilen geometride, hizli ve ekonomik bir iiretim siirecine sahip olmasindan dolay1

glinlimiizde 6nemi artmaktadir.

Elektrokimyasal depozisyon teknigi ile hazirlanan ¢ok katmanli nano yapilarin
ozellikleri film kalinligi, alttabaka secimi, kristal yonelimi gibi fiziksel parametreler
yaninda depozisyon potansiyelleri, ¢ozelti sicakligi, pH ve konsantrasyon gibi
elektrokimyasal parametrelerden de etkilenmektedir. Bu parametrelerin uygun se¢imleri
tiretilen numunelerin kalitesini de arttirmakta ve Ozelliklerinin 1iyilestirilmesini

saglamaktadir.

Elektrodeposizyon teknigi ile depozit edilmis demir grubu metallerin (Fe, Co ve
Ni) ve onlarin alagimlarinin manyetik ince filmleri bilgisayar okuma-yazma kafalarinda
(Chiu ve ark 1996, Androcacos ve Robertson 1998) ve mikro elektromekanik (MEMS)
sistemlerdeki (O’Sullivan ve ark. 1998, Liu ve ark. 1999, Rasmussen ve ark. 2001),
potansiyel uygulamalarindan dolay1 gelistirilmeye baslandi. Bilgisayar bilgi depolama
disklerindeki (Androcacos ve Robertson 1998, Osaka ve ark. 1998) kapasitenin artmast,
giin gectikce yiiksek performansli ve minyatilirize olmasi gereken yeni yumusak

materyallerin gereksinimini dogurdu (Daheum ve ark. 2003).



Antiferromanyetik c¢ift Fe/Cr ¢ok katmanli yapilarinda GMR’1n kesfinden beri
(Baibich ve ark. 1988, Binasch ve ark. 1989), manyetorezistans sensorler i¢in umut vaat
eden farkli bigimlerde ¢ok katmanli sistemler gelistirildi (Simmonds 1995, Dahlberg ve
Zhu 1995, Prinz 1995). Simdiye kadar birgok manyetik ¢cok katmanl yapilar piiskiirtme
ve MBE ile atomik Olcekte en iyi kalitede iiretilebilmektedir. Piiskiirtme yontemi ile

tiretilen Coy,Fe,, / Cu diisiik doyum alanlarinda Co/Cu sistemleri (Mosca ve ark. 1991,

Parkin ve ark. 1992) ile karsilastirildiginda yiiksek GMR oranlar1 gozlendiginden
(Saito ve Inomara 1991, Inomata ve Saito 1993) bu materyaller teknolojik
uygulamalarda biiyiik ilgi gormektedir (Kakuno ve ark. 1999). Vakum sistemleri ile
iretilen katmanli tabakalardaki GMR etkisinin ardindan elektrodepozisyon gibi
teknikler ile tiretilen sistemlerde de GMR etkisi arastirilmaya baglandi. Elektrodepozit
edilen NiCo/Cu katmanli tabakalarinin da énemli 6l¢iide GMR 6zelligine sahip oldugu
bulundu (Alper ve ark. 1993). Bu gozlemin ardindan elektrodepozisyon ile iiretilen
ferromanyetik siiperorgiiler ve nanoteller gibi yapilar iizerindeki ¢alismalar daha ¢ok
yogunlasti. Bu aragtirmalar ¢esitli makalelerde 6zetlenmistir (Alper 2003, Jyoko ve ark.
1997, Schwarzacher ve Lashmore 1996, Bird ve Schlesinger 1995, Lenczowski ve ark.
1995, Piraux ve ark. 1994, Blondel ve ark. 1994). Ozellikle diisiik manyetik alanlarda
yiiksek GMR degerleri elde etmek icin Fe icerikli cok katmanli tabakalar {izerindeki
aragtirmalar ilgi ¢ekmistir. Chang ve Romankiw elektrokimyasal depozisyon ile

yaptiklar1 Coy,Fe,, / Cucok katmanli yapilarinda GMR etkisini basarili bir sekilde

gozlemlediklerini rapor etmislerdir (Chang ve Romankiw 1994).

Bu calisma, bolimiimiizde gelistirilen elektrokimyasal depozisyon teknigi
kullanilarak iiretilen Co/Cu ¢ok katmanli nano yapilarinin Co tabakalarina Fe ilave
edilerek titanyum (Ti) alttabaka {izerine biyiitiilmesi, kimyasal, yapisal ve
magnetorezistans 0zelliklerinin incelenmesi ile ilgilidir. Tezin kapsami Giris, Kuramsal
Bilgi, Materyal ve Yontem, Arastirma Sonuglar1 ve Tartisma olmak {izere bes boliimden
olusmaktadir. Giris boliimiinde yapilan ¢aligmalar hakkindaki bilgiler yaninda tezin
boliimleri tanitilmaktadir. Boliim 2 de, elektrokimyasal depozisyon ve bunu etkileyen
faktorler, magnetorezistans olay1r hakkinda kuramsal bilgiler verilmistir. Materyal ve
Yontem boliimiinde numunelerin iiretildigi ¢ozeltinin elektrokimyasal karakterizasyonu

icin gereken doniisiimlii voltametri (CV) teknigi, numune hazirlama ve alttabakadan



kaldirma islemlerinden bahsedilmistir. Yapisal analizlerinde kullanilan X-1sinlar
difraksiyonu (XRD) ve magnetorezistans(MR) 6zelliklerini 6l¢erken kullanilan Van der
Pauw (VDP) teknikleri kisaca tanitilmustir. Uretilen CoFe/Cu filmlerin incelenen
ozelliklerinden elde edilen veriler ve yorumlari Arastirma Sonuglart ve Tartisma

boliimiinde yer almaktadir.



2. KURAMSAL BILGILER

2.1 Elektrokimya’ya Genel Bakis

Basit bir elektrokimyasal olay elektriksel ve kimyasal enerjilerin birbirine
doniisiimii ve bunun sonucunda ortaya ¢ikan yiikseltgenme ve indirgenme tepkimeleri
olarak nitelenebilir. Bu tepkimeler ¢ozelti ve elektrotlardan kurulu bir elektrokimyasal
hiicrede meydana gelmektedir. Elektrokimyasal hiicreler genel olarak iki gruba
ayrilmaktadir. Bunlar galvanik elektrokimyasal hiicreler ve elektrolitik elektrokimyasal
hiicreler olarak adlandirilirlar. Bu iki elektrokimyasal hiicre ¢esidini birbirinden ayiran
en Onemli Ozellik enerji ile aralarindaki iliskidir. Galvanik hiicrede kimyasal
reaksiyonlar disaridan bir enerji verilme geregi duyulmadan kendiliginden gerceklesir
ancak elektrolitik hiicrede ise kendiliginden bir kimyasal reaksiyon gergeklesmez.
Kimyasal bir reaksiyon gerceklesebilmesi icin disaridan sisteme enerji verilmesi
zorunludur. Galvanik hiicrede katot potansiyeli anoda gore daha pozitif, elektrolitik

hiicrede katot potansiyeli anoda gore daha negatiftir (Kili¢ ve ark. 1998).

Elektrokimyasal hiicrelerde elektrot, transfer edilen elektronlarin veya ¢ozelti
icindeki cesitli iyonlarin kaynag: (indirgenme i¢in) veya bir kuyu gibi (yiikseltgenme

i¢in) davranabilir.
M"™ +ne” &M (2.1)

Bir metalin elektrodepozisyonunda, metal iyonlarint igeren elektrolitik bir

elektrokimyasal hiicrenin katodu iizerine metalin indirgenmesi ile gerceklesir. Bu
(2.1)’deki reaksiyonun soldan saga dogru islemesine karsilik gelir yani M " iyonunun

katottan n sayida elektron alarak A metaline indirgenmesidir. Burada M " ve

M sirastyla yiikseltgenmis ve indirgenmis tiirleri temsil eder.



Depozisyon isleminde bir elektrokimyasal hiicre 2 veya 3 elektrottan (Sekil 2.1)
olusabilir. Iki elektrotlu sistemlerde elektrotlardan biri anot digeri katottur, bunlara bagl
olarak sisteme referans elektrot eklenerek 3 elektrotlu hale getirilebilir. Elektrot
reaksiyonlar1 yar1 reaksiyonlardir ve indirgenme gibi ifade edilirler. Bu bakimdan her
metal bir indirgenme potansiyeline sahiptir. Bu potansiyeller bir referans elektroda gore
tayin edilir ve buna standart elektrot potansiyel (SEP) denir. Uluslararasi kabul gérmiis
standart potansiyeli sifir kabul edilen Standart Hidrojen Elektrotu (SHE)’dir. Ideal
sayilabilecek bir referans elektrot, bilinen bir ¢dzelti bilesiminden etkilenmeyecek bir
potansiyele sahip olmalidir. Bu durumdan dolayr uygulamada ¢ekilen giigliikler
nedeniyle SHE un yerine kullanimi bakimindan yaygin olan doymus kalomel elektrot
(SCE) kullanilir. SCE’nin potansiyeli 25°C’de SHE’ye gore 0.242 volt (V) tur (Yildiz
ve ark. 1997).

Tablo 2.1’de bazi metaller icin SHE’ye ve SCE’ye gore standart elektrot
potansiyelleri verilmistir. Burada SEP’i daha pozitif olan metal i¢in daha soy oldugu
sdylenebilir. Tabloda Cu’nun, Co ve Fe’ye gore daha soy oldugu gériilmektedir. I¢inde
birden ¢ok metal igeren ¢ozeltilerde ¢ok soy olan metal daha az soy olan metale gore
daha ¢ok indirgenir. Bundan dolay1 c¢ozelti icindeki ¢ok soy olan bir metalin
konsantrasyonu diger metallere gore az bile olsa depozit edilen numune i¢indeki

konsantrasyonlar1 daha yiiksek olabilir.

Cozelti i¢indeki iyonlarinin konsantrasyonuna bagli olarak verilen bir metalin

denge elektrot potansiyeli, Nerst Esitligi ile iligkilendirilebilir (2.2).

E=E° —Elog Cf, (2.2)
nkF

Burada E° standart elektrot potansiyeli, R ideal gaz sabitini, T sicakligi, n valans
elektron sayisini, F faraday sabitini, C metal iyonlarinin molar konsantrasyonunu, f,
ise metal iyonunun aktiflik katsayisini temsil etmektedir. Hiicreden net bir akim
gozlemlemek icin elektrota onun denge degerinden farkli bir potansiyel uygulamak

gerekir. Uygulanan bu elektrot potansiyeli, denge potansiyelinden daha negatifse



katodik akim gecer ve elektrodepozisyon olayr gergeklesir. Uygulanan elektrot

potansiyeli, denge potansiyelinden daha pozitifse anodik akim gecer.

Tablo 2.1 25°C’ de sulu ¢ozelti icindeki baz1 metaller igin volt (V) olarak NHE ve SCE’

ye gore standart elektrot potansiyelleri (SEP) (Bard ve Faulkner 1980)

Reaksiyon SHE’ye gore SEP (V) SCE’ye gore SEP(V)
Ag" +e =Ag 0.7996 0.5581
Cu™+2¢ =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 =7Zn -0.7628 -1.0043
Au" +e = Au 1.68 1.4385
Pt"+e =Pt 1.2 0.9585
2H" +2e¢ =H, 0 -0.2415

Bir elektrot siireci ve elektrot reaksiyonu anlasildig: takdirde bu bilgi sunlar igin

kullanilabilir:

e Elektrot reaksiyonlarinda uyarlama yaparken bazi gerekli gelistirmeler veya
istenmeyen elektrot reaksiyonlari olacaktir, bunlardan kaynaklanan sorunlari
elektrot materyali degistirerek veya yeni elektrot materyalleri gelistirerek ¢6ziim

bulmada.

e Karmasik sistemlerle ¢alisirken cogu elektrot reaksiyonlar: art arda olanlar veya

ayni zamanda olanlar1 ayirt etmede.

e FElektroaktif tiirlerin konsantrasyon degerlemesinde potansiyeli secici bir
kullanim1 saglamak veya dis denge durumunda elektrot materyalinin se¢imini

saglamak i¢in kullanilabilirler (Brett ve Brett 1994).



Potentiostat

Sekil 2.1 Ug elektrotlu elektrokimyasal hiicre.

Sekil 2.1°deki sistemde elektrodepozisyonun meydana geldigi bir elektrolitik
hiicrenin diyagrami verilmistir. Depozisyonun gerceklestigi katot, calisma elektrotu
(CE) ucuna baglanir. Yardimer elektrota (YE) da anot baglanir. Referans elektrot (RE)
¢ozelti direncinin olabildigince azaltilmasi icin CE’ye oldukc¢a yakin yerlestirilir.
Olusturulan bu elektrokimyasal hiicrede, potentiostat, CE ve YE arasindaki potansiyeli
degistirerek CE ve RE arasindaki potansiyeli kontrol etmek i¢in kullanilir (Alper 1995,
Yildiz ve ark. 1997).

Elektrokimyasal depozisyon sirasinda depozit edilen madde miktar1 Faraday
yasasindan (2.3) yararlanilarak bulunabilir. Elektrotlardan ayrilan madde miktari

devreden gecen akim miktari ile dogru orantilidir.
g=NnF (2.3)

Burada q devreden gegen yiik miktari, N depozit edilen maddenin mol sayisi, n metalin
degerligidir. Depozit edilen metalin mol sayisi, kiitle (m) ve bagil atomik kiitle (,) ile
ifade edilerek film kalinlig1 bulunabilir. Buna gore kalinlik (t) (2.4) ifadesi:

M
=4 "0 2.4)
ApFn

ile hesaplanabilir. Burada A filmin yiizey alani, p depozit edilen metalin yogunlugudur.

Boylelikle istenilen metal, metal c¢iftleri ya da depozit edilmek istenilen madde igin



coOzelti ile olan iliskisi, depozit ylizeyi, iiretilen numunenin kalinlig1 hakkinda bilgilere

kesin olarak ulasilmis olur.

2.2 Cok Katmanh Yapinin Elektrokimyasal Depozisyonu

2.2.1 Co,Fe ve Cu metalleri

Kobalt (Co) ve demir (Fe) metalleri gecis elementleri olarak bilinir ve manyetik
ozelligi en belirgin olan maddelerdendir. Manyetik alana konduklar1 zaman manyetik

alan yoniinde net bir miknatislanmaya sahip olurlar.

Kobalt, 1735 yilinda George Brandt tarafindan kesfedilmistir. Normal sartlar
altinda metalik gri renkli olan 3d gecis metallerinden biridir. Manyetik tercihi
ferromanyetik olan Co’in atom numarasi 27 dir. Kristal yapis1 hekzagonal (hcp) yapi
(Sekil 2.2a) orgii sabiti (a=2.51A ve c¢=4.07A) Co aym zamanda fcc yapida da
kristallesebilir (fcc yapi i¢in 6rgii parametresi a=3.55A). Yogunlugu 8.90 g/cm’ ve 20°C
deki elektriksel direnci 62.4 nQm olan Co sert bir yapiya sahiptir. Elektrokimyasal
acidan sulfat tuzlarindan indirgenmeleri kolaydir ve SHE’ye gore standart elektrot

potansiyeli -0.28 V’tur.

Demir, yerkabugunda en ¢ok bulunan metaldir. Co gibi gecis metalidir.
Manyetik tercihi ferromanyetik olan Fe’in atom numarasi 26, kristal yapist cisim
merkezli kiibik (bcc) yapr (6rgii sabiti a=2.87A) (Sekil 2.2.b), yogunlugu 7.86 g/cm’ ve
20°C deki elektriksel direnci 96.1 nQm dir. Yumusak bir yapiya sahiptir. SHE’ye gére
standart elektrot potansiyeli -0.409 V’tur.

Bakir (Cu), metali ise ilk defa Kibris’ta rastlandigi i¢in tiim dillerdeki isimlerinin
Cyprium kelimesinden tliredigi tahmin edilen 3d ge¢is metalidir. Manyetik tercihi
diamanyetik olan Cu’nun atom numarasi 29, kristal yapisi ylizey merkezli kiibik (fcc)
yap. (6rgii sabiti a=3.62A) (Sekil 2.2.c), yogunlugu 8.96 g/cm’ ve 20°C deki elektriksel
direnci 16.78 nQm dir. SHE’ye gore standart elektrot potansiyeli 0.3402 V’tur.



(b)

(©)

Sekil 2.2 (a) Siki paketli altigen yap1 (hcp), (b) Cisim merkezli kiibik yap1 (bece), (¢)
Yiizey merkezli kiibik yap1 (fcc).

SHE’ye gore standart elektrot potansiyelleri karsilastirildiginda Cu, Co ve Fe’ye

gore daha pozitiftir. Bundan dolay1 Cu ii¢iiniin i¢cinde en soy olan metaldir.

2.2.2 CoFe/Cu Cok katmanh yapilar:

CoFe/Cu ferromanyetik katmanli yapilari, elektrokimyasal depozisyon yontemi
ile iiretilebilecek sistemlerden biridir. Bu sistemler manyetik ve manyetik olmayan
tabakalarin nanometre mertebesinde bir alt tabaka {izerine iist iiste biiylitiilmesi ile

olusturulurlar (Sekil 2.3).

CoFe/Cu katmanli yapilart tek bir ¢ozelti kullanilarak, potansiyel ve akim
yogunlugunun degistirilmesi ile ¢ozelti igindeki farkli SEP’lere sahip metal iyonlarinin
manyetik ve manyetik olmayan katmanlar1 olusturabilecek sekilde depozit etmek

mumkundiir.
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CoFe (1-10 nm)

Cu (0.5-5 nm)
CoFe (1-10 nm)

Cu (0.5-5 nm)

CoFe (1-10 nm)

Sekil 2.3 CoFe/Cu Cok katmanli nano yapisi.

Sekil 2.4’te ¢ozelti icerisinde Co ve Fe iyonlar1 homojen sekilde dagilmustir.
Akim uygulanmadan once ¢ozelti ile elektrot ara ylizeyi arasinda bir elektriksel ¢ift
tabaka olusur. Bu yap1 kondansatore benzetilebilir ve ilk basta verilen akim, nasil
kondansatorlii devrelerde ilk olarak kondansatdr yiikleniyorsa depozisyon olayinda da
cift tabaka yiiklenir. Bu asamada depozisyon gerceklesmez. Elektrota daha fazla
potansiyel uygulandig1 zaman elektrot negatif yiiklenir ve burada ¢ozelti ile elektrot ara
yluzeyine dogru pozitif yikli Co ve Fe iyonlarim1 g¢ekmeye baglar. Bu sayede
depozisyon islemi uygulanan akim ile baslamis olur. Boliim 2.2.1°de de anlatildig1 gibi
bakirin, kobalt ve demire gore daha soy olmasindan dolay1 Co ve Fe ile birlikte Cu’da
ferromanyetik tabaka (CoFe) ile birlikte depozit olur. Bu nedenle ¢6zelti iginde bakir
konsantrasyonu azaltilarak, bu depozisyon siirecinde CoFe ferromanyetik tabakasina
depozit olan Cu oraninin daha az olmasi saglanir. Diger taraftan Cu’in depozisyonu i¢in
bakirin indirgenme potansiyelinden daha negatif, Co ve Fe’in indirgenme
potansiyellerine gore de daha pozitif bir potansiyel uygulanmasi yeterli olacaktir.
Boylece Co/Cu filmi i¢in Co(Cu) alagimi (A) ve Cu tabakasi (B) iist liste ABABAB...
seklinde depozit olur, CoFe/Cu filmi de aym sekilde bu sefer A olarak CoFe(Cu)

alagim1 ve B i¢in Cu tabakasi depozit olacaktir.



11

fyonca zengin ¢ozeln faz gozeln
alttabaka ara yiizew
© o %/ =5
: @ /gl
Co e o o i® M =
\ z [ % ES
L L ] 1 ] |
. i. |
©: o geH
o = o | =5
-l ™
I | 8 ..‘ |
| . © e =
& Cu @ Y !
=
Cift tabaka

Sekil 2.4 Depoziyon Olay1.

2.3 Manyetizma ve manyetorezistans

Atomik boyutta, ¢iftlenmemis elektronlar1 olan her bir atom manyetik momente
sahiptir. Bu manyetik momentler, c¢iftlenmemis elektronlarin yoriingesel agisal
momentum ve spin agisal momentumlart nedeniyle meydana gelir. Katilarin manyetik
davraniglari; her bir atomun manyetik momentinin komsu atomlarin manyetik
momentleriyle nasil etkilestigine ve bu manyetik momentlerin bir dis manyetik alana

nasil tepki verdiklerine baglhdir.

Diamanyetik ve paramanyetik malzemelerde, her bir atomun manyetik
momentinin yonii digerlerinden bagimsizdir. Boylece, dis manyetik alan olmadiginda
net manyetik moment sifirdir. Paramanyetik malzemeye dis manyetik alan
uygulandiginda her bir manyetik moment {izerine bir tork etki eder. Tiim 6rnek iizerinde
olusan ortalama manyetik moment dis manyetik alanla ayn1 yondedir ve biyiikligi dis
alanin biiylikliigii ile orantilidir. Diamanyetik malzemeye dis alan uygulandiginda ise,

dis alan yoniine ters yonde net bir manyetik moment olusur.
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Diamanyetik ve paramanyetik malzemelerin tam tersine, ferromanyetik
malzemeler zayif bir dis manyetik alan i¢inde bile birbirlerine paralel olarak yonelmeye
calisan atomik manyetik dipol momentlere sahiptirler. Bir kere momentler paralel hale
getirildikten sonra, dis alan kaldirilsa bile ferromanyetik malzeme miknatislanmig
olarak kalacaktir. Bu siirekli yonelim, komsu manyetik momentler arasindaki kuvvetli
etkilesimden kaynaklanmaktadir. Bu etkilesim neticesinde ferromanyetik malzeme
icinde manyetik momentleri ayni1 yonde olan atomlardan olusan bolgeler meydana gelir.

Bu bolgeler manyetik domain olarak adlandirilirlar. Domainlerin hacimleri yaklasik

olarak 107 —10" m’olup, her bir domain 107 =10 civarinda atom icermektedir.

Farkli yonelimlere sahip olan domainlerin arasindaki sinirlara domain duvarlar1 denilir

(Serway, 1996).

Miknatislanmamis bir malzemede domainler net manyetik moment sifir olacak
bicimde rasgele yonelirler. D1s manyetik alan uygulandig1 zaman, alanla ayni1 yonelime
sahip olmayan biitiin dipoller lizerine bir kuvvet etki eder. Bu kuvvet, domain duvari
atomlarinin manyetik dipollerini dis alan yoniine dogru dondiiriir. Boylece, dis alan
yoniindeki domainler biiyiir. Eger dis alan yeterince giicliiyse, malzeme icerisindeki
biitiin manyetik dipoller alan yoniinde yonelir ve malzeme manyetik doyuma ulasir. Bu
durumda dis manyetik alan kaldirilsa bile, dis alan yoniinde net bir manyetik moment

(kalict miknatislanma) kalir.

2.3.1 Yumusak manyetik maddeler

Miknatislanma siireci sirasinda domain duvarlarinin yonelimi ve domain

miknatislanma yoniine doniisleri koarsivite (), H. <12.5 Oe (Jiles 1996) gibi zayif

alanlarda gerceklestigi zaman bu materyallere yumusak manyetik madde ad1 verilir.

Kristalize NiFe alagimlart (permalloy) veya amorf metalik alasimlar gibi

yumusak manyetik materyalde H,. =12mOe gibi diisiik olabilir. Karsilastirma olarak

diinyanin manyetik alan1 yaklasik olarak 30 4/m (0.4 Oe)dir. Diger yumusak
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materyaller ise saf Fe iceren, %3-6 oraninda Si, Ni eklenmis Fe, FeNiCo alasimlar ve

(MnZnO)Fe,;0; veya (NiZnO) Fe, 05 gibi feritlerdir.

Yumusak manyetik materyallerin 6zelligi akim degisimleri sogurup bdylece

materyaldeki degisimleri rolatif olarak zayif olmasini saglamasidir.
Yumusak manyetik materyaller transformatorlerde, indiiktorlerde motorlarda ve
jeneratorlerde kullanilirlar. Ayrica manyetik kaydedicilerde alan sensdrleri olarak ve

zor/gerilim Ol¢timlerinde kullanilirlar.

Sekil 2.5’te Fe’nin [100] yonelimi i¢in miknatislanma egrisinde gozlemlenen

yiiksek ve diisiik alanlardaki domainlerinin degisimi gosterilmistir.

[100]

H(Qe)

=l

[o10]

Sekil 2.5 Fe’in [100] yoniindeki tipik miknatislanma egrisinin yiiksek ve diisiik alan
skalasinda domainlerin de meydana gelen degisim (O’Handley 2000).

2.3.2 Sert manyetik maddeler

Bazi manyetik materyallerde H,. =125 Oe (Jiles 1996) gibi ¢ok yiiksek olabilir.

Bu durumun nedenleri eger materyalde duvar yonelimlerini engelleyecek kadar bir
kusura sahipse veya yiiksek manyetik anizotropiye sahip tekli domain pargalarindan
olusuyor ise olabilir. Bundan dolay1 yiiksek manyetik alanlarda miknatislanma yonleri

degisir. Bu gibi materyallere sert veya silirekli miknatis denir. Sert miknatislarin
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Ozellikleri M-H egrilerinde negatif yonde uygulanan alanlara geri doniislerinde
gostermis olduklar1 zordur. Bunlar negatif alanin varliginda miknatislanmamaya karsi
gostermis olduklar direng¢ negatif uygulanan giiciin kaynagina kars1 yok edici bir giic
uygular. Bu gii¢ sert miknatislarin giicii depolayip sanki bir kaynak gibi kullanabildigini

gosterir.

2.3.3 Elektriksel diren¢ kavrami

Elektrik denilince akla ilk olarak yiikler gelir, bunlar basli basina elektrigin var
olus nedenleridir. Yiikler, iletken igindeki elektrik alanin etkisi ile akim iiretmek igin
hareket ederler. Ancak iletken icinde yliklerin hareketi ¢esitli sebeplerden dolayi
kisitlanir, engellenir ve yliklerin tamami akim iiretmek i¢in kullanilamaz. Bu yiiklerin
madde icerisinde karsilastiklar1 zorlayici etkiye karsi bir direng gosterir. Bu direng

elektriksel direng olarak bilinir.

Bir iletkenin uglar1 arasina bir potansiyel farki uygulanirsa, iletken iginde bir J
akim yogunlugu ve bir E elektrik alan meydana gelir. Sayet potansiyel farki sabitse,
iletken i¢indeki akim da sabit olacaktir. iletkenler icin akim yogunlugu, elektrik alan ile
dogru orantilidir. Bu (2.5)’da goriildiigii gibi o orant1 katsayisina iletkenin iletkenligi

denir.

J =oF (2.5)

Iletkenlik (2.6) da goriildiigii gibi n birim hacimdeki elektron sayisi, elektron

yiikii (e), elektronun kiitlesi (m) ve ortalama serbest zamana (t) baglhdir.

(2.6)

o elektriksel iletkenlik tiirtinden elektriksel direng (2.7) ile verilmektedir (Chiu ve ark.
1996).
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p=—= (2.7)

(2.7) denkleminde direnci etkileyen en Onemli faktor ortalama serbest zamandir.
Ortalama serbest zamanin kisa olmasi filmin direncini arttirir (Kittel 2005, Mathon

1991)

2.3.4 Manyetorezistans (MR)

Manyetik alana yerlestirilen bir maddenin elektriksel direncinde meydana gelen
degisime manyetorezistans (MR) denir. Manyetik olmayan metaller i¢cin MR etkisi
ylksek manyetik alanlar i¢in biiyiik bir etki olmasina ragmen diisiik manyetik alanlar
icin ¢ok kiigliktiir. Direngteki degisim, Ap, her iki manyetik alanda boyuna (Ap, ) ve
enine (Ap, ) akim yonleri i¢cin p, > p, olmak lizere pozitiftir. Bu tiir etkilere normal

manyetorezistans (NMR) denir.

Direng, artan manyetik alan ile birlikte artabilir (pozitif MR) ya da azalabilir
(negatif MR). Herhangi bir metal i¢in 6lgiilen MR sadece uygulanan manyetik alanin
siddetine bagl degil, ayn1 zamanda metalden gecen akima gore uygulanan manyetik
alanin yoniine de baglhdir. Ferromanyetik maddelerde ve bunlarin alasimlarinda
Anizotropik Manyetorezistans (AMR) gozlenir. AMR de manyetik alan akima dik
oldugu zaman enine manyetorezistans (EMR), paralel oldugu zaman boyuna
manyetorezistans (BMR) ol¢iiliir. Cu ve Ag gibi ferromanyetik olmayan metallerde hem
enine hem de boyuna olan MR (manyetorezistans) uygulanan manyetik alanin
artmasiyla ¢ok az bir artis gosterir. Demir grubu elementlerde (Fe, Ni, Co) ve bunlarin
alasimlarinda elektriksel diren¢ manyetik alan akima paralel oldu§u zaman manyetik
alan arttik¢a artar, dik oldugu zaman manyetik alan artarken diren¢ azalir. Her iki
durumda da belli bir manyetik alan degerinin istiinde direncteki azalma veya artma

doyuma ulasir (Androcacos ve Robertson 1998).

Son yillarda ferromanyetik siiperorgiilerde ve ¢ok katmanli nano yapilarda

gozlenen manyetorezistans, EMR’s1 ve BMR’s1 manyetik alan arttik¢a azalan tiirdedir.
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Bu azalma diisiik manyetik alanlarda ve beklenenden daha fazla oldugu takdirde
bunlardaki degisime “dev manyetorezistans” (Giant Magneto Resistance-GMR) denir.
NMR’dan farki ise uygulanan manyetik alanin biytkligidir. NMR’da 500 kOe
degerlerinde dahi %]1-2 oraninda degisim gozlenmesine ragmen GMR’da 1kOe

degerinin altindaki degerlerde bile yiiksek MR gostermesidir.

GMR, 1988 Paris Sud Universitesinde Baibich ve arkadaslar1 (Baibich ve ark.
1988) tarafindan MBE teknigi ile biiyiitillen Fe/Cr siiperorgiilerinde kesfedildi (Sekil
2.6). Oda sicakliginda 2T ik alanda GMR etki %13; 4,2K’de 2T ’lik alanda etki %48
dir. Bundan bagimsiz olarak Fe/Cr/Fe tabakali yapilarinda GMR etki gosterdigi
Grunberg ve arkadaslart (Binasch 1989) tarafindan bulundu. Bu iki calisma nano
teknolojinin gelismesinin &niinii agmis oldu ve 2007 Nobel Fizik Odiilii ile
odiillendirildi. Daha sonra bu anormal etki CoNiCu/Cu (Alper ve ark. 1993), Co/Cu
(Bird ve Schlesinger 1995), CoFe/Cu (Kakuno ve ark. 1999) gibi ¢ok sayida nano
yapida da gozlendi.

Sekil 2.7 bu tiir yapilarin Ol¢limler sonucunda olusan GMR egrileri
goriilmektedir. Burada manyetik alan her iki yonde de uygulandigi zaman hem enine
manyetorezistans (EMR) hem de boyuna manyetorezitans (BMR) diisiis egilimindedir.
Diisiik bir manyetik alan uygulanmasina ragmen numunenin direncinde keskin bir diisiis

olabilmektedir.

L010]
[100] l [ | 10] s Cr

Sekil 2.6 Solda, Fe/Cr ¢ok katmanli yapisi i¢in Fe kolay a¢1 yonelimleri, akim ve alan
(Baibich 1988); sagda, artan alan ile ¢ok katmanli yapilarda miknatislanma siirecinin
sematik gdsterimi (O’Handley 2000).
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Sekil 2.7 GMR etkinin kesfinde elde edilen deneyimler. (A. Fert's team in Orsay 1988).

GMR olay1 ferromanyetik metaldeki (Fe, Ni, Co) iletkenlik olayimnin iki farkl: tlirtini

g0z Oniine alinarak agiklanabilir. Bu modele gore, iletim elektronlari iki sinifa ayrilir:

1) Spin momentlerin, lokal miknatislanmasi paralel olanlar

2) Spin momentlerin, lokal miknatislanmasi antiparalel olanlar

Bir metalde elektron akimina kars1 gosterilen direng elektronlarin maruz kaldig:

sagilma olaylari ile tayin edilir. Bu sagilma merkezleri:

a) Orgii titresimleri, fononlar

b) Yabanci atomlar, 6rgii kusurlari, grain

Eger sacilma olaylar1 kuvvetli ve etkin ise sagilma olaylar1 arasinda elektronlarin
ortalama serbest yolu kiiciiktiir ve direng biiyliktlir. Bunun tersine zayif sacilma olaylari

daha uzun ortalama serbest yolu ve dolayisiyla daha diistik dirence yol agar.
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GMR olaymnin varlig: iletkenlik elektronlarinin bir spin yonii i¢in diger spin
yoOniine olandan daha etkin sagilmasi olayina dayanir. Yani sagic1t merkezler spin paralel
ve spin antiparalel elektronlar1 farkli sekilde sagarlar. Dolayisiyla bu elektronlarin
ortalama hizlari, ortalama serbest yollar1 ve Fermi seviyesindeki durum yogunluklari

farklidir.

Farkli spine sahip elektronlarin bir madde i¢indeki sacilmasinin GMR etkiye
nicin yol agtig1 sOyle aciklanabilir. Sekil 2.8.a’da ferromanyetik tabaka ve manyetik
olmayan tabakadan olusan katmanli yap1 goriilmektedir. Burada ferromanyetik
tabakalarin yerel miknatislanmalari paralel yonlii oldugunda; spin manyetik momenti T
‘ya dogru olan elektronlarin bu boélgede katmanli yapi ile ayn1 yonlii spinlerinden dolay1
sacilmalar1 zayif olacaktir. Manyetik olmayan tabakada ise bir miknatislanma olmadigi
icin sacgilma gergeklesmeyecektir. Boylece elektronlar zayif sagilmalar sonucu daha
uzun bir ortalama serbest yola sahip olacaklardir. Dolayisiyla daha diistik bir direng
meydana gelecektir. Diger taraftan bu katmanli yapida, spin manyetik momentleri <
dogru olan elektronlar i¢in bu sefer ferromanyetik tabakalarda ¢ok siddetli bir sagilmaya
ugrayacak aym sekilde manyetik olmayan tabakada sagilmayacaklardir. Boylece
elektronlar ferromanyetik tabakalardaki siddetli sagilmalardan dolay:1 ortalama serbest
yollarmin ¢ok kisa olacagi goriiliir. Bundan kaynakli da yliksek bir diren¢ meydana

gelecektir.

Sekil 2.8.b’de ise antiparalel konfiglirasyonda hem paralel spinli elektronlar hem

de antiparalel spinli elektronlar ardisik sekilde kuvvetli ve zayif sagilmaya ugrarlar.
Yani miknatislanmast T olan tabakada, spin manyetik momentleri T olan elektronlar

zayif sacilirken- ki bu elektronlar bu tabakada cogunluk tasiyicilar olurlar- spin
manyetik momenti ¥ dogru olan elektronlar (azinlik tastyicilardir) kuvvetli sacilirlar
dolayistyla daha yiiksek dirence sebep olurlar. Oysa miknatislanmasi ¥ olan tabakada
spin manyetik momenti T olan elektronlar daha kuvvetli sagilirlar (azmlik tastyici) ve

yiiksek dirence sebep olurlar. Spin momenti J olan elektronlar daha zayif sacilirlar ve

diisiik bir dirence sabep olurlar.
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Spin R R
{ﬁ— ]f
R, R,
Spin F A N FM

(2) (b)
Sekil 2.8 Yiizey ve araylizey sacilmalarinda olusan direnglerin  gosterimi.
Ferromanyetik tabaka (FM), manyetik olmayan tabaka (NM).(a) Paralel Ferromanyetik
Durum (FM). (b) Antiparalel ferromanyetik durum(AFM).

Boylece iki konfigiirasyon arasinda onemli bir direng farki vardir. Bu spine
bagimli sacilma ferromanyetik maddenin bulk tabakasinda hem de ara yiizeylerde
meydana gelmektedir. Sekil 2.8’deki sagilmalar (2.8) denklemi ile hesaplanmaktadir.

Burada goriildiigii gibi direncler hesaplandiginda antiparalel durumda direncin daha

biiyilik oldugudur.
1 1 1 1 1 1
R, 2r 2R R, r+R r+R (2.8)
es:2rR R€;:r+R
r+R 2
R,,>R,

2.3.4.1 Ferromanyetik tabaka kalinhg:

Ferromanyetik tabaka kalinliginin belli bir degerinde GMR’da bir maksimum
gozlenir. Bu kalinligin altinda ve iistinde GMR’da azalma meydana gelir. Bu kalinligin
iistiinde ferromanyetik tabaka kalinligi arttirildikca GMR azalir. Bu azalmanin nedeni

ara ylizey sagilma etkisinin azalmasindan kaynaklanir. Bulk’® a gdre ara ylizey



20

yogunlugu azalir. Ciinkii ferromanyetik tabakalarin kendi i¢indeki spine bagimli
sacilma daha etkili olur. Bu kritik kalinhigin altina inildikge tabakalarin siirekliligi

korunamaz. GMR’da spine bagimli sac¢ilma merkezlerinin konumu &nemli rol oynar

(O’Handley 2000, Shima ve ark. 1999).

2.3.4.2 Ferromanyetik olmayan tabaka kalinhg:

Ferromanyetik olmayan tabaka kalinlig1 arttikca GMR’daki azalma ardigik manyetik
tabakalar arasindaki etkilesmenin azalmasindan ve ara ylizey yogunlugundaki

azalmadan dolayidir.

1. Ferromanyetik olmayan katmandaki elektron ortalama serbest yoluna gore
ferromanyetik olmayan katman kalinliginin artmasindan kaynaklanir.
2. Araylizeyler spine bagimli sa¢ilma i¢in dnemli yerlerdir.

(Parkin ve ark. 1991, O’Handley 2000)
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1 Elektrokimyasal Karakterizasyon

Dontigiimlii voltametrinin (CV), tretilecek malzemede kullanilacak metallerin
indirgenme ve yiikseltgenme potansiyellerinin tayininde olduk¢a 6nemli bir yeri vardir.
Bu yontem, bir elektrokimyasal hiicreye disardan denge potansiyelinden farkli olarak
bir potansiyel uygulanmasi ile hiicrede gerceklesen tepkimelerin tekrar denge haline
getirmeye calisir ve bu siire¢ i¢inde sistemden akim gecisi olur. Bu akim voltametri
yontemi ile Olgtllebilir. Voltametri yontemi kiiciik alana sahip c¢alisma elektrotuna
uygulanan ve zamanla degistirilen potansiyele kars1 akim degerinin dSl¢iildiigii
elektrokimyasal bir yontemdir. Bu yontemden elde edilen potansiyel ile akimlardan
olusan grafiklere voltamogram denir. Eger potansiyel taramasi ileri yonde belli bir
potansiyel degerine kadar ulastiktan sonra dogrusal olarak azalacak sekilde tersine

cevrilirse bu yontemin adi doniistimlii voltametri (Cyclic Voltametry- CV) olur.

Dontigiimlii voltamogramlarin elde edilmesi elektrokimyasal sistem hakkinda;
hiicrede indirgenme ve yiikseltgenme islemlerinin ka¢ adimda, hangi potansiyellerde
oldugu, tersinir olup olmadig, iirtinlerin kararli olup olmadigi, elektrot tepkimesinde rol
alan maddelerin yiizeye tutunup tutunmadiklari hakkinda birgok bilgi edinmemizi
saglar. Sekil 3.1.a’da doniisiimlii voltamogram elde etmek i¢in uygulanan potansiyel

bi¢imi ve Sekil 3.1.b’de potansiyele karsilik gelen akim degisimi verilmistir.

Sekil 3.2, 0.04 M CuSOy igeren bir ¢ozeltinin CV egrisini gostermektedir. Bu
egri, katot potansiyeli SCE’ye gore +0.5 V ve -1.0 V degerleri arasinda, 20 mV/s tarama
hiz1 ile taranarak elde edilmistir. Katodik tarafta -0.05 V’dan sonra akim artmaya baslar
ve -0.2 V civarinda bir I,. pik degerine ulasir. Bu pik Cu depozisyonuna karsilik
gelmektedir. E,.’den sonra elektrot yiizeyine yakin Cu iyonlarinin azalmas: sonucu
akim diiser ve ondan sonra Cu’in smirli difiizyonundan dolayi. -0.5 V ve -1.0 V
arasinda sabit degerde kalir. -1 V’dan sonra tarama yonii ters c¢evrilmigtir. Akim -1

V’dan -0.1 V’a kadar olan bdlgede ayni potansiyel bagimliligini siirdiiriir. -0.1 V
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civarinda anodik akim geg¢meye baslar ve +0.25 V civarinda I, ile gosterilen
maksimum degerine ulasir. Anodik taraftaki bu pik Cu’ mn geri ¢oziinmesine karsilik

gelir ve Cu tamamen ¢6ziinene kadar anodik akim ge¢isi devam eder.

Sekil 3.1 (a) Doniisiimlii voltamogramin elde edilmesinde kullanilan potansiyelin
zamanla degisimi. (b) Bu potansiyele karsilik gelen akim degisimi (Hibbert 1993).

150
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Sekil 3.2 Oda sicakliginda, 0.04 M CuSOy4 ¢ozeltisinin doniisiimli voltametri (CV)
egrisi.
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Sekilde gosterilen katodik akim piki I,c ve anodik akim piki I, Onemli
bliytikliiklerdir. Bu akim pikleri metal iyonlarinin konsantrasyonuna (C), reaksiyondaki
elektronlarin sayisina (n), tarama hizina (v) ve diflizyon katsayisina (D) baglhdir.

(Greef ve ark 1990). 25° C’ deki pik akim (3.1) bagintis ile verilir.
1,=-(2,69.10°)n">C D"*p" (3.1)

Co/Cu ve CoFe/Cu manyetik ince filmlerin deposit edilmesinde kullanilan
cozeltilerin elektrokimyasal ozellikleri doniistimlii voltammetri (CV) teknigi ile
incelendi. Bu elektrokimyasal karakterizasyon igin Uludag Universitesi Fen-Edebiyat
Fakiiltesi Fizik boliimii Katihal Fizigi Arastirma laboratuarinda gelistirilen sistem
kullanildi. Bu sistem sematik olarak Sekil 3.1°de verilmektedir. Bu diizenekte iiglii
elektrot sistemi (Calisma elektrotu; C.E., yardimci elektrot; Y.E. ve referans elektrot;
R.E) kullanilmistir. Buradaki sistem {i¢ elektrota sahip bir hiicre, akim ve potansiyel
degerlerini kaydeden bir bilgisayar ve potansiyel degerlerini tayin eden taramali
potentiostat/galvonastat (P/G)’dan olusmaktadir (Sekil 3.3). Diizenekte C.E.’u olarak
platin tel, Y.E. olarak platin levha ve R.E. olarak doymus kalomel elektrot (SCE)

kullanilmastir.

G'E RE. Y.E.

Sekil 3.3 Elektrokimyasal depozisyon sistemi
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3.2  Cok Katmanh Yapilarin Hazirlanmasi

Bu calisgmada CoFe/Cu c¢ok katmanli yapilar, her biri kendi iyonlarin1 igeren
cozeltilerinden biiyiitiilmislerdir. Elektrokimyasal depozisyon siireci ii¢ asamada

gergeklestirildi.

1. Alttabakanin hazirlanmasi.
2. Elektrokimyasal depozisyon islemi.

3. Cok katmanli yapilarin alttabakadan kaldirilmasi.

3.2.1 Alttabakanin hazirlanmasi

Bu c¢alismada, alttabaka olarak polikristal titanyum (Ti) secilmistir. Ti alttabaka
zimpara ile mekaniksel olarak temizlendikten sonra saf su ile yikanip kurutularak
kullanilmaktadir. Cozelti igine yerlestirilmeden Once depozisyon yapilacak bolge

belirlenerek bunun disinda kalan bolge yalitkan bant ile kaplanir ve saf su ile yikanir.

3.2.2 Elektrokimyasal depozsiyon islemi

Bu ¢alismada ¢ok katmanli yapi sistemlerini iiretmek i¢in TUBITAK tarafindan
desteklenen TBAG—1771 proje kapsaminda gelistirilen (Alper 2003) deneysel sistem
kullanild1 (Sekil 3.4). Sistem {li¢ elektrotlu potentiostat/galvanostat (P/G), bilgisayar,
digital-analog cevirici (DAC), analog-digital cevirici (ADC) ve elektrokimyasal hiicre
(cozelti kabi)’den olugmaktadir. Depozisyon, bilgisayar kontrollii yapilabildigi gibi
bilgisayar kontrolsiiz de yapilabilmektedir. Sistem potansiyel kontrollii olarak
kullan1ldig1 zaman, P/G C.E.’nun potansiyelini R.E.’a gore sabit bir degerde tutulmasini
saglar. Hazirlanan alttabaka calisma elektroduna baglanir ve depozisyon bu elektrot
yluzeyinde meydana gelir. Deneyde Y.E. olarak 2.5%2.5 cm yiizey alanina sahip bir
platin levha kullanilir. Burada platin ¢ozelti ile reaksiyona girmeyen bir metal
oldugundan ozellikle tercih edilmistir. Y.E.’un amaci C.E.’nun gerektirdigi akimi
saglamaktir. Y.E.’un konumu ve bi¢imi C.E.’nun yiizeyi lizerindeki akim dagilimini
belirledigi i¢in Onemlidir. Sistemde kullanilan C.E.’un yiizey alan1 Y.E.’un ylizey

alanindan daha kiictiktiir. Homojen bir akim ve potansiyel dagilimi isteniyorsa Y.E.’un
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C.E.’dan miimkiin oldugu kadar uzaga konmasi gerekir. Deneyde referans elektrot
olarak doymus kalomel elektrot (SCE) kullanilmaktadir. R.E., C.E.’ye miimkiin oldugu
kadar yakin yerlestirilmelidir. Bu deneyde kullanilan elektrokimyasal hiicrede C.E. ile
R.E. arasindaki mesafe yaklasik 2.5 cm, hiicrenin toplam uzunlugu ise 7.5 cm’dir. C.E.
ve R.E. arasindaki mesafe, bu iki elektrot arasinda I.Rg kadar bir potansiyel diismesine
sebep olur. Meydana gelen potansiyel diismesi Y.E. ve C.E. arasindaki potansiyel
farkindan cok daha kiigiiktiir. DAC ve ADC, bilgisayar ile P/G arasindaki iletisimi
saglar. DAC, bilgisayardan gelen sinyali bir analog sinyale (potansiyele) ¢evirir ve bu
deger R.E.’a gore C.E.’nun potansiyeli olarak P/G’a gonderilir. ADC, P/G’dan gelen
analog sinyalleri dijital sinyallere ¢evirerek bilgisayara gonderir. Bilgisayar hiicrenin
anodu ve katodu arasinda gecen yiik miktarini elde etmek tlizere akimi toplar. Bu yiik
miktarindan yola ¢ikarak bulunan filmin kalinlig, istenilen degere ulastiginda bilgisayar
potansiyel uygulamasini durdurur. Burada tabaka kalinligi i¢in gerekli yiik miktar1 (anot

ve katot arasinda gegen biitiin yiik), Faraday kanununa (2.3) gore hesaplanir.

Potentiostat
ADC
D R.E@ JJ DAC
Anot (Y.E.) atot (§.E.)
Cozelti

Sekil 3.4 Co/Cu ve CoFe/Cu filmlerin depozisyonunda kullanilan deneysel sistemin
diyagrama.

Bu hesaplamada akim verimliligi %100 kabul edilir. Bu sekilde hesaplanan
tabaka kalinligina o metalin nominal (varsayilan) kalinli§i denir. Pratikte akim
verimliligi, hidrojen gazi ¢ikis1 sebebiyle %100’den daha kiigiik olabileceginden, filmin

kalinlig1 nominal kalinligin akim verimliligi ile ¢arpimindan bulunabilir.

Film depozisyonuna baslamadan Once c¢ozeltinin sicakligi ve pH’1 oOlgiiliir.

Bilgisayar kullanilarak gerceklestirilecek deneylerde tabaka kalinligi, depozisyon
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potansiyeli gibi ilgili parametreler bilgisayara girilir. Hazirlanan alttabaka, parlatma
islemi tamamlanir tamamlanmaz oksitlenmeyi Onlemek icin hemen ¢ozelti igine
yerlestirilerek gerekli elektrot baglantilar1 hizli bir sekilde yapilir ve depozisyon
baslatilir. Depozisyon siiresi tabaka kalinligina ve uygulanan katot potansiyeline bagl
olarak degisir. Filmin depozisyonu tamamlandiktan sonra numune ¢dzeltiden ¢ikarilarak

saf su ile yikanir ve kurulanir.

3.2.3 Cok katmanh yapilarin alttabakadan kaldirilmasi

Ti alttabaka iizerine biiyiitiilen numune saf su ile yikandiktan sonra jilet yardimi

ile fiziksel olarak alt tabakadan kaldirilir ve kurutma kagidinda saklanir.

3.3  Yapisal Karakterizasyon

3.3.1 X-Isim difraktometresi (XRD)

Cok katmanli yapilar A ve B gibi farkli maddelerin ardisik olarak
ABABAB....biciminde deposit edilmesi ile olusur. Yapi periyodik oldugu zaman
stiperorgii ad1 da verilir. Bu maddeler i¢cindeki atomlar arast uzakligin birka¢ angstrom
(1-3A) oldugu goz oniine alinirsa kristal yapilarini belirleyebilmek igin X-1smm1 kirinimi
(XRD) teknigi gibi gelismis bir uygulamanin kullanilmasi gerekir. Cok katmanli yapilar
iizerinde yapilacak caligmadan alinan X-151m1 kirmim deseni i¢in yapilan dl¢limler X-
Isin1 kirmnimmi (XRD) cihazi ile yapilir ve bu cihazin sematik gosterimi Sekil 3.5°te

gosterilmistir.

Bu 6l¢iimiin temel olarak nasil oldugu su sekilde 6zetlenebilir; madde {izerine x-
15111 demeti gonderildiginde, maddenin atomlarindan bu x-151n1 demeti biitiin yonlerde
sacilacaktir. Sacilma sirasinda bazi x-isinlar1 birbirini yok ederken (yikici girisim)
bazilar1 da birbirini kuvvetlendiren yapici girisim olustururlar. Burada 6énemli olan ilk
unsur yapict girisimin yalmizca Bragg denklemini (3.2) saglayan gelis agilarinda

meydana gelmesidir.
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Dedektor

Difraksiyon
Demeti

Gelen Gegen
demet demet
Kaynak |—— k... SN >
0
Kristal
Sekil 3.5 X-Isin1 kiriniminin sematik gdsterimi.
nA=2dsin@ (3.2)

Denklem (3.2)’de d diizlemler arasi mesafe, 0 diizleme gelen ve diizlemden
yansiyan 1sinlarla diizlem arasindaki agi, A gelen X-1sininin dalgaboyu ve n yansima
mertebesidir. n=0 degerini alirsa herhangi bir yansima gdzlenmez. n’nin en kii¢lik
degeri 1 olmalidir. Sekil 3.6’da goriildiigii gibi kristal yapi tizerine G1 ve G2 1sinlari
diizlemle 0 acgis1 yapacak sekilde gelmistir. Bu i1sinlar kristal yapidaki atomlarda
difraksiyona ugrayarak Y1 ve Y2 isinlar1 gibi sagilirlar. Burada gecen ve yansiyan
1sinlar arasindaki ag1 20°dir. Bu degere difraksiyon agis1 denir ve deneylerde 0 yerine 26

Olciiliir (Cullity 1978).

G

Kristal Diizlenu

Kristal Diizlenu

Sekil 3.6 X-1s1n1 Kirinimi
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26’nin fonksiyonu olarak yansimalar1 veren piklerin siddetleri 6l¢iiliir. Bu pikler
indislenerek kristal yap1 analizi yapilabilir. Kristal yapisi belirlendikten sonra maddenin

Orgli sabiti gibi parametreleri tayin edilebilir.

Hazirlanan numunelerin  XRD dl¢iimleri Balikesir Universitesi Kimya

Boliimiinde bulunan X-1511 difraktometresi ile yapildi. Co, Fe ve Cu’in K 1s1malarinin

gbzlemlendigi bolgede olmasi icin 26 =40° —100° secilerek 0.02’lik adimlar halinde

Olctimler alindi.

3.3.2 Taramah Elektron mikroskobu (SEM)

Taramali Elektron Mikroskobunda (SEM) goriintii, yliksek potansiyel ile
hizlandirilmis elektronlarin, numune iizerine odaklanmasi ve bu elektron demetinin
numune yiizeyinden taratilmasi sirasinda elektron ve numune atomlar1 arasinda olusan
cesitli girisimler sonucu meydana gelir. Meydana gelen etkilerin uygun algilayicilarda
toplanmasi1 ve sinyal giiclendiricilerinden gegirildikten sonra goriintii bir katot 1sm1

tiiptiniin ekranina aktariimasiyla elde edilir @,

Taramal1 Elektron Mikroskobu’ nda (SEM) sivi olmayan ve sivi Ozellik
tagimayan her tiirlii iletken olan olmayan numune incelenebilir. Her cesit metaller,
tekstiller, fiberler, plastikler polimerler, pargaciklar (kum, ¢akil, polen...) incelenebilir.
Iletken olmayan numuneler ¢ok ince (yaklastk 3 A/saniye) iletken malzemeyle

kaplanarak incelenebilir hale getirilir.

Hazirlik asamalar1 sonunda numune elektron mikroskobunda incelenmeye hazir
hale gelir. Numunenin yapisina bagl olarak degisen vakum siiresi beklenir; bu siire
ortalama 30dk'?.’dir. Vakum siiresi tamamlandiktan sonra numunenin yiizey seklinin
resmi aliabilir. SEM’de madde i¢indeki elementlerin analizi i¢in enerji dagilimi x-151n1

spektrometresi (EDX) analizi yapilir. Burada iletken 6rnek {izerine elektron demeti

(1) www.mos.org/sln/sem

(2) www.sem.com/analytic/sem.htm



http://www.sem.com/analytic/sem.htm
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gonderilir. Iletken iizerine gonderilen elektron demetinin enerjisi 10-20 keV
civarindadir. Bunun sebebi iletken maddede ki atomlardan yayimlanan X-1sinlaridir. X-
1sinlar1 madde ile 2 pm kalinlik civarinda etkilesirler. Elektron demeti bir kat1 igerisine
gonderildiginde bu kati icindeki elektronlar ile sagilmalara ugrayabilirler. Eger kati
icerisine verilen elektronlar, elektronlarin orbitallere baglanma enerjilerinden daha
biiyiikse atom igerisinden bir elektronu soker. Sonug olarak burada bosalan elektron
yoriingesine bir iist yoriingeden baska bir elektronun bu bos yere gegmesiyle bir X- 1511
yaymlanir. Her bir elementin elektronik yapisi birbirinden farkli olacagindan olusan X-
1511 fotonu her elementten emilecek olan X-1ginlarina baghdir. EDX’de bu sogrulan X-

1sinlarina gore elementler tayin edilir.

Bu calismada hazirlanan numunelerin ylizey analizi i¢in SEM ile goriintiileri

alind1 ve buna bagl olarak EDX analizi yapildu.

3.4 Manyetik ve Manyetorezistans Karakterizasyonu

3.4.1 Titresimli 6rnek magnetometresi (VSM)

Titresimli Ornek Magnetometresi (VSM), incelenen malzemenin manyetik
karakterini ortaya koyan miknatislanma egrisi elde edilmesi i¢in kullanilan bir cihazdir.

VSM, elektromanyetik indiiksiyon prensibine gore calisir.

Faraday indiiksiyon kanununa gore bir kapali devredeki manyetik aki degisimi,

devrede bir indiiksiyon elektromotor kuvveti (e.m.k.) olusturur.

Elektromanyetik indiiksiyon kavrami, manyetik aki degisiminin indiiklenen
e.m.k.’ya esit oldugu soylenerek agiklanir. Indiiksiyon e.m.k.’sinin olusabilmesi igin
manyetik akinin zamanla degismesi gerekir. Bunun bir yolu zamanla degisen manyetik

alan uygulamak, diger yolu DC manyetik alana konan 6rnegi titrestirmektir.
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VSM’in c¢alismasi, manyetik alanda titresen ornekle manyetik aki degisimi
olusturulmasi ve bu manyetik aki de§isimi sonucu olusan indiiksiyon e.m.k.’sinin
dlciilmesine dayanir. Indiiklenen e.m.k. titresen &rnegin miknatislanmasi ile orantili

oldugundan bu yontemle 6rnegin miknatislanmasi dl¢iilebilir.

VSM ile miknatislanmanin direkt 6l¢iimii yapilir (Sekil 3.7). Algilayici bobinler,
arasindaki boslukta Ornek varken ve oOrnek yokken Olclilen manyetik indiiksiyon

arasindaki fark hesaplanir (David 1996).

Sekil 3.7 VSM bobinleri ve numune.

Bu 6l¢iim sonuglari; uygulanan manyetik alan degerine goére miknatislanmanin
degisimi seklinde ve VSM kalibrasyonunda elde edilen standart katsayiya bagl olarak

degerlendirilir.

Hazirlanan numunelerin manyetik 6zelliklerini incelemek icin VSM dlgiimleri
Balikesir Universitesi Fizik Béliimiinde bulunan VSM cihazi ile yapildi. Orneklerin
histeresis egrileri, numunelerin manyetik alan icine hem paralel hem de dik olacak

sekilde titrestirilerek olciildii.

3.4.2 Manyetorezistans

Numunelerin manyetorezistans Ol¢tiimlert Van der Pauw (VDP) metodu
kullanilarak yapildi. Manyetorezistans Olgiimlerinde film bir 6rnek tutturucu iizerine
yerlestirilir ve drnek tlizerinden ge¢en akima karsilik film tizerindeki potansiyel degerleri
kaydedilir. Bu kaydedilen potansiyel degerlerinden faydalanilarak manyetorezistans
degerleri hesaplanmaktadir. Iki farkli manyetorezistans l¢iim konumu mevcuttur.

Bunlar; manyetik alanin uygulanan akima paralel oldugu ‘Boyuna Manyetorezistans
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(BMR)’ ve uygulanan akima dik oldugu ‘Enine Manyetorezistans (EMR)’ olarak
bilinmektedirler. Bu manyetorezistans dlgiimlerinin yapildigir geometriler Sekil 3.8°de

verilmektedir.

Bu yontemde Olgililmesi gereken bir numuneye Sekil 3.8.a’daki gibi A ve B
uclarina akim uygulanir ve manyetik alan uygulanir. C ve D uglarindan ise potansiyel
Olcliliir. Buna boyuna manyetorezistans (BMR) denir. Bu diren¢ (3.3) denklemi ile

hesaplanabilir.

Ry = (3.3)

Ayni numuneye Sekil 3.8.b’deki gibi A ve C uglarina akim uygulanir, B ve D
uclarindan ise potansiyel ol¢iiliirse bunada enine manyetorezistans (EMR) denir. Direng

(3.4) denklemi ile hesaplanabilir.

V=V,
R, =—£D (3.4)
IAC
|
A B A B
@ ] o &
_ | _— V
H H
C e L D C o ® D
vV
(a) {8)]

Sekil 3.8 Van der Pauw Teknigi.

Bu islemler sonucunda elde edilen degerlerden numunenin MR’1indaki degisim

(3.5) denklemi ile hesaplanmaktadir.
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R(H) - R(0)

AR =2 0)

(3.5)

Burada R(H) manyetik alan uygulandigi zaman o6l¢iilen direng; R(0)ise manyetik alan

uygulanmadig1 zaman 6lgiilen direnctir.
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4. ARASTIRMA ve SONUCLAR

4.1 Giris

Bu bolimde, Uludag Universitesi Fen-Ed. Fakiiltesi Fizik Boliimiinde
gelistirilen elektrokimyasal depozisyon teknigi ile CoFe/Cu filmler Ti alt tabaka {lizerine
biiylitiilmeleri ve bunlarin elektrokimyasal, yapisal, manyetik karakterizasyon ve

manyetorezistans incelenmeleri konu edilmistir.

4.2  Elektrokimyasal Karakterizasyonlar

Co/Cu ve CoFe/Cu filmlerin biiyiitiilmesi i¢in Tablo 4.1°deki ¢ozeltiler 300 ml
olarak hazirlandi. Cozeltilerin elektrokimyasal karakterizasyonlarini belirlemek igin
dontistimlii  voltametri (cyclic voltametri-CV) teknigi kullanildi. Dontistimli
voltamogramlarini elde etmek amaciyla potansiyel taramasi, katodik yonde yani pozitif
potansiyelden (SCE’ ye gore +1.0 V dan) negatif potansiyele (SCE’ ye gore -1.5 V’a)
dogru 20 mV/s’lik tarama hizi ile 0.5 mm ¢apli platin bir tel elektrot {izerinde

gerceklestirildi.

Sekil 4.1°de 2,7 pH degerine sahip CoFe/Cu ¢ozeltisinin (¢ozelti G) CV grafigi
verilmistir. Burada +1.0 V’dan -0.3 V’a kadar akim hemen hemen sifir olarak
kalmaktadir. Bu, belirtilen potansiyel araliinda bir metal depozisyonunun
gerceklesmedigini gostermektedir. -0.3 civarinda gozlenen kiigiik pik Cu depozisyonuna
karsilik gelir. -0.4 V’tan -0.9 V arasindaki potansiyel bdlgesinde Cu’in sinirh
diflizyonundan kaynaklanan diisiik degerli bir akim platosu meydana gelmektedir.
Katodik yondeki bu tarama da -0.9 V degerinden sonra akimin artmaya bagladigi
goriilmektedir. Bu artis Co, Fe ve Cu’in depozisyonundan dolayidir. Tarama anodik
yonde incelendigi takdirde de +0.4 V civarinda Co, Fe, Cu’in muhtemel girisim yapmis
geri ¢ozlinme pikleridir. Cozeltinin CV egrisinden, Co ve Fe in depozisyonu ig¢in

potansiyel araligi -1.3 V’tan -1.7 V’a kadar; Cu i¢in ise -0.2 V’tan -0.5 V’a kadar
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degisebildigi anlasilmaktadir. Bu potansiyel araliklarinda filmin metalik parlaklikta bir

goriiniimii olmas1 i¢in deneme numuneler ile uygun potansiyel secimleri yapilabilir.

Buna gore;
Co, CoFe depozisyonu i¢in, SCE’a gore  -1.5V
Cu depozisyonu i¢inde, SCE’a gore -03V
degerleri kullanildi.
15
1
< 05
£
£
=
<

-2 -1 0 1 2
Katot Potansiyeli (V)

Sekil 4.1 2.7 pH degerine sahip 20°C sicakligindaki CoFe/Cu ¢ozeltisinin (¢ozelti G) ilk
dort devrini igeren doniisiimlii voltametri (CV)

Potansiyel tayininden sonra Ti alttabaka iizerinde iletkenligi olmayan bant
kullanilarak ~3cm? lik bir dikdértgen alan hazirlandi ve bu alan saf su ile temizlendi.
Numunelerin 3um kalinlikta tiretilmesi kararlagtirildi. Cozelti i¢ine anot olarak platin,

katot i¢in Ti, ve referans elektrot olarak doymus kalomel elektrot (SCE) saf su ile
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temizlendikten sonra 3 elektrotlu sistem kuruldu. Bu sistem potentiostat ve bilgisayar

kontrolii ile akim-zaman degerleri kaydedildi.

@ 200
100 - Cu
/ depozisyonu
&; 0 4 L_ k
=
:t‘ -100
r rm
200 |
Co
depozisyonu
-300 ‘ T T T
0 1 2 3 4 5
Zaman (s)
(b)
150
Cu
depozisyonu
50 1 /
<
E
E '50 N
E 1
< I’
-150 \ CoFe
depozisyonu
-250 T T T T T
0 1 2 3 4 5
Zaman (s)

Sekil 4.2 (a) Co/Cu ve (b) CoFe/Cu o6rneklerinin akim-zaman gegisleri.

Kaydedilen akim, zamanin fonksiyonu olarak c¢izildi. Akim-Zaman gegisleri
olarak isimlendirilen bu egriler Co/Cu ve CoFe/Cu ¢ok katmanli yapilar icin Sekil

4.2°de verilmistir. Egrilerden goriildiigii gibi Co/Cu ve CoFe/Cu filmleri benzer bir
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bliylime siirecine sahiptir. Katodik taraftaki ani gegisleri izleyen yliksek akim pulslari
Co/Cu sisteminde (Sekil 4.2.a) Co, CoFe/Cu siteminde (Sekil 4.2.b) CoFe’in
depozisyonuna karsilik gelir. Anodik taraftaki yiiksek akim pulslari, ferromanyetik Co
ve CoFe’nin geri c¢oziinmesinden kaynaklanmaktadir. Bu Co’in geri ¢0ziinme
potansiyelinin Cu’in deposizyon potansiyeline yakin olmasinin bir sonucudur. Diisiik

katodik akim pulslar1 ise Cu tabakalarinin depozisyonunu gostermektedir.

CoFe/Cu sistemlerindeki Fe etkisini aragtirmak amaciyla ilk olarak Fe icermeyen
Co/Cu filmler iiretildi. Co/Cu filmleri iiretmek ic¢in kullanilan ¢6zelti baz alinarak farkli
konsantrasyonlarda FeSO,.7H,O ilave edildi. Hazirlanan ¢6zeltilerin icerikleri Tablo
4.1°de verilmistir. Cozeltideki Fe konsantrasyonu 0.0 M dan 0.4 M’a kadar
degistirilmistir. Tabaka kalinliklilar1 ve ¢ozelti pH degeri gibi diger biitiin parametreler

sabit tutularak bu ¢ozeltilerin her birinden CoFe/Cu ¢ok katmanli yapilar1 hazirlandi.

Tablo 4.1 CoFe/Cu ince filminin biiyiitiilmesinde kullanilan ¢ozeltiler.

Siilfamik

Kobalt Siilfat Demir Siilfat Bakar Siilfat .
Borik Asit
™M) ™M) ™M) .
Cozelti Asit (M) M)

CoSO,.TH,0 | FeSO,TH,0 | CuSO,5H0| y po | nur so.pr
3 3 2 3

0.0125
0.025
0.0375
0.0425
0.045
0.75 0.05 0.05 0.25 0.01
0.0625
0.065
0.075
0.1
0.2
0.4

2l R = = = Q= = S A ®
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Sekil 4.3’te Fe konsantrasyonlarina gore kaydedilen akim-zaman gecis
grafiklerinden ¢ozeltideki Fe konsantrasyonun artisina bagli olarak depozisyon akiminin

da giderek arttig1 goriilmektedir.

CoFe/Cu c¢ok katmanli yapilarinda manyetik tabaka kalinliginin etkisini
arastirmak icin 0.05 M Fe igeren G ¢ozeltisinden Cu tabakas1 4 nm’de sabit tutularak,
CoFe tabakasimin kalinligi 3 nm’den 15 nm’ye kadar degisen bir numuneler serisi
uretildi. Ayni ¢ozeltiden manyetik olmayan tabaka kalinliginin etkisini incelemek igin
CoFe tabakast 6 nm’de sabit tutularak Cu tabakast 0 nm’den 10 nm’ye kadar
degistirilerek bir seri numuneler iiretildi. Burada iiretilen numunelerin akim-zaman
gecisleri Sekil 4.3’te goriilen egrilere benzer sekilde fakat bunlarin akim-zaman

gecislerinde kalinlik degisimine bagli olarak depozisyon akimda bir degisim

gbzlenmedi.
0
-50
<
E
£ -100
-
<
—() M Fe
e 0,0250 M Fe
-150
0,1000 M Fe
@—(),2000 M Fe
-200
0 0,05 0,1 0,15 0,2
Zaman (s)

Sekil 4.3 Cozelti icindeki Fe konsantrasyonunun degisime gore akim-zaman gegisleri.
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4.3  Yapisal Karakterizasyon

4.3.1 X-15mm difraksiyonu

CoFe/Cu ¢ok katmanlilarin kristal yapilari, Fe igerigine, manyetik olmayan
tabaka kalinligina ve manyetik tabaka kalinligina bagl olarak X-isinlar1 difraksiyon
(XRD) teknigi ile analiz edildi. Elde edilen XRD spektrumlarindan firetilen biitiin
CoFe/Cu filmlerde, fcc yapmin (111), (200), (220) ve (311) pikleri agik¢a ortaya
cikmaktadir ve bu numunelerin tek bir faza sahip olarak fcc yapida kristallestigini

gostermektedir.

Sekil 4.4 CoFe/Cu filmlerin ferromanyetik tabakanin Fe igerigine bagl olarak
XRD spektrumlarin1  gostermektedir. Sekilden goriildiigii gibi, fcc yapmmn (111)
yanstmast 43% (200) 51° (220) 74° ve (311) 90° civarinda ortaya ¢ikmaktadir.
Cozeltideki Fe konsantrasyonunun (ve bundan dolay1 da filmdeki Fe igeriginin), 0.025
M’dan 0.1 M artmasi ile (111) pikinin siddeti yaklasik olarak 1/3 oraninda
azalmaktadir. (220) ve (311) pikleri ise 0.1 M Fe iceren ¢ozeltiden iiretilen numunede
neredeyse kaybolmaktadir. Bunun sebebi Fe’in bce yapisindan dolayi, Fe oraninin artisi

ile fcc yapinin zayiflamasindan kaynaklanmaktadir.

Sekil 4.4’te XRD spektrumu verilen 0.05 M Fe igerigine sahip c¢ozeltiden
biiyiitiilen numune icin (111), (200), (220) ve (311) diizlemleri arasindaki uzakliklar
sirasiyla d;1:=(0.20930+0.00162) nm, d200=(0.18068+0.00158) nm,
d220=(0.12772+0.00139) nm ve d3;;=(0.10885+0.00123) nm dir. Bu dort diizlemin
acisal konumlar1 ve Miller indisleri kullanilarak numunenin 6rgii sabiti en kiigiik kareler
yontemiyle (0.3605629+0.00677) nm olarak bulundu. Aynmi sekilde diger numuneler
icinde diizlemler aras1 mesafeler hesaplandi. 0.025 M Fe igeren ¢ozeltiden iiretilen
numune ic¢in diizlemler arasi uzakliklar sirastyla d;;;=(0.20939+0.00160) nm,
d200=(0.18142+0.00159) nm, dy20=(0.12745+0.00128) nm ve d3;;=(0.10897+0.00110)
nm dir. 0.1 M Fe igeren ¢ozeltiden iiretilen numune i¢in diizlemler arasi uzakliklar
sirastyla d;11=(0.21088+0.00162) nm, d200=(0.18230+0.001155) nm,
d220=(0.12825+0.00115) nm ve d3;;=(0.10898+0.00110) nm’dir.
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Ayrica (111), (200), (220) ve (311) diizlemlerinden gelen piklerin agisal
konumlarindan ve yar1 genisliklerinden yararlanarak film i¢inde bu yonelimlere ait tane
biiytikliikleri (t) Scherrer bagintisim1 (Cullity 1978) kullanarak hesaplandi. 0.025 M Fe
iceren ¢ozeltiden hesaplanan ortalama tane biyiikliigli 30 nm; 0.05 M Fe iceren
¢Ozeltiden tretilen numunenin tane biiyiiklikkleri 30 nm olarak; 0.1 M Fe igeren

¢Ozeltiden iiretilen numunenin tane biiytikliikleri de 37 nm olarak bulundu.

(111)
0,025 M Fe igerigi

200
(200) (311)

(111)
0,05 M Fe igerigi

(311)

(200)

Siddet (a.u.)

0,1 M Fe igerigi
(111) (200) (220)
(311)
40 50 60 70 80 90 100

2Teta (der.)

Sekil 4.4 0.025, 0.05, 0.1 M Fe iceren C, G, K ¢ozeltilerden yapilan numunelerin 40°-
100° arasindaki XRD sonuglari

Tablo 4.2°de (4.1) denklemi ile hesaplanan kristal ydnelim katsayilart
verilmistir. Tablodaki bu sayilar, M=1 degeri rasgele bir yonelim oldugunu yani bulk
madde degerleri ile uyumlu oldugunu, 1’den kiiciik degerlerin bastirilmis yonelim ve
1’den biiyiikk sonuglarin tercihli yonelim oldugunu gdsterir. Bu verilerden deneysel
hatalar i¢inde numunelerin kuvvetli bir tercihli yonelime sahip olmadigi sonucu
cikarilmakla birlikte diisiik Fe konsantrasyonlar1 i¢in zayif bir (220) yoneliminin oldugu

sOylenebilir.
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Tablo 4.2 Fe konsantrasyonu degisime gére numunelerin kristal yonelimleri.

0 M Fe 0.025M Fe | 0.05M Fe 0.1 M Fe
M(111) 1.0065 0.9978 0.9919 1.0078
M(200) 1.0102 1.0125 1.0051 1.1662
M(220) 1.2106 1.2228 1.0985 1.0401
M(311) 0.9025 0.7669 0.8244 0.4246
](hkl) /I(Ohkl)

M = 4.1)
1/421(%1)/]&/«1)
J

Tablo 4.3 Fe konsantrasyonu degisimi ile numunelerde dlgiilen 6rgii sabiti, diizlemler
aras1 uzaklik ve bagil siddetler.

Orgii (111) (200) (220) 311)
Fe Kons. (M) Sabiti
(nm) d (nm) d (nm) d (nm) d (nm)
0 0.3550 0.20890 0.18010 0.12702 0.10912
0.025 0.3522 0.20939 0.18142 0.12745 0.10897
0.05 0.3502 0.20930 0.18068 0.12772 0.10885
0.1 0.3465 0.21088 0.18230 0.12825 0.10898

Tablo 4.3’te 4 farkli Fe konsantrasyonu i¢in numunelerin 6rgii sabitleri ve
diizlemler aras1 mesafeleri 6zet halinde verilmistir. Burada goriilmektedir ki, ¢ozelti
icindeki Fe konsantrasyonu arttikga orgii sabiti degerleri azalmaktadir, bu bce yapiya

sahip Fe’in daha kiigiik 6rgii sabitine sahip olmasinin bir sonucudur.

Sekil 4.5’te ferromanyetik tabaka kalinligit 6 nm’de sabit tutulup, Cu tabaka
kalinlig1 degistirilmis olan numunelerin XRD o6l¢timleri verilmistir. 0 nm Cu tabaka
kalinlig1 i¢in (311) yansima piki goézlenmemistir. Tabaka kalinligi 3nm’den 6 nm’ye
cikarildiginda ise (311) yansima piki acik¢a goriiliir hale gelmistir. Bu da numune
icindeki fcc kristal yapisina sahip Cu’in numune i¢indeki oranmin artmasi ile
numunenin fcc yapisini kuvvetlendirmistir. Bu numunelerin hesaplanan ortalama tane
biiytikliikleri ~30 nm’dir ve Cu tabaka degisimi numunelerin ortalama tane

biiyiikliiklerini etkilememistir.
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Tablo 4.4’te bu numunelerin kristal yonelimleri gosterilmektedir. Deneysel
hatalar i¢cinde ¢ok katmanli yapilarin rasgele bir yonelime sahip oldugu sdylenebilir.
Benzer bir sonu¢ Rafaja’nin ¢alismasinda elde edilmistir (Rafaja 2004). CoFe alasimi

icin zayif bir (220) yonelime sahip oldugu sdylenebilir.

(111) CoFe (6 nm)/ Cu (0 nm)

I (200) (220)

(200) CoFe (6 nm)/ Cu (3 nm)
(220) (311)

Siddet (a.u)

CoFe (6 nm) / Cu (6 nm)
(220)

(311)

40 50 60 70 80 90 100
2Teta (Der.)

Sekil 4.5 G c¢ozeltisinden iiretilen 0.05 M Fe iceren numunelerin 40-100 derece
arasindaki manyetik tabaka kalinlig1 sabit tutulmak iizere manyetik olmayan tabaka
kalinligina gére XRD desenleri.

Tablo 4.4 CoFe tabaka kalinlig1 6 nm’de sabit tutularak, Cu tabaka kalinlig1 degisimi ile
biiyiitiilen numunelerin kristal yonelimleri.

tcu
0 nm 3 nm 6 nm
M(111) 1.1319 1.1473 1.1627
M(200) 0.8317 0.8593 0.7967
M(220) 1.2769 0.9159 1.0742
M(311) - 1.0775 0.9664

Tablo 4.5’te 2.5+0.2 pH’a sahip ¢ozeltiden CoFe tabaka kalinliginin 6 nm’de
sabit tutulan ve Cu tabaka kalinliginin 0 nm’den 6 nm’ye kadar degistirilen serinin XRD
spektrumlarindan elde edilen Orgii sabiti ve diizlemler arasi mesafeleri tablo seklinde

verilmistir.
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Tablo 4.6°da 2.5+0.2 pH’ a sahip ¢ozeltilerden iiretilen Cu tabaka kalinliginin 4
nm’de sabit tutulan ve CoFe tabaka kalinliginin 3 nm’den 15 nm’ye kadar degisen
numuneler i¢cin XRD spektrumlarindan elde edilen orgii sabiti ve diizlemler arasi
mesafeleri tablo seklinde verilmistir. Bu verilerde elde edilen spektrumlar daha once
incelenen numunelere benzer 6zellikler gostermistir. Tabloda numunelerin 6rgii sabitleri

0.358 ile 0.361 nm arasinda degisen degerler almaktadir.

4.3.2 Taramal elektron mikroskobu (SEM) ve enerji dagilim X-i1s51m (EDX)

Yiizey morfolojisinin incelenmesi i¢in taramali elektron mikroskobu (Scanning
electron microscope-SEM) kullanildi. G ¢ozeltisinin iki farkli sicakliginda (20°C ve
30°C) iiretilen 285[CoFe(6 nm)/Cu(4.5 nm)] filmlerin SEM incelemesi yapildi. Diisiik
sicaklikta iiretilen numunede yiizeyin Sekil 4.6.a’da verilen SEM resminde agikca
goriildiigi gibi yumrular halinde aralarinda bosluklar kalacak sekilde depozit oldugu
goriildii. Buna karsin ¢ozelti sicakligmm 30°C oldugu zaman iiretilen numunenin
goriinimii (Sekil 4.6.b) diisik sicaklikta iiretilen numuneye gore daha diizlemsel ve
daha bosluksuz bir yap1 halini aldig1 goriildii. Boylece sicakligin ytlizey morfolojisinde
etkili bir parametre oldugu tespit edildi.

Ayrica numunelerde biinyesinde hangi elementleri bulundurdugunu belirlemek
icin Enerji dagilimi X-151m1 (EDX) yontemi kullanildi. Bunun i¢in numunenin farkl
noktalarindan 6l¢iimler alindi ve bunlarin ortalamasi ile numune i¢indeki elementlerin
ylizdesi bulunmus oldu (Tablo 4.7). Tabloda goriilen veriler incelendiginde ¢dzeltinin
diisiik sicakliklarinda Co ve Fe’in katot lizerine depozisyonunun azaldigi1 daha soy olan
Cu’in %88 gibi yiiksek miktarda depozit oldugu goriilmektedir. Bu depozit miktar
beklenenden oldukca yiiksektir. Uretilen numunede olmasi gereken Cu miktar1 %45
civarinda olmasi beklenir ama bu oran deneysel sonuglarda daha fazladir, bununda
nedeni ferromanyetik tabaka depozit olurken daha soy olan Cu’inda bu tabaka ile
depozit olmasidir. Yani beklenenden degerden fazla olan kisim CoFe ile depozit
olmaktadir (Kakuno ve ark. 1999). Cézelti sicakligmin 30°C’ye artmasi durumunda ise

numune i¢indeki Co miktarmin %10’dan %18 gibi yaklasik olarak iki katina ¢iktigi;
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Fe’inse %1.5’tan %4 gibi bir degere ulastig1 goriilmiistiir. Yine ayni sekilde Cu, burada

da CoFe ile beraber depozit olmaktadir.

Sekil 4.6 0.05 M Fe konsantrasyonuna sahip G ¢ozeltisinden, ¢ozelti sicakligi (a) 20°C;
(b) 30°C.oldugunda iiretilen 285[CoFe(6 nm)/Cu(4.5 nm)] ¢ok katmanl yapinin yiizey
morfolojisi.



Tablo 4.5 Ayni kalinlikta (3 pm) iiretilmis CoFe/Cu filmlerin Cu tabaka kalinligt degisimine gére XRD sonuglar1. tCoFe = 6 nm (sabit).

tew 0 nm 0.1 nm 1 nm 1.5 nm 2 nm 2.5 nm 3 nm 3.5 nm 4 nm 4.5 nm 5 nm 5.5 nm 6 nm
Orgii Sabiti (nm) 0.35842 | 0.35841 0.36113 | 0.36113 | 0.35965 | 0.35990 | 0.36089 | 0.35924 | 0.35957 | 0.36056 | 0.35783 | 0.35808 | 0.36006
(111) d (nm) 0.20994 | 0.20230 | 0.20847 | 0.20847 | 0.20810 | 0.20847 | 0.20911 0.20911 0.21004 | 0.20930 | 0.20884 | 0.20893 | 0.20893
(200) d (nm) 0.18142 | 0.17520 | 0.17589 | 0.17621 0.18001 0.18075 | 0.18061 0.17714 | 0.18142 | 0.18068 | 0.18021 0.18095 | 0.18108
(220) d (nm) 0.12382 | 0.12693 0.16048 0.12690 0.12479 0.12760 0.12763 0.12526 0.12783 0.12772 0.12792 0.12772 0.12757
(311) d (nm) 0.10821 | 0.10821 0.10830 0.10869 0.10642 0.10862 0.10670 0.10682 0.10874 0.10885 0.10870 0.10884 0.10876
Tablo 4.6 Ayn1 kalinlikta (3 pm) tiretilmis CoFe/Cu filmlerin CoFe tabaka kalinlig1 degisimine gore XRD sonuglari. tCu = 4 nm (sabit).
tcore
3 nm 4 nm S nm 6 nm 7 nm 8 nm 10 nm 12 nm 15 nm
Orgii Sabiti (nm) 0.36045 0.35983 0.35964 0.35957 0.35930 0.35943 0.35912 0.35867 0.35935
(111 d (nm) 0.20586 0.20560 0.20562 0.21004 0.20539 0.20533 0.20402 0.20510 0.20517
(200) d (nm) 0.17873 0.17858 0.17842 0.18142 0.17821 0.17811 0.17803 0.17795 0.17804
(220) d (nm) 0.12681 0.12675 0.12667 0.12783 0.12656 0.12653 0.12636 0.12479 0.12641
311) d (nm) 0.10838 0.10819 0.10814 0.10874 0.10802 0.10805 0.10797 0.10642 0.10802
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Tablo 4.7 EDX analizinde numuneler i¢ginde belirlenen atomlarin yiizdesi.

Co(%) Fe(%) Cu(%)
T=20"C 10.6 1.3 88.1
T=30°C 18.9 3.9 772

4.4  Manyetik ve Manyetorezistans Karakterizasyonu

Bu bélimde numunelerin manyetik karakterizasyonlart ve manyetorezistans
Ol¢iimleri, Fe konsantrasyonuna, manyetik tabaka kalinligina ve manyetik olmayan

tabaka kalinligina bagli olarak alt bagliklar halinde anlatilacaktir.

4.4.1 Manyetik karakterizasyonlar iizerine Fe iceriginin etkisi

Numunelerin manyetik Ol¢limleri, manyetik alan film diizlemine hem paralel
hem de dik uygulanarak yapilmistir. Sekil 4.7°de numunelerden biri i¢in dlgiilen paralel
ve dik VSM sonuglar1 verilmistir. Numune 8 kOe degerinde doyuma ulagsmaktadir ve bu
noktadaki miknatislanma degeri ~140 emu/cm’’dir. Diger filmlerde de benzer sekilde

egriler elde edilmistir.

Sekil 4.8’de farkli demir konsantrasyonlar1 igeren numunelerin histeresis egrileri
verilmigtir. Burada ¢ozelti i¢indeki Fe konsantrasyonu 0.025 M oldugunda 1 kOe
manyetik alan degerinde miknatislanmasi 195 emu/cm’ tiir. Fe konsantrasyonu 0.0375
M’a ¢ikarildiginda ise 155 emu/cm’ degerine diismektedir. Fe konsantrasyonu 0.075 M
degerine arttirildiginda ise 85 emu/cm’ degerine kadar azalmaktadir (Daheum ve ark.
2003). Bu sonug¢ bize Fe igeriginin arttikga daha diisiik degerlerde miknatislanmaya
baslayip daha hizli bir doyuma ulasabilecegini gosterir. Sekil 4.9 numunelerin doyum
miknatislanmasinin  Fe konsantrasyonuna bagli olarak degisimini gdosterir. Fe
konsantrasyonunun 0.0 M dan 0.025 M artmas: ile doyum miknatislanmas1 da

artmaktadir, ancak bu noktadan sonra hafif bir azalma gostermektedir.
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Sekil 4.7 CoFe/Cu filminin, filmin manyetik alana hem paralel hem de dik dl¢iimleri
icin elde edilen histeresis egrileri.
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-300
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Sekil 4.8 C,D,E ve J ¢ozeltilerinden iiretilen numunelerin histeresis egrileri.

Sekil 4.10°da ¢ozelti icindeki Fe konsantrasyonu 0 M’dan 0.1 M’a kadar

degistirilen numunelerin koarsivite (H.) degerleri verilmistir. Burada Fe

konsantrasyonu arttik¢a koarsivitenin azaldig1 goriildii. Benzer bir sonugta Daheum ve
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arkadaglar1 tarafindan gézlenmistir (Daheum ve ark. 2003). Bu azalmanin nedeni Fe’in
yumusak ferromanyetik bir yapiya sahip olmasidir. Veriler incelendiginde elde edilen
koarsivite degerlerinin 12.5 Oe yumusak ferromanyetik madde siir1 ve 125 Oe sert
ferromanyetik madde sinirlar1 arasinda kaldigi goriliir. Fe orani arttikca da degerler

yumusak ferromanyetik sinirina dogru yaklasir.

300
250 A1
200
150 7
100

Ms (emu/cm?®)

50 1

0 T T T T
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10

Fe Konsantrasyonu (M)

Sekil 4.9 Fe iceriginin, doyum miknatislanmasina gore grafigi.

140

105 A

70

Hc (Oe)

35 | —il

0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10

Fe Konsantrasyonu (M)

Sekil 4.10 Fe konsantrasyonunun koarsiviteye gore grafigi.

4.4.2 Manyetik karakterizasyonlar iizerine CoFe tabakasinin etkisi

Sekil 4.11’de manyetik olmayan tabaka kalinligi (Cu) 4 nm’de sabit tutularak
manyetik tabaka kalinligi 3 nm’den 8 nm’ye kadar degistirilerek olusturulan serinin
VSM ile elde edilen histeresis egrileri gosterilmistir. Burada 1 kOe’teki

miknatislanmalarin; CoFe tabaka kalinligi 3 nm oldugu zaman degerinin ~100 emu/cm’
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iken bu kalinhigin 8 nm’ye cikarildiginda degerinin ~350 emu/cm’ oldugu goriildi.
Numunelerin miknatislanmalarinin CoFe tabaka kalinliginin artmasi ile daha yiiksek
alanlarda doyuma ulastig1 anlasildi. Sekil 4.12.a’da CoFe kalinligmin 3 nm’den 15
nm’ye kadar olan serinin doyum miknatislanmasi degerleri verilmistir. Dalgali bir
sekilde artan bir doyum miknatislanmasina sahiptir ve yaklasik 150 emu/cm’
degerinden sonra CoFe tabakasimin 6 nm oldugu zaman ~600 emu/cm’ degerine kadar
hizl1 bir yiikselis izlemistir. Bu noktadan sonra bir azalma goriilse de grafigin tamami
degerlendirildiginde yaklagik olarak ~400 emu/cm’ degerine kadar bir yiikselis oldugu
sOylenebilir. Manyetik tabaka kalinliginin artmasi film igindeki demir oraninin da

artmast demek oldugundan bu artis beklenen bir sonuctur. Ciinkii oda sicakliginda

kobaltin (M =1400emu/cm’)  ve  demirin (Mg =1707 emu/cm’)doyum

miknatislanmalar1 (Kittel 2005) degerleri géz oniine alindig1 zaman manyetik tabakanin

artmasi ile birlikte doyum miknatislanmasindaki artis normaldir.

400
CoFe(3nm)/Cu(4nm)
300
CoFe(4nm)/Cu(4nm)
200 CoFe(5nm)/Cu(4nm) %
100 CoFe(8nm)/Cu(4nm)
)’/
0

/

M (emu/cm3)

-100

-200

-300

-400
-1000 -750 -500 -250 0 250 500 750 1000

H (Oe)

Sekil 4.11 Ferromanyetik tabaka kalinliginin degisimine gore histeresis egrileri.

Sekil 4.12.b’de bu numunelerin CoFe kalinligima gore koarsivite degerlerinin
degisimi verilmistir. Burada manyetik tabaka kalinliginin artis1 koarsivitenin artisina

neden olmustur. Grafikte 3nm CoFe tabaka kalinliginda yaklasik olarak 20 Oe olan Hc,
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8 nm degerine kadar arttirildiginda bu deger 120 Oe degerine kadar yiikselen bir seyir
1zlemistir ve bu degerden sonra 15 nm’ye kadar deneysel hatalar i¢inde sabit bir degerde
kalmistir. Bu artis numunelerin iginde artan Co oraninin bir sonucudur. Ciinkii Co’1n
sert ferromanyetik yapist numunede artan bir He degerine sahip olmasini saglamistir.
Ciinkii ¢ozeltiler Co bakimindan zengindir ve alinan EDX sonuglarinda Co, Fe’ye gore

daha ¢ok depozit olmustur.
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Sekil 4.12 Manyetik tabaka kalinlig1 degisimine gore (a) doyum miknatislanmasi ve (b)
koarsivite.

4.4.3 Manyetik karakterizasyonlar iizerine Cu tabakasinin etkisi

Sekil 4.13.a’da manyetik olmayan Cu tabaka kalinlig1 0 nm’den 10 nm’ye kadar
degistirilerek VSM ile olcililen doyum miknatislanma degerleri verilmistir. Cu tabaka

kalinliginin 0 nm iken baslayan dalgali yapidaki degerler 3 nm’ye kadar devam
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etmektedir. 3.5 nm’de ani bir diisiis yaparak 200 emu/cm’ degerine inmistir. 4 nm
degerinde tekrar bir yiikselisle 600 emu/cm’® degerine ulasmis olsa dahi artan kalinhikla
azalmaya baglamistir. 7nm’de ~200 emu/cm’ degerine inerek 10 nm’ye kadar diisiik
miknatislanma degerlerinde seyretmistir. Genel olarak bir azalma goriilmektedir, bu da

Cu’1in diamanyetik 6zellige sahip olmasinin bir sonucu olabilir.
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Sekil 4.13 Manyetik olmayan tabaka kalinligi degisimine goére (a) doyum
miknatislanmasi ve (b) koarsivite.

Sekil 4.13.b’de ise bu numunelerin koarsivite degerleri Cu tabaka kalmliginin
fonksiyonu olarak verilmistir. Burada manyetik olmayan tabaka kalinliginin artist ile
0.5, 2, 3, 4.5, 6 nm Cu tabaka kalinliginda pikler gézlenmistir. Grafikte gortildigi gibi
yaklagik olarak 20 Oe ten maksimum 190 Oe degerine kadar degisen degerler elde
edilmis ve 7 nm daha kalin numunelerde ~50 Oe lik bir koarsiviteye sahip olduklar

belirlenmistir
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4.4.4 Manyetorezistans iizerine Fe konsantrasyonunun etkisi.

Ti alttabakalardan sokiilen CoFe/Cu filmleri manyetorezistans Ol¢limleri igin
cam iizerine monte edildi. 4 problu numune tutucuya baglanarak iki miknatis arasina
koyuldu ve +12 kOe manyetik alan film diizleminde uygulandi. Bolim 3.4.2°de

aciklanan van der Pauw geometrisi kullanilarak BMR ve EMR o6l¢timleri yapildi.

Fe igeriginin etkisinin incelenmesi i¢in ilk olarak, Fe icermeyen (0.0M) ve pH
degeri 2.5+0.2 pH olan ¢ozeltiden 285[Co(6 nm)/Cu(4.5 nm)] bigimine sahip ¢ok
katmanli bir film hazirlandi. Bu numunenin yapilan BMR ve EMR 6l¢iimlerinden GMR
etkiye sahip oldugu ve manyetorezistansindaki degisimin %9 oldugu gozlendi (Sekil

4.14).

10

BMR

—e— EMR

% MR

-12000 -6000 ) 6000 12000
H(Oe)

Sekil 4.14 A ¢ozeltisinden iiretilen demir icermeyen Co/Cu ¢ok katmanli nanoyapisi.

Yukarida bahsedilen Co/Cu sistemindeki depozisyon sartlar1 korunarak, 0.0125 M’dan
0.4 M’a kadar Fe konsantrasyonuna sahip ¢ozeltilerden, 285[CoFe( 6nm)/Cu(4.5 nm)]
bicimine sahip farkli Fe icerikli filmleri hazirlandi. Bu numunelerin manyetorezistans
dlgiimleri yapildi. Biitiin filmlerin GMR etkiye sahip oldugu gozlendi. Ornek olarak ii¢
farkl1 Fe igerigine sahip filmlerin manyetorezistans egrileri Sekil 4.15’te verilmistir.

Sekiller GMR iizerindeki Fe igeriginin etkisini yansitmaktadir.
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Sekil 4.15 (a) 0.0125 M Fe’li B ¢ozeltisinden; (b) 0.05 M Fe’li G ¢ozeltisinden; (c) 0.1
M Fe’li K ¢ozeltisinden iiretilen numunelerin GMR egrileri.
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Diisiik konsantrasyonlu Fe igerikli ¢ozeltilerden biiytitilen CoFe/Cu filmler,
Co/Cu filmler gibi hemen hemen ayni biiyiikliikte GMR degerlerine sahiptir. Bununla
birlikte, Fe konsantrasyonu arttirildik¢a hem numunelerin GMR degerleri artmakta hem
de GMR’1n doyuma ulagmasi daha kii¢clik manyetik alanlara kaymaktadir. Bu sonug Fe
icerinin GMR hassasiyetini artirdigin1 gostermektedir ki diger caligmalar ile de
uyumludur (Saito ve Inomara 1992). Fe igeriginin daha fazla artirilmasiyla, GMR
biiytlikliigiinde tekrar azalma basglar ve azalma artan Fe konsantrasyonu ile devam eder.
Diger taraftan GMR hassasiyeti de azalir. Bu muhtemelen fazla Fe igeriginin farkl
kristal yapisindan dolay:r filmin kalitesini diisiirmesinden kaynaklanir. Cozeltideki Fe
icerigi ile GMR’1n degisim egrisi Sekil 4.16’da verilmistir. Sekilde goriildiigi gibi 0.05
M’un altinda ki Fe konsantrasyonu i¢eren numunelerin GMR degerleri %9 civarindadir.
0.05 M civarinda ani bir yiikselis yaparak %20 nin lizerinde GMR degerlerine
ulagilabilmektedir. 0.05 M un {izerindeki Fe konsantrasyonlari i¢in stirekli azalarak %1
kadar diismektedir. Bu Cozeltideki Fe konsantrasyonunun ve bu yiizdende filmdeki Fe

iceriginin GMR iizerinde 6nemli bir etkiye sahip oldugunu gostermektedir.

25

v

0 1 1 1
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4

Fe Konsantrasyonu (M)

Sekil 4.16. Cozeltideki demir konsantrasyonuna gére GMR 1n degisimi.

4.4.5 Manyetorezistansin ferromanyetik tabaka (CoFe) kalinhgi ile degisimi

Manyetik tabaka kalmhigmin etkisini incelemek igin Cu tabaka kalinligt 4 nm de
sabit tutulup CoFe tabaka kalinlig1 3 nm’den 15 nm’ye kadar degistirilerek bir numune

serisi hazirland1 ve bunlarin manyetorezistans dl¢limleri yapildi.
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Sekil 4.17°de farkli CoFe tabaka kalinliklarina sahip numunelerin GMR egrileri
verilmektedir. Sekillerden goriildiigii gibi biitiin numuneler katmanli yapinin
periyodikliginden kaynaklanan GMR etki gostermektedir ve MR davranislari hemen
hemen aynidir. 6 nm’nin altindaki CoFe tabaka kalinliklar1 i¢in, tabaka kalinlig1 arttik¢a
GMR degeri de artmaktadir. En biiyiik GMR degerine (%16), 6 nm lik CoFe tabaka
kalinligin da ulasilmaktadir. 6 nm den daha kalin CoFe i¢in, GMR artan CoFe kalinlig
ile azalmaktadir. Ciinkii ferromanyetik tabakanin kalinliginin artmasi1 CoFe, Cu ara
yiizeyindeki olusan sacilmalarin etkisini azaltmakta ve bdylece ferromanyetik

tabakalarin kendi i¢indeki spine bagimli sagilmalar1 daha etkin bir sekilde olmaktadir.

(a) tcore=3 NM
12 - ore 12 | (b) tCoFe:6 nm
s
S *
4 * N
0 ’1——'-’"\'“.’__.7 T T “.__;'\' 'V
12 -8 4 0 4 8 12
H(kOe)
16 16
(c) tcore=8 NM (d) tcore=10 NM
12 -
14
= 8 |
X
4 |
o —— T !
12 -8 4 8 12 12 8 12

0 4 0
H(kOe) H(kOe)

Sekil 4.17 CoFe/Cu ¢ok katmanl yapilart igin CoFe kalinliginin 3 nm den 12 nm ye kadar
yapilan %MR ol¢iimleri. Cu kalinligi 4 nm igin CoFe kalinligt: (a) 3 nm (b) 6 nm (c) 8 nm (d)
10 nm.

Ferromanyetik tabaka kalinlig1 ile GMR’ 1n degisimi Sekil 4.18’de 6zetlenmistir.
Sekilden goriildiigii gibi GMR genel davranisi 3 nm den 6nm ye kadar olan kisimda bir
artts, 6 nm civarinda bir pik deger ve bu kalinligin iizerinde genel bir azalma
gostermektedir. Bu sonugclar, dnceki calismalar ile uyumludur (Ge ve ark. 1997, Wang

ve ark. 1997).
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Sekil 4.18 Ferromanyetik tabaka kalinliginin (CoFe), MR etkisi.

4.4.6 Manyetorezistansin manyetik olmayan tabaka (Cu) kalinhg ile degisimi

Manyetik olmayan tabaka kalinliginin MR degisimi {izerindeki etkisinin incelemesi igin
CoFe tabaka kalinlig1 6 nm de sabit tutularak Cu tabaka kalinlig1 0 nm’den 10 nm’ye

kadar degistirilerek bir numune serisi {iretildi ve manyetorezistans dl¢limleri yapildi.

Cu tabaka kalmhigi 0 nm olan numune bir CoFe alagimidir ve bunun
manyetorezistans Ol¢iimiinde goriilmiistiir ki (Sekil 4.19) BMR’1 artan manyetik alan ile
artmakta (yaklasik %2), oysa EMR’si artan manyetik alan ile azalmaktadir (yaklasik
%?2). Bu numunenin tek katmanl bir ferromanyetik gibi Anizotropik manyetorezistans

AMR) etkiye sahip oldugunu gosterir (Freitas ve ark. 1987).

Cu tabaka kalinligimin degisimine gore hazirlanan numune serisinden G6rnek
olarak bazilarinin magnetoresistans egrileri Sekil 4.20’de verilmistir. Sekillerden
goriildiigl gibi biitiin numuneler GMR gostermektedir. Cu tabaka kalinligina gore GMR
dalgal1 bir degisim gostermektedir. Bu degisimde tc, = 3 nm oldugu duruma kadar olan
numunelerde GMR %S5 ile %13 degerleri arasinda degisen bir davranis gostermektedir
ve tabaka kalinligina gore bu tiir davraniglar bazi ¢alismalarda da gézlenmistir (Jyoko

ve ark. 1998, da Silva ve ark. 1999, Kakuno ve ark. 1999, Onishi ve ark. 2004).



56

2,5
—BMR EMR
2
15
[14
s
R
1 |
0,5
0 ‘
-15 -10 -5 0 5 10 15
H(kOe)

Sekil 4.19 [CoFe(6 nm)/Cu(0 nm)] yapist i¢in van der Pauw teknigi ile yapilan Ol¢limde
gozlemlenen AMR egrisi.

Diger taraftan 3 nm’den daha ince Cu tabakalar1 i¢in MR egrileri daha genis bir bi¢ime
sahiptir, yani MR daha yiiksek manyetik alanlarda doyuma ulasir. 3nm den daha kalin
Cu tabakalar1 icin MR egrileri daralmaktadir, yani MR doyum alan1 daha kiiclik
manyetik alanlara dogru kaymaktadir. tc, =4.5 nm olan numunede ise GMR %20 gibi
maksimum bir degere ulasmaktadir. Bu sonuglar gosteriyor ki 3nm den daha ince Cu
tabaka kalinliklar1 i¢in, manyetik tabakalar arasindaki manyetik etkilesmenin ¢ok
kuvvetli etkilesiminden dolayr GMR egrilerinin yliksek degerlerde doyuma ulastigi
sOylenebilir, zira ferromanyetik tabakalar1 birbirinden ayirmak i¢in Cu tabaka kalinligi
yetersiz kalmaktadir. 3 nm’den daha kalin Cu tabakalari i¢in, ferromanyetik tabakalar
arasindaki aymrim kuvvetlenmekte ve bundan dolayr ferromanyetik ¢iftlenme

zayiflamaktadir (da Silva ve ark. 1999, Kakuno ve ark. 1999, Onishi ve ark. 2004).
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Sekil 4.20 pH 2.6 olan oda sicakliinda bazi numunelerin Cu tabaka kalinligimin degisimine
gore % MR degisimleri.
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Sekil 4.21 CoFe/Cu yapida Cu tabakasinin %MR degisimine etkisi.
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Sekil 4.21’de Cu tabaka kalmligim degisiminin GMR {izerindeki etkisini
gostermektedir. Sekilde goriildiigii gibi GMR Cu tabaka kalinlig: ile titresimli bir davranig
gostermektedir. Bazi Cu kalinliklart igin bir maksimum degerden ve bazi Cu kalinliklari i¢in bir
minimum degerden gegmektedir. Bu sonuglar diger elektrodepozit edilen katmanli yapilardaki
GMR davraniglari ile de uyumludur(da Silva ve ark. 1999, Kakuno ve ark. 1999, Onishi ve
ark. 2004).
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5. TARTISMA

Elektrodepozisyon, manyetik ince filmlerin liretiminde kullanilan mevcut {iretim
tekniklerinden en basit ve ekonomik olanidir. Bu ¢alismada TUBITAK katkilar1 (proje
no: TBAG-1771) ile boliimiimiizde kurulmus olan 3 elektrotlu elektrodepozisyon
deneysel sistemi ile CoFe/Cu ¢ok katmanli nano yapilar, kendi iyonlarimi igeren
cozeltilerden Ti alttabaka {izerine biyiitiildiiller. CoFe/Cu katmanli tabakalarin
ozellikleri, ¢cozeltideki Fe iyonlarinin konsantrasyonuna, ferromanyetik tabaka (CoFe)

ve manyetik olmayan (Cu) tabaka kalinliklarinin fonksiyonu olarak incelenmistir.

Kullanilan ¢ozeltilerin elektrokimyasal karakterizasyonlarinin belirlenmesi igin
dontigiimlii voltametri (CV) teknigi kullanildi. Hazirlanan farkli Fe konsantrasyonuna
sahip cozeltiler i¢in potansiyelin fonksiyonu olarak akim degerleri bilgisayar yardimu ile
kaydedildi ve bu veriler kullanilarak akim-potansiyel yani CV egrileri ¢izildi. Bu CV
egrilerinden Co, CoFe depozisyon potansiyel araligi -1.3 ile -1.7 V SCE gore arasinda,
Cu i¢in SCE gore -0.3 ile -0.5 V olabilecegi tespit edildi. Bu potansiyel araliklarinda
yapilan deneme numunelerinin metalik parlakliklar1 g6z Oniinde bulundurularak en
uygun depozisyon potansiyelinin Co, CoFe i¢in -1.5 V, Cu i¢in ise -0.3 V olmasi
gerektigi anlasildi. Biitiin filmler bu potansiyel degerleri kullanilarak hazirlandi. Co/Cu
ve CoFe/Cu filmlerinin akim-zaman gegislerinden bu iki sistemin de benzer bir biiytime
siirecine sahip oldugu anlasildi. Ayrica farkli Fe konsantrasyonu igeren ¢ozeltilerden
iiretilen numunelerin akim-zaman gecislerinde Fe igeriginin artisina bagl olarak akim

degerinin yiikseldigi gézlendi.

Filmlerin yapisal karakterizasyonlar1 i¢in X-1s1n1 difraksiyonu (XRD) teknigi
kullanildi. Numunelerden 40-100° araliginda alinan XRD spektrumlarinda fcc yapiya ait
(111), (200), (220) ve (311) yansima pikleri goriildii. Bu numunelerin diizlemler arasi
mesafeleri ve kristal yonelimleri hesaplandi. Bu dort diizlemin agisal konumlart ve
Miller indisleri kullanilarak numunelerin 6rgii sabitleri en kiiclik kareler yontemiyle

hesaplandi ve bu degerlerin 0.358-0.361 nm araliginda oldugu tespit edildi. Hesaplanan
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kristal yonelimlerinde bu numunelerin rasgele bir yonelime sahip oldugu goriildii. Bu
yonelimlerde, Fe konsantrasyonu artik¢a (311) yansima pikinin bastirilmaya baslandigi
belirlendi. Bu da numunelerin i¢inde bcc yapiya sahip Fe’nin, fcc yapiyr
zayiflatmasindan kaynaklanmaktadir. Diger taraftan manyetik olmayan tabaka
kalinliginin 0 nm oldugu yani CoFe alasiminda (311) pikinin zayif oldugu ancak Cu
tabaka kalinliginin 6 nm’ye kadar c¢ikarildigi takdirde (311) yansima pikinin
kuvvetlendigi goriildii. Bu da Cu elementinin fcc kristal yapiya sahip olmasindan dolay1

numunelerin fcec fazini kuvvetlendirmesinin bir sonucudur.

Numunelerin manyetik karakterizasyonlarinin belirlenmesi i¢in VSM ile 6l¢iimler
yapildi. Fe igermeyen c¢ozeltiden biiyiitiilen filmler yani Co/Cu filmlerinin
koarsivitesinin 105 Oe civarinda oldugu goriildii ancak 0.1 M kadar Fe igeren
cozeltilerden biiylitilen numunelerin koarsiviteleri 35 Oe kadar azalmaktadir. Bu
azalma yumusak ferromanyetik yapiya sahip Fe’nin film i¢inde artan oranindan
kaynaklanmaktadir. Bu da film igindeki Fe orami ne kadar arttirilirsa numunenin
yumusak ferromanyetik smir1 olan 12.5 Oe degerine dogru yaklasacagini
gostermektedir. 0.05 M Fe igeren cozeltiden hazirlanan numunelerin, ferromanyetik
tabaka kalinligmin arttirilmasiyla —ki bu Co igeriginin numune i¢indeki oraninin
artmasia yol agacaktir- numune sert ferromanyetik yapi haline geldiginden doyum
miknatislanmasi ve koarsivite degerleri artis egilimi gostermektedir. Manyetik olmayan
tabaka kalinhiginin degisiminin etkisi ise koarsivitenin 20 Oe ten 190 Oe degerleri
arasinda dalgali ancak genel goriiniimiin itibari ile bir azalma durumuna dogru bir
egilim gostermektedir. Bu azalmanin nedeni 3 mikron kalinliga sahip olan numunelerin
ferromanyetik madde miktarinin degisiminin tam tersine manyetik olmayan madde

miktarinin sistem i¢indeki oraninin artmasidir.

Manyetorezistans Ol¢limler van der Pauw geometrisi kullanilarak +12 kOe
arasinda taranan manyetik alanlarda yapildi. Yapilan 6l¢iimlerde numunelerin enine
manyetorezistanslart ve boyuna manyetorezistanslarin artan manyetik alan ile azaldigi
goriildii. Bu ¢ok katmanli yapilarda gézlenen GMR davranistir. Fe konsantrasyonunun
numunelerin manyetorezistansina nasil bir etkisinin oldugunu gorebilmek i¢in Fe

icermeyen ve Fe iceren ¢oOzeltilerden elde edilen Numunelerin GMR davranislari
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karsilastirildi. Fe icermeyen bir Co/Cu filminde %9 civarinda bir GMR degeri saptandi.
Cozelti i¢indeki Fe konsantrasyonunun 0.05 M’a arttirilmasi ile %20°nin iizerinde bir
GMR degeri elde edildi. Ayrica artan Fe igeriginin GMR 1 doyum manyetik alaninin
daha kiiciik alanlara dogru kaydig1 gézlendi, ayn1t GMR’daki Fe, GMR hassasiyetini de
arttirmaktadir. Diger yandan ¢ozeltideki Fe konsantrasyonunun daha fazla artirilmasiyla
(6rnegin 0.1 M ve iizeri) GMR degerinin azaldig1 gozlendi. Sonug olarak Fe igeriginin
belli konsantrasyonlara kadar numunelerde GMR degerini artirdigi fakat belli bir
konsantrasyonun iizerindeki Fe igeriginin GMR degerinde azalmaya neden oldugu tespit
edildi. Fe konsantrasyonu 0.05 M’da sabit tutulan c¢ozeltiden ferromanyetik tabaka
kalinliklar1 degistirilerek (3 nm den 10 nm) ve Cu tabaka kalmligi 4nm de sabit
tutularak tiretilen numune GMR degerleri %6 dan %16 ya kadar degisebilen dalgali bir
yapida oldugu goriildii. Burada %16 gibi yiiksek degere sahip GMR, 6 nm tabaka
kalinligina sahip CoFe numune i¢in elde edildi. CoFe tabaka kalinliginin 6 nm’den daha
kalin oldugu numunelerde, artan manyetik tabaka kalinligi i¢cindeki spine bagiml
etkilesmelerin artmasindan dolay1 GMR degerleri azalmaktadir. Yine ayni ¢ozeltiden
biiyiitiilen numunelerin manyetik olmayan tabaka kalinligi (0 dan 3 nm kadar) ile
GMR’1n degisiminin titresim yaptigi bulundu (Sekil 4.21). En yiiksek GMR degeri
(%20’nin tizerinde), 6 nm CoFe tabaka kalinligina ve 4.5 nm Cu tabaka kalinligina
sahip numunede goézlendi. Diger taraftan 3 nm’den daha ince Cu tabakalar icin MR
egrileri daha genis bir bicime sahiptir, yani MR daha yiiksek manyetik alanlarda
doyuma ulasir. 3nm den daha kalin Cu tabakalar1 i¢in MR egrileri daralmaktadir, yani
MR doyum alan1 daha kiiciik manyetik alanlara dogru kaymaktadir. Bu sonuglar
gosteriyor ki 3nm den daha ince Cu tabaka kalinliklari igin, manyetik tabakalar
arasindaki manyetik etkilesmenin ¢ok kuvvetli etkilesiminden dolayr GMR egrilerinin
yiksek degerlerde doyuma ulastigi sOylenebilir, zira ferromanyetik tabakalari
birbirinden ayirmak i¢in Cu tabaka kalinlig1 yetersiz kalmaktadir. 3 nm’den daha kalin
Cu tabakalar1 i¢in, ferromanyetik tabakalar arasindaki ayirim kuvvetlenmekte ve bundan

dolay1 ferromanyetik ¢iftlenme zayiflamaktadir.
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