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OZET

Bu ¢alismada, elektrodepozisyon teknigi ile polikristal titanyum tabaka {izerine
farkli bakir tabaka kalinliklarinda tretilmis olan NiFeCu/Cu ¢oklu tabakalarinin ve ITO
kapli cam tabaka lizerine farkli depozisyon siirelerinde iiretilmis olan NiCu filmlerinin
yapisal Ozellikleri ve yiizey morfolojisi arastirilmistir. XRD (X-isim kirmimi) ile
filmlerin yapisal ozellikleri arastinlmis ve ortalama tanecik boyutlar1 belirlenmistir.
Filmlerin kompozisyon analizleri EDX (Enerji Ayirmahi X-1gm1 Spektroskopisi) ile
yapilmistir. Filmlerin magnetik 6zellikleri VSM (Titresimli Numune Magnetometresi)
ile ve ylizey morfolojik yapist AFM (Atomik Kuvvet Mikroskobu) ile incelenmistir.
Elde edilen sonuglar, NiFeCu/Cu filmlerinde magnetik olmayan bakir tabaka
kalinhiginin artmasi ile film igerisindeki bakir oraninin arttigini ve bu durumun filmlerin
yapisal ve magnetik 6zelliklerini etkiledigini ortaya ¢ikarmistir. NiFeCu/Cu filmlerinin
tabakali bir yapr yerine tanecikli alagim yapida olustufu ortaya konulmustur.
Magnetizasyon ol¢limleri tim NiFeCu/Cu filmlerinin magnetik agidan yumusak
magnetik 6zellik gdsterdigini ortaya ¢ikarmigtir. NiCu filmlerinde depozisyon siiresinin
artmas ile film igerisindeki nikel orammmin arttigi ve 600 s depozisyon siiresinde
yaklasik olarak doyuma ulastifi tespit edilmistir. Yanisira, depozisyon siiresinin
artmasi ile filmlerin yiizey piiriizliiliitiniin ve ortalama tanecik boyutunun da arttifi
bulunmugtur.  NiCu filmlerinin magnetik karakterizasyonu, depozisyon siiresinin

artmast ile doyum magnetizasyonunun ve zorlanim alaninin arttifini géstermistir.

Anahtar Kelimeler: Elektrodepozisyon teknigi, Magnetik ince filmler, VSM, EDX,
AFM, XRD, Depozisyon siiresi.
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SUMMARY

In this study, the magnetic and the structural properties, and surface morphology
of the NiFeCu/Cu films electrodeposited on polycrystalline titanium subtrate at different
Cu layer thickness and NiCu films elecrodeposited on ITO glass substrate at different
deposition time were studied. The structural properties were investigated and the
average grain sizes of the films were determined by XRD (X-ray diffraction). The
composition analysis was made by EDX (Energy Dispersive X-ray Spectroscopy).
VSM (Vibrating Sample Magnetometer) and AFM (Atomic Force Microscopy) were
used for investigation of the magnetic properties and surface morphological structure of
the films, respectively. The results revealed that the copper content within the film
increases with increasing of non-magnetic copper layer thickness and this situation
affects structural and magnetic properties of the films. It was found that NiFeCu/Cu
films have granular alloy structure instead of layered multilayer structure.
Magnetization measurement have revealed that all NiFeCuw/Cu films have very soft
magnetic feature from a magnetic point of view. It was found that the nickel content
within the film increases with increasing of deposition time and then approximately
reaches a saturation value at deposition time of 600 s in NiCu films. Furthermore, it
was also found that the surface roughness and the average grain size of the films
increase with increasing of deposition time. Magnetic characterization of NiCu films
indicated that saturation magnetization and coercivity increase with the increase of

deposition time.

Keywords: Electrodeposition technique, Magnetic thin films, VSM, EDX, AFM, XRD,

Deposition time.
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1. GIRIS VE ONCEKIi CALISMALAR

1.1 Giris

Magnetik ¢oklu tabakalar ve tanecikli alasim filmleri, magnetik diren¢ sensérleri,
okuma-yazma kafalar1 ve magnetik kayit cihazlar gibi teknolojideki potansiyel
uygulamalarindan dolay1 uzun zamandan beri incelenmektedir (Nam, et al., 2001; Feng,
et al., 2006; Belhi, et al., 2002). Birka¢ nanometreden birka¢ mikrometreye kadar
degigsen kalinliklara sahip magnetik ince filmler elektronik endiistrisinde genis
uygulama alani bulmustur (Das, 2010). NiFe gibi yumusak magnetik ince filmler,
magnetik depolama aygitlari, step motorlari, transformatorler, mikro magnetik sensérler
ve aygitlarda kullanim gibi potansiyel uygulamalarindan dolay: biiyiik bir aktiiel ilgiye
sahiptir (Das, 2010; Mubarak, et al., 2005).

Magnetik ozelliklerinden dolayi, magnetik-magnetik olmayan veya magnetik-
magnetik elementlerden olusan metalik alasim filmler ve 6zellikle Ni’e dayali alasim
filmleri biiyiik ilgi cekmektedir (Bazavan, et al., 2008). Ornegin, NiFe/Cu sistemi
diisiik zorlayici alanina sahip oldugundan diger bir ifade ile ihmal edilebilir bir histeris
etkisinden dolay1 teknolojik ve bilimsel olarak énemli derecede dikkat ¢ekmektedir (Xu,
et al., 2000; Hecker, et al., 2002, Nam, et al., 2001). NiCu alasim filmleri termoelektrik
ve asinma direnci Ozelliklerinin gerekli oldufu endiistriyel uygulamalarda biiyiik
kullanim potansiyeline sahiptir (Das, 2010) ve genellikle dekoratif amaglar ve korozyon

direnci i¢in kullanilirlar (Ghosh, et al., 2006).

Nano yapili materyaller cogunlukla yiiksek vakum gerektiren piiskiirtme
(sputtering), fiziksel buhar deposizyonu ve molekiiler demet epitaksi (MBE) gibi
fiziksel metotlar ile tiretilmektedir (Alper, et al., 2004; Garcia-Torres, et. al., 2009a).
Bununla beraber, diger tekniklerle karsilastinnldifinda daha ucuz olmasi, diizensiz
geometrilere sahip alt tabanlara kolayca uygulanabilirligi ve hizli bir {retim
yapilabilmesi gibi avantajlarmdan dolay1 elektrodepozisyon teknigi magnetik ince
filmlerin tiretiminde olduk¢a genis bir uygulama alani bulmustur (Eckertova, 1971;
Arnoldussen, 1986; Gangasingh, et al., 1991; Ross, 1994; Schwarzacher and Lashmore,

1996; Schwarzacher, et al., 1997; Iyer, 2005, Singh, et al., 2005, 2009, Garcia-Torres, et



al., 2009b; Bakonyi and Péter, 2010). Elektrodepozisyon teknigi ile nanometre
kalinlikli ve teknolojik uygulamalarda kullanilabilen ince filmler basarili bir sekilde
liretilebilmektedir (Miiler, et al., 2003; Hierold, 2004; Arana, et al., 2005). Ustelik,
elektrodepozisyon teknigi genis ylizey ve alanlar iizerine kolay bir depoziyon saglar
(Ohgai, et al., 2003) ve iiretim herhangi bir vakum sistemine ihtiva¢ duyulmadan oda
sicakligr ve basmcinda gergeklestirilir (Schwarzacher, et al., 1997). Elektrodepozisyon
teknigi, magnetik filmlerde mikroskobik seviyede sekil ve yapi biiylimesinin kolay
kontrolti icin de uygun bir alternatif tekniktir (Das, 2010). Elektrodepozisyon
tekniginin fiziksel depozisyon stireclerinden yaklagik 10 kat daha ucuz bir teknik oldugu
rapor edilmistir (Dini, 1993). Fakat, ayn: kompozisyonda elektrodepozisyon teknigi ile
iiretilmis olan filmlerin GMR (Giant Magnetoresistance, Biiyliik Magnetik Direng) etkisi

puskiirtme teknigi ile tiretilmis olan filmlerden daha dusiiktiir (Alper, et al. 2004).

Elektrodepozisyon teknigi ile biiyiitiilen magnetik ¢oklu tabakalarda GMR etkisi
ilk defa gozlemlenmistir (Alper, et al., 1993). Bu goézlemden sonra ¢oklu tabakalarin
elektrodepozisyon teknigi ile {iretimi hiz kazanmig ve o zamandan beri
elektrodepozisyon teknigi ile dretilmis olan magnetik coklu tabakalar ve tanecikli

alagim filmleri ayrintili olarak incelenmektedir.

Elektrolit pH’1, elektrolit konsantrasyonu, depoziyon potansiyeli, depozisyon
akimi, eklenen maddeler (borik asit ve sakarin gibi), kullanilan alt tabakalar, depozisyon
sicaklifi ve kontrol metotlar1 (galvanostatik ve potantiostatik) gibi parametreler
elektrodepozisyon teknigi ile tretilen filmlerin &zelliklerini 6nemli derecede

etkilemektedir (Alper, et al., 2004).

Bu tez ¢alismasinda, Uludag Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik Bélimi
ogretim Uyesi Prof. Dr. Miirsel ALPER tarafindan farkli Cu tabaka kalnliklarinda
tiretilen NiFeCu/Cu filmlerinin ve Osmangazi Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik
Boliimii Nano Teknoloji Arastirma Laboratuarinda farkli depozisyon siirelerinde
tiretilen NiCu filmlerinin tretimi ve XRD, AFM, EDX ve VSM teknikleri ile

karakterizasyonu yer almaktadir.



Bu tez ¢alismasimin temel amaci, NiFeCu/Cu filmlerinin yapisal, magnetik
ozelliklerini ve yiizey mortolojik yapisiit AFM, VSM, XRD ve EDX karakterizasyon
teknikleri ile arastirmak ve bununla birlikte NiCu alagim filmlerini farkli depozisyon
stirelerinde elektrodepozisyon teknigi ile tretmek ve depozisyon siiresinin bir
fonksiyonu olarak yapisal, magnetik &zelliklerindeki ve yiizey morfolojisindeki

degisimleri incelemektir.

1.2 Onceki Calismalar

Bu bélimde magnetik ince filmler ile ilgili daha dnce yapilmis olan ¢alismalara

ornekler verilmistir.

Elektrodepozisyon teknigi ile biiyiitiilen magnetik ¢oklu tabakalarda GMR etkisi
ilk defa gdzlemlenmistir (Alper, et al., 1993). Tabaka kalinligi Inm’nin altinda olan
magnetik stiperdrgiilerin elektrodepozisyon teknigi ile epitaksiyel olarak biiyiitiilmesi
bu caligmada gerceklestirilmistir. CuNiCo/Cu alasum stiperorgiileri tek bir elektrolitten
elektrodepozisyon teknigi ile potantiostatik kosullar altinda tiretilmistir. Iyi bir epitaksi
ve 15 A kadar kisa periyotlu siiperorgiilerin biiyiitiilmesi basarilmustir. Bu ¢alisma, kisa
periyotlu metal/metal siiperorgiilerin, MBE (Molecular Beam Epitaxy, Molekiiler
Demet Epitaksi) ve sputtering (plisklirtme) gibi yiiksek vakum sistemlerine oranla daha
ucuz ve daha hizli bir sekilde elektrodepozisyon teknigi ile de biiyiitiilebileceginin

miimkiin olabilecegini gostermistir (Alper, et al., 1993).

NiFeCu/Cu ¢oklu tabakalar tek bir elektrolitten elektrodepozisyon teknigi ile
tiretilmistir. ki tabaka kalnlign 30 A olarak basarilmis ve bu X-1smi kirimmi ile
dogrulanmistir.  Oda sicakliginda magneto diren¢ 6lglimleri, filmlerde GMR ve
anizotropik magnetik direncin (AMR, Anisotropic Magnetoresistance) varligini

gostermistir (Attenborough, et al., 1995).

NiFeCu/Cu ¢oklu tabakalarn potantiostatik kosullar altinda FeSO4, NiSQy4, Cu SOy,
H3:BO; ve CsHgOg igeren bir ¢ozeltiden tiretilmistir. GIXRD (Grazing Incidence X-ray
Diffraction, Algak gelis agili X-isim1 kirmimi) desenleri, filmlerin yapisini, (200)

yansimas: dnemli siddette olmasina ragmen, (111) bilylimesine sahip bir FCC (Yiizey



merkezli kiibik) yapt olarak gostermistir. Elde edilen érgii parametreleri saf Cu ile saf

Fe,gNigp alagimi arasindadir (Chassaing, et al., 1996).

Elektrodepozisyon teknigi ile biiyiitilen magnetik ¢oklu tabakalarin GMR
etkisinin ¢ozelti pH faktord ile degisimi ilk defa gbzlenmistir (Alper, et al., 1997).
Elektrolit pH’1n, elektrodepozisyon teknigi ile tiretilmis CoCu/Cu ¢oklu tabakalarinda
GMR’mn buytikliigl tizerinde énemli bir etkisi oldugu bulunmustur (Weichnacht, et al.,

2003).

CoCu alagim filmleri potantiostatik kosullar altinda polikristal Titanyum alt tabaka
iizerine elektrodepozisyon teknigi ile dretilmisti. ~ XRD analizleri depositlerin
biiylimesinin ¢ozelti igindeki dolayisi ile film i¢indeki bakir yiizdesine ve elektrolit pH
degerine bagl oldugunu ortaya g¢ikarmistir. Tim filmlerin magneto direng &lgiimleri
oda sicakliginda gergeklestirilmis ve tim filmlerin anizotropik davranis gosterdigi ve
anizotropik davramgin elektrolit pH ve bunun sonucu olarak film igindeki bakir

ylizdesinden etkilendigi ortaya konulmustur (Safak, et al., 2006).

Magnetik direng etkisi gosteren FeNiCu tanecikli ince filmlerinin yapisal ve
magnetik direng 6zellikleri incelenmistir. Filmler piisktirtme teknigi ile 0.001 mbar Ar
piiskiirtme basincinda tretilmistir, X-15mm1 kirinimi desenlerinden yalmzca Cu (111)
piklerini gozlenmis, Fe ve Ni pikleri gozlenememistir ve bu durum elektron kirmimi
desenlerinden elde edilen sonuglarla da desteklenmistir. Maksimum magnetik direng %
60 Cu igeriginde gozlenmis ve magnetik direncin Cu i¢indeki Ni artisindan
etkilenmedigi bulunmustur. Fimlerin yiizey morfolojisi AFM ile arastirilmis ve film

yiizeylerinin piirlizstiz oldugu gézlenmistir (Tiwari and Kumar, 2006, 2007).

NiCu alasim filmleri, potantiostatik kosullar altinda diigiik pH (2.0) ve yiiksek pH
(3.3) degerlerinde elektrodepozisyon teknigi ile tretilmistir.  Filmlerin yapisal
analizleri, XRD ve SEM (Scanning Electron Microscopy, Taramali Elektron
Mikroskobu) ile gerceklestirilmistir. XRD verileri, kristal bliylime derecesinin yiiksek
ve diisiik pH degerlerinde {iretilen filmler i¢in farkli oldugunu ortaya koymustur. Diisiik
pH degerinde kristal diizlemleri rastgele yonlenmisken, yiiksek pH degerinde ise filmler

ylizey merkezli kubik yapisinm giigli bir (100) biiylimesini gostermistir. SEM



calismalar: filmlerin ylizey morfolojisinin elektrolit pH degerine gii¢lii bir sekilde bagli
oldugunu ortaya cikarmistir. VSM ile incelenen magnetik karakteristiklerin ve magneto
tasima Ozelliklerinin elektrolit pH degerinden etkilendigi gozlemlenmigtir. Magnetik ve
magneto tasima Ozelliklerinde gozlenen farkliliklar, elektrolit pH degerinin meydana

getirdigi yapisal degisimlere atfedilmistir (Alper, et al.. 2008).

NiCu alasgim filmleri, potantiostatik kogsullar altinda farkli depozisyon
potansiyellerinde tiretilmistir ve filmlerin yapisal ve morfolojik yapist XRD, SEM ve
EDX ile arastirilmistir. -1000 mV ve -1100 mV depozisyon potansiyellerinde {iretilen
filmlerin EDX analiz sonuglan karsilastirilmis ve -1100 mV’ta iiretilen filmlerin daha
fazla oranda Ni igerdigi ve daha negatif potansiyelin Cug;Ni;g kristal fazinin olusmasina
neden oldugu ortaya konulmustur. Bununla beraber, daha negatif potansiyellerde
tiretilen NiCu alasim filmlerinin daha biiyiik taneciklere sahip oldugu bulunmustur

(Bazavan, et al., 2008).

Elektrodepozisyon teknigi ile tretilmis Ni/Cu filminin vapisi ve ara ylizey
piirtizliiliigh XRD, XRR (X-ray Reflectivity, X-1s1n1 yansimasi), ndtron yansimasi ve
AFM kullanilarak detayl bir sekilde incelenmistir. Sonug olarak vacum-deposizyon ile
elektrodepozisyonun farkli mekanizmalarindan dolayi, elektrodepozisyon teknigi ile
tretilen filmlerin ylizey morfolojisinin piiskiirtme teknigi ile tiretilen filmlerinkinden
ayirt edilebilecek sekilde farkli oldugu ortaya konulmustur. Elektrodepozisyon teknigi
ile dretilen filmin ptskiirtme teknigi ile tiretilen filmlerden daha yiiksek yiizey
piirlizliiligiine sahip oldugu bulunmustur. Bu durum, elektrodepozisyon tekniginin
biiylime mekanizmasinin farkli morfolojiye sahip olmasina ve elektrodepozisyon
tekniginin filmin asir1 derece tanecikli bilyiimesine neden olmasina atfedilmistir (Singh,

et al., 2009).

Nanometre boyutundan mikrometre boyutuna kadar de@isen kalinliklarda CoAg
elektrodepositlerinin kompozisyon gelisimi, yiizey morfolojisi, magnetik 6zellikleri ve
kristal yapis: analiz edilmistir. CoAg depozitleri farkli alt tabakalar {izerine (Si/Ti/Ni,
Si/Cr/Cu ve can/ITO) depozit edilmis ve tim durumlarda ayni davrams gdzlenmistir.
Oncelikle Ag tabakasinin depozit oldugu, daha sonra Ag ile birlikte Co’m dereceli

olarak depozit oldugu bulunmus ve belirli bir depozisyon siiresinden sonra sabit bir



kompozisyon elde edilmigtir. Magnetik olgiimler sonucunda, depozisyon siiresinin
artmasi ile filmlerin &ncelikle diamagnetik, sonra siiperparamagnetik ve daha sonra

ferromagnetik davranis gosterdigi bulunmugtur (Garcia-Torres, et al., 2009a).

Elektrodepozisyon teknigi ile galvanostatik kosullar altinda ti¢ farkl elektrolitten
tiretilmis olan Ni/Cu ¢oklu tabakalarinin yapisal ve magnetik karakterizasyonu
yapilmustir. No&tron yansimasi ve AFM ile elde edilen ara yiizey/yiizey piirtizliiliigii
birbirine ¢ok yakin olarak bulunmustur. En yiiksek MR degeri herhangi bir eklenen
madde olmayan saf elektrolitten elde edilmistir. Saf elektrolit i¢ine eklenen maddelerin
MR degerini diistirdiigii daha dnceki ¢aligmalarda da gosterilmistir (Lenczowski, et al.,
1995; Cziraki, et al., 2001). SPM bolgelerinin daha fazla oldugu filmlerde MR degeri
de daha diisiik olarak bulunmustur. Galvanostatik degistokus reaksiyonundan dolay1
magnetik tabaka igerisinde magnetik olmayan Cu araciligi ile ayrilmis SPM rejimindeki
izole olmus magnetik taneciklerin varliginin MR degerinde azalmaya sebep oldugu
gozlenmistir. (Ghosh, et al., 2010a). Magnetizasyon &l¢iimleri yiiksek kobalt iceren
filmlerde bile SPM ve ferromagnetik taneciklerin birlikte bulundugunu g@stermistir.
Sakarin eklenmesinin, darbeli akimda tretilen filmlere gére dogru akimda tiretilen
filmlerde GMR {izerinde dikkate deger bir etkiye sahip oldugu bulunmustur. Cozeltiye
sakarin eklenmesinin, filmlerin zorlayici alami degerlerini azaltan bir etkiye sahip
oldugu fakat tavlanmig filmlerde ise tam tersinin ger¢eklestigi bulunmustur. Darbeli
akimin ¢ok yiiksek kobalt igeren CoCu alasimlarinda bile Co taneciklerinin
ayrilmasinda daha iyi bir ara¢ oldugu dolayli olarak gdzlenmistir. Elektrolite filmlerin
parlakligini arttiricr sakarin eklenmesinden dolay:r yapisal heterojenligin arttifi tespit
edilmistir. Yiiksek sicakliklarda tavlamanin, SPM bolgelerinin ferromagnetik kobalt

bolgelerine doniismesine neden oldugu bulunmustur (Ghosh, et al., 2010b).

Elektrodepozisyon teknigi ile tiretilen magnetik ¢oklu tabaka ve alasim filmlerinin
magnetik ve yapisal 6zellikleri hakkinda yapilan ¢alismalar ile ilgili ¢ok genis kapsamli
ve ayrintili bir ¢alisma yapilmigtir.  Bu galismada, elektrodepozisyon teknigi ile
tiretilmis olan magnetik ince filmlerin pH, tabaka kalinliklari, depozisyon potansiyeli,

eklenenler, kullanilan elektrolit tiirti, kullanilan depozisyon modu gibi parametrelerden



nasil etkilendigini ortaya koyan ¢aligmalarin bir zeti sunulmustur ve bu alandaki

gelismeler ve problemler tizerine tartisma yapilmustir (Bakonyi and Péter, 2010).

Elektrodepozisyon teknigi ile {iretilmis olan CoCu/Cu c¢oklu tabakalarinda
mikroyapmin olusumu tizerinde magnetik tabakalarin deposizyonu sirasinda uygulanan
akim yogunlugunun etkisi arastirilmistir. Magnetik tabakalarn viiksek akim
yogunlugunda (84 mA/cm®) deposit edilen filmlerin periyodik c¢oklu tabakali yapida,
orta akim yogunlugunda (20.7 mA/ecm®) deposit edilen filmlerin columnar (stitunlu) bir
yapida, diisiik akim yogunlugunda (9.6 mA/cm?®) deposit edilen filmlerin ise tanecikli
bir alasim yapida olustugu ortaya konulmustur (Rafaja, et al., 2011).



2. MAGNETIK MADDELER VE OZELLIKLERI

Maddeler magnetik 6zelliklerine gore diamagnetik, paramagnetik, ferromagnetik,

antiferromagnetik ve ferrimagnetik gibi siniflara ayrilmaktadir. Magnetik maddelerin

magnetik dipollerinin yonelimleri Sekil 2. 1’de verilmistir.
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a) b) c) d)

Sekil 2. 1. Magnetik dipollerin farkli yonelimleri: a) Paramagnetik b) Ferromagnetik c)
Antiferromagnetik d) Ferrimagnetik (Karakuscu, 2006).

Duygunlugu negatif olan maddeler diamagnetik, pozitif fakat kiiciik olan maddeler

ise paramagnetik maddeler olarak adlandurilirlar (Kittel, 1996). Magnetik maddelerin

duygunluguna ve bagil gegirgenliklerine gore siniflandirilmasi Cizelge 2. 1°de

verilmigtir.

Ferromagnetik,

antiferromagnetik  ve

paramagnetik

maddelerin

duygunluklarinin sicaklikla defisimi de Sekil 2. 2°de gosterilmistir.

Cizelge 2. 1. Magnetik maddelerin sintflandirilmasi (Judy and Myung, 2002).

Kategori
Ferromagnetik

Ferrimagnetik
Antiferromagnetik
Paramagnetik
Diamagnetik

Stiper iletken

4
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MnO, NiO, FeCO;
Al, Cr, Mn, Pt, Ta, Ti, W
Ag, Au, C, H, Cu, Si, Zn

YbBaZCU3Ox
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Sekil 2. 2. a) Paramagnetik, b) ferromagnetik ve c) antiferromagnetik maddelerde
magnetik duygunlugun sicaklikla degisimi (Kittel, 1996).

2.1 Diamagnetik ve Paramagnetik Maddeler

Diamagnetizma, tiim maddelerin temel 6zelligidir ve ¢ok zayif bir etkidir (Eken,
2008). Daimagnetizma, bir cisim uygulanan bir magnetik alan igerisinde iken,
elektriksel yiiklerin cismin i¢ini magnetik alandan kismen yalitma egilimi ile iliskilidir
(Durlu, 1992). Bir diamagnetik maddede ¢iftlenmemis elektronlar voktur.
Diamagnetik maddelerin net magnetik momentleri sifirdir. Uygulanan bir dis magnetik
alanda alana ters yonde olacak sekilde bir magnetik moment kazamirlar ve uygulanan
dis magnetik alan kaldirldifinda magnetizasyonlarim kaybederler.  Diamagnetik
maddelerin magnetik duygunlugu ¢ok kiigliktiir ve diamagnetik maddeler sicakliktan

bagimsiz bir magnetik duygunluga sahiptirler (Eken, 2008).

Paramagnetik maddeler, uygulanan bir dig magnetik alanda, alan yéniinde net bir
magnetik moment kazamrlar ve uygulanan dis magnetik alan kaldirildiginda net
magnetizasyonlar1 sifir olur. Paramagnetik maddelerin magnetik duygunluklari pozitif
fakat kiigliktiir (Eken, 2008; Karakuscu, 2006). Paramagnetik davrams, Curie
sicakliginin Usttindeki ferromagnetik maddelerde ve Ty Neel sicakligimin stiindeki
antiferromagnetik maddelerde de gozlenebilir. Paramagnetik maddeler Curie yasasina
gbre magnetizasyon sergilerler. Curie yasasi, paramagnetik maddelerin
magnetizasyonunun uygulanan magnetik alanin arttirilmasi ile artacagim, sicakligin
arttirtlmast ile azalacagim gostermektedir. Curie yasasi, atomik dipollerin ¢ogu paralel

dizildigi zamanki doyum magnetizasyonunu tahmin etmede basarisiz oldugu igin
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yetersizdir. Ciinkii, tim atomik dipoller paralel olduktan sonra, uygulanan dis magnetik
alanin artmasi ile toplam magnetizasyon artmaz. Paramagnetik maddeler histeresiz
gostermezler (Karakusgu, 2006). Paramagnetik maddelerin magnetik duygunluklarmm

sicakliga bagimliligr Sekil 2.2 a’da gosterilmistir.

2.2 Ferromagnetik Maddeler

Duygunlugu pozitif ve biiytik olan maddeier ferromagnetik maddelerdir.
Ferromagnetik maddeler ¢iftlenmemis elektronlara sahiptir (Das, 2010). Ferromagnetik
maddeler, magnetik alan uygulanmadigi durumda bile kalic1 bir magnetik momente
sahiptir (Sundaresan and Rao, 2009; Fabrizio, et al., 2009). Ferromagnetik maddeler
yitksek bir magnetik gecirgenlie ve duygunluga sahiptir. Isisal calkanti yiiksek
sicakliklarda spin diizenini yok eder. Kalici magnetizasyonun kayboldugu yani diizenli
ferromagnetik fazdan diizensiz bir paramagnetik faza gegisin oldugu sicaklik Curie
sicaklifi olarak adlandirihir (Kittel, 1996). Bir ferromagnetik maddenin duygunlugu
Curie sicakliginin tizerinde Curie-Weiss yasasi ile verilir (Kittel, 1996). Ferromagnetik

maddelerde magnetik duygunlugun sicakliliga bagimliligi Sekil 2.2 b’de gésterilmistir.

Magnetik maddeler icerisinde ferromagnetik maddeler, magnetik mikro
sensdrlerde, mikro c¢alistiricilarda ve mikro sistemlerde en ¢ok kullanilamidir. MEMS
(Mikro Mekaniksel Sistemler) teknolojisinde yaygin olarak en ¢ok kullamlan NiFe
alagimlan gibi yumusak magnetik maddelerdir, drnegin permalloy tipik olarak %81 Ni
ve %19 Fe igerir (Judy and Myung, 2002). Yiiksek-alan ¢aligtiricilarini ve hassas
magnetometreleri meydana getirmek i¢in yumusak magnetik maddeler kullanilmasina
ragmen, yiiksek kalici magnetizasyona sahip sert (permanent) magnetik maddeler iki
yonlti (itme-¢ekme) mikro calistiricilarda uygun olarak kullamlmaktadir (Cho, et al.,
2000). Bununla beraber, birkag¢ sert magnetik madde disinda MEMS uygulamalarinda
cogunlukla sert magnetik maddeler kullamilmaz (Chin, 2000).

Ferromagnetik maddeler magnetik domain yapisina sahiptirler (Das, 2010). Ayni
yone yonelmis magnetik momentlerin olusturdugu kiigiik bdélgeler domain olarak
adlandimhir.  Tki domain, domain duvari (Bloch duvari) ile birbirinden ayrilir.

Ferromagnetik maddeler kalic1 bir magnetizasyona sahip olmalarina ragmen, uygulanan
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bir dis magnetik alan olmadigi durumda ferromagnetik maddelerin makroskobik
numuneleri ¢ogunlukla ihmal edilebilir bir toplam dipol momente sahiptirler. Bu
durum, ferromagnetik maddelerin domain olarak bilinen ¢ok sayida kiigiik bélgelerden
olugsma egiliminden dolayr meydana gelir (Hook and Hall, 1991). Domainler yaklagik
10"* ile 10"® m’ arasinda hacime sahiptir ve her bir domain 10" ile 10*! arasinda atom
icerir (Akdogan, 2004). Magnetik alanin olmadigi durumda domainler rastgele
yonelirler ve toplam magnetizasyon bu durumda sifir olur. Bir magnetik alan
uygulandiginda ise biitiin domainler alan yoniinde yonelir ve ferromagnetik madde net
bir magnetizasyona sahip olur. Uygulanan magnetik alan kaldirildiginda bile

ferromagnetik madde kalict bir magnetizasyona sahiptir.

Bir numunenin magnetik domain yapisi magnetik kuvvet mikroskobu (MFM,
Magnetic Force Microscopy) kullanilarak belirlenir. MFM numene ile igne arasindaki
magnetik etkilesimlerin 6l¢iilmesi ile manyetizmanin uzaysal dagihm haritasim ¢ikaran
bir taramali prob mikroskobudur (Scanning Probe Microscopy, SPM). MFM
Olctimlerinde magnetik ve Vander walls olmak tizere iki tip kuvvet vardir. MFM’de
sinyal, sirasi ile Vander walls ve magnetik kuvvetler ile olusturulan ylizey topografisi ve
ylizey magnetik ¢zellikleri bilgisini i¢erir (Das 2010). Magnetik dipolar etkilesimlerini
iceren ¢esitli magnetik etkilesimler MFM ile &lgiilebilir.  MFM ile domainlerin
magnetik yapisi, bir domain duvarnt iginde Bloch ¢izgilerinin yerlesimi ve
magnetizasyon dalgalarinin magnetik yapisi tic boyutta incelenebilmektedir (Valdre,
1998). MFM dlciimlerinde lift mod olduk¢a zayif fakat uzun aralikta magnetik
etkilesimlerin topografik etki minimize edilirken gériintiilenmesine izin verir. Lift mod
kullanilirken MFM goriintiisiinde topografik dzellikler 6zellikle yoktur. Tapping mod
ile topografik veri elde edilir (Das, 2010).

2.3 Antiferromagnetik ve Ferrimagnetik Maddeler

Antiferromagnetik maddelerde ttim momentler birbirleri ile antiparaleldir ve
tamann ile ferromagnetik diizenin tersidir. Tiim magnetik momentler antiparalel oldugu
i¢in net magnetizasyonlar sifirdir (Eken, 2008). Antiferromagnetik yapida spinler, bir
gecis sicaklign altinda antiparalel bir sekilde dizilirler ve net magnetik momentleri sifir

olur. Neel sicaklifi denilen bu sicaklikta antiferromagnetik duygunluk kii¢iik bir pik
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gosterir.  Antiferromagnetik maddelerde magnetik duygunlugun sicaklia bagimliligi

Sekil 2.2 ¢’de gosterilmistir.

Ferrimagnetik maddelerde antiferromagnetik maddeler gibi tiim momentler
birbirleri ile antiparaleldir.  Fakat zit yonli magnetik momentlerin biiyikligi
birbirinden farklidir.  Bundan dolayi, magnetik alan olmadigi durumda bile
ferromagnetik maddeler gibi kalict bir magnetizasyona sahip olurlar (Eken, 2008).
Ferrimagnetik bir madde igin magnetik momentlerin dizilimi Sekil 2.1 d’dé

gosterilmistir.
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3. MAGNETIK DIRENC

Bir numuneye bir dis magnetik alan uygulandifinda numunenin elektriksel
direncinde meydana gelen degisime magneto direng (MR) denir. MR asagidaki gibi

tanimlanir:

AR

MR (%) = B“R"—Mx(m()) =

min min

(3.1

burada R,; magnetik olan yok iken ol¢iilen maksimum direng, R . magnetik alan

min

uygulandiginda él¢iilen minimum direng ve AR direng degisim miktaridir (Alper, et al.,
2004). MR cogunlukla yiizde degeri ile ifade edilir. Magnetik direng, magnetik alani
artmasi ile artiyorsa pozitif magneto direng, azaliyorsa negatif magneto diren¢ olarak
adlandirilir. Numunenin cinsine gére magnetik direncin igareti ve bilyiikliigii degisiklik
gosterir. Herhangi bir metal icin dlgtlilen MR, magnetik alanin siddetine ve y6niine ve
metalden gecen akima baglidir. Magnetik alanin akima dik uygulanmas: ile enine
magnetik direng (EMR, transverse MR), magnetik alanin akima paralel uygulanmasi ile

boyuna magnetik diren¢ (BMR, longitudinal MR) élgtiliir (Kuru, 2009).

3.1 Biiyiik Magnetik Diren¢

GMR, Fe/Cr ¢oklu tabakasina bir magnetik alan uygulanmasi ile ¢oklu tabakanin
elektriksel direncinde Snemli bir azalma meydana gelmesi sonucu kesfedilmistir
(Baibich, et al., 1988). GMR etkisi aymi zamanda Fe/Cr/Fe {iglii tabakalarinda da
kesfedilmistir (Binasch, et al., 1989). GMR etkisinin iki faktdrden kaynaklandigi ortaya
konulmustur. Bunlar; kusurlu-serbest bir sistemin elektronik band yapisinin spine
bagimliligi (Miyazaki, 1993) ve spine bagli sagilma potansiyelidir (Barnas and
Bruynseraede, 1996). Tanecikli filmlerde GMR ve tagima ozellikleri de tabakali yapilar
icin gelistirilmis modeller ile agiklanmaya galisilmistir (Zhang and Levy, 1993; Ferrari
et. al, 1999). Tanecikli filmlerde GMR ¢ogunlukla matrix ile tanecikler arasmdaki ara
yiizeylerden spine baglt sacilmadan ve daha az 6l¢lide tanecikler igindeki spine bagh
sagilmadan kaynaklanir (Zhang and Levy, 1993, Levy, 1995a). GMR siralanmamis

ferromagnetik tanecikleri iceren magnetik olarak homojen olmayan bir ortama sahip
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alasimlarda olugur. Tanecikli sistemlerde gozlenen GMR izotropiktir. Yani enine ve
boyuna magnetik diren¢ egrileri cakisiktir (Pratt, et al., 1991; Lee, et al., 1992).
Bununla beraber ¢oklu tabakalarda ise demagnetize faktdriinden dolay: enine ve boyuna

magnetik direncleri farklidir (Xiao, et al., 1992a).

FM MO FM FM MO FM

e 7 i

Sekil 3.1. FM/MO/FM ticlii tabakali yapida spine bagli sa¢tlma durumlar (Bakonyi and
Péter, 2010).

FM/MO/FM gibi tcli bir tabakada, uygulanan dig magnetik alan spine bagh
sagilmada farklilik meydana getirir (Sekil 3.1). Paralel diizen (yitksek magnetik alan),
antiparalel diizen (sifir magnetik alan) Sekil 3.1°de gosterilmistir. Dig magnetik alan
her tabakadaki bltlin magnetizasyonlar1 paralel hale getirmistir. Magnetik alamn
olmadif1 durumda her bir ferromagnetik tabakamin magnetizasyonu digerine gore
antiparalel yonelimlidir. Paralel magnetizasyon kisminda, spini anti-paralel olan azinlik
tasiyicilart yani elektronlar i¢in sagilma gii¢lidiir ve paralel spinli ¢cogunluk elektronlari
icin zayiftir. Elektronlarin biitiin spin yonelimleri i¢in sagilmasi magnetik tabakalarin
anti-paralel yonelimi sonucudur. Bu da magnetik tabakamin paralel yoneliminde
sagilma olaylarmin anti-paralele gére daha az olmasim, dolayisiyla daha diisiik dirence

sahip olmasi sonucunu ortaya ¢ikarir.

Magnetik ¢oklu tabaka sistemlerinde elektrik iletkenligi i¢in, spine bagh sagilmayi
ve Mott ¢ift akim modelini kullanarak yeni bir model 6nerilmistir (Levy and Zhang,
1995b). Bu modele gore paralel durumda (Sekil 3.2 a) spin-asagi elektronlar biitiin ara

yiizeylerden sagilirken spin-yukari elektronlarn sagilmaz. Bu paralel durumlar i¢in
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diistik toplam diren¢ sonucunu verir. Sekil 3.2 b’den gorildiigit gibi spin-yukari ve
spin-asag elektronlar: anti-paralel durumda diger biitiin ara yiizeylerden sagilirlar ve bu

durum daha yiiksek bir toplam direng ile sonuglamr (Sarag, 2005).

ST, 't
1 t

p P p p
\ \ } 4
Sekil 3. 2. FM/MO/FM iiglii tabakal1 yapmnin direnc katkilari (Bakonyi and Péter, 2010).

GMR ilk defa coklu tabaka olmayan CuCo heterojen tanecikli filmlerinde
gozlemlenmistir (Xiao, et al.,, 1992a; Berkowitz, et al., 1992). Siiregelen zamancia
GMR diger bir ¢ok heterojen tanecikli filmlerde de gdzlemlendi. Bu tiir filmlere érnek
olarak, CoAg (Tsoukatos, et al., 1992; Xiao, et al., 1992b), AgFe (Tsoukatos, et al.,
1992; Makhlouf et al., 1993) CuNiCo, CuNiFe (Takeda, et al., 1994), CrFe (Takanashi,
et al.,, 1996), FeCu, FeAu (Wang ve Xiao, 1994a) ve FeNiAg (Badia, et al., 1997)
filmler1 verilebilir. Oda sicaklifinda en yiiksek GMR CoAg ve CoCu tanecikli ince
film sistemlerinde gozlemlenmistir (Berkowitz, et al., 1993; Wang and Xiao, 1994b;
Azizi, et al., 1995; Oksiizoglu, et al., 2000). Yiksek degerde GMR elde etmek icin
gerekli olan iki onemli faktdr vardir. Bunlar ferromagnetik ve nonmagnetik metaller
arasindaki band uyumu ve 6rgii uyumudur. Ara yiizeylerdeki karisim da GMR igin
uygun degildir ve ara ylizeylerdeki karigim giiclii spine bagl sagilma potansiyelleri
olusturma beklentisine terstir. Bunun nedenlerinden birisi, GMR’yi negatif olarak
etkileyen ara ylizey karisim bdlgelerinde magnetik momentlerde bir azalma olmasi
olasiligidir. Yamisira, ara ytizeylerdeki karisim, ferromagnetik tabaka ile zayif olarak
¢iftlenmis siralanmamug spinler ile sonuglanabilir yada bu tabakalar magnetik olarak 6lii

tabakalardir (Tsymbal and Pettifor, 2001).
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3.2 Normal ve Anizotropik Magnetik Direnc

Hem EMR hem de BMR nin uygulanan magnetik alanin arttirilmasiyla ¢ok az bir
artis gOsterdigi bakir, altin, glimiis ve ¢inko gibi ferromagnetik olmayan metallerde
g6zlenen kiiglik ve pozitif magnetik dirence normal magnetik diren¢ denir (Kuru, 2009).
Normal magnetik direng, uygulanan magnetik alandan dolay: elektronlarin yoriingeleri
tzerinde Lorentz kuvvetinin etkisinden kaynaklanir. Lorentz kuvveti iletim
elektronlarmin yoriingesini degistirir ve bu nedenle elektronlarin sagilma potansiyeli
artar. Lorentz kuvvetinden kaynaklanan magnetik diren¢ etkisi GMR’nin aksine,
doyum alaninda doyuma gelmez ve genellikle metallerde (1 Tesla mertebesindeki

alanlarda % 1 den daha azdir) kii¢tiktlir (Tsymbal and Pettifor, 2001).

AMR (Anisotropic Magnetoresistance, Anizotropik Magnetik Direng) spin orbit
etkilesmesinden kaynaklamir ve elektrik akimi ve magnetizasyonun bagil yonelimlerine
bagh olarak diren¢ olusur. AMR etkisinin olugmas: i¢in gerekli olan magnetik alan
aralig1 magnetik momentin yéniinii degistirmek i¢in gerekli olan alan ile belirlenir. Fe,
Ni ve Co gibi ferromagnetik metallerde ve onlarm alagumlarinda (permalloy gibi)
gozlenen magnetik direng¢ AMR olarak adlandirilir. Permalloy’da AMR igin doyum
alant 10 Oe’ten daha disiiktir (Chien, 1995).  Ornek olarak, suan sensér
uygulamalarinda kullanilan permalloy (NiggFesg) filmleri direng degisimi birkag
Gauss’luk magnetik alan araliginda meydana gelen % 1-2 AMR etkisi gésterirler.
AMR etkisi pozitif BMR ve negatif EMR ile karakterize edilir (McGuire and Potter,
1975
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4, DENEYSEL TEKNIKLER

4.1 Elektrodepozisyon Teknigi

Elektrodepozisyon tekniginin baglica dezavantajlarindan biri safsizhiklardir ve bu
bulunmas istenilen diger dzellikleri siddetli bir sekilde etkilemektedir. Bu teknigin
avantajlarindan birisi ise depozisyonun hizli olmasidir (Eckertova, 1971). Ayrica bu
teknik UHV sistemlerine oranla ¢ok daha ucuz bir sistemdir. Elektrodeposizyon sistemi
ile diizenli kalinlikli bir film tiretmek yada filmin parlak gériiniisiinii arttirmak igin

cozeltiye diisiik konsantrasyonlarda bazi kimyasal maddeler eklenebilir.

Elektodepozisyon genellikle bir elektrolit ¢ozelti ve iki yada ii¢ elektrot iceren bir
hiicrede meydana gelir (Nabiyouni and Schwarzacher, 2005). Uc¢ elektrotlu hiicre ise
yardimer elektrot, caligma elektrodu ve referans elektrottan olusur. Calisma elektrotu
katot, yardimer elektrot ise anottur. Uzerine depozisyon yapilacak alttabaka calisma
elektroduna yani katota baglamir. Yardimci elektrot olarak platin elektrot, referans
elektrot olarak ise doymus kalomel elektrot (SCE) kullamlir. Depozisyon bilgisayar
kontrolii ile gergeklestirilir. Sekil 4.1°de c¢oklu tabaka ve alasim film iiretmek icin

kullanilan elektrodepozisyon siteminin basit bir sekli gtsterilmistir.

Magnetik coklu tabakalar C ve D iyonlarini iceren bir ¢ézeltiden elektro kimyasal
olarak tretilirler. Eger C metali, D metalinden daha soy ise D metali daha negatif
potansiyel degerlerinde depozit edilir.  Depozisyon potansiyeli her iki metalin
indirgenmesi icin yeterli derecede negatif olmalidir. D deposit edilirken, C’de D ile
beraber depozit olur. Sonug olarak, bir saf C tabakast ile bir D-C alasim tabakasi olusur
ve sonunda D-C/C ¢oklu tabakalar1 elde edilir. Eger elektrolit igerisinde C metal
iyonlarinn konsantrasyonu D metal iyonlarinin konsantrasyonundan ¢ok daha az ise D-

C alasimi daha az C igerir (Schwarzacher, 1997).
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Sekil 4. 1. Elektrodepozisyon Sistemi

Magnetik coklu tabakalardaki metal elementlerinin uygun indirgenme potansiyel
araliginin belirlenmesi i¢in CV (Cyclic Voltammetry, Déntistimlii Voltammetri) teknigi
kullanilir. Bu potansiyel aralifi icerisinde, depositlerin metalik goriiniiglii (parlak,
aynaya benzer) olarak olustugu depozisyon potansiyelleri ger¢ek depoziyon potansiyeli
olarak secilir (Alper, et al, 2004). Doniisimli voltammetri teknigi ile ¢ozeltilerin
voltammogramini elde etmek i¢in doymus kalomel elektrota gore (SCE’ye gére) +1.0 V
ve -1.8 V arasinda deisen ¢alisma elektrotuna potansiyel uygulanir. Elde edilen
voltammogramlar incelenerek elektrolit i¢indeki metallerin indirgenme (depozisyon)
potansiyelleri ile geri ¢dzlinme potansiyelleri elde edilir. Coklu tabakalarin biiyiime
stireci ise ¢oklu tabakalarin ilk birkag tabakasinin biiylimesi sirasinda kaydedilen akim-

zaman gegisleri ile izlenir (Alper, et al, 2004).

4.2 Taramali Elektron Mikroskobu

Elektron mikroskobu numunenin ytlizey &zelliklerini belirlemek icin kullamlir.
Biyiik bir alan derinligine sahiptir, yani yiiksek ¢oziintirliiklii goriinttiler olusturulur
Goriintiintin kalitesi, netligi ve detay zenginligi ¢oziiniirlige baghdir (Kapakin, 2006).
Taramali elektron mikroskobunun ¢alisma prensibi bir raster yardimi ile saptirilarak

odaklanmis elektron demetinin ylizeyi periyodik olarak taramasina dayanir (Leaver and
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Chapman, 1971). Yizey mikro yapisimi goriintiileyerek tanecik boyutu ve farkl
kristollagrafik fazlari dedekte etme kabiliyetine sahiptir. EDX spektrometresine
sahiptir. EDX analizi Be-U arasindaki elementler i¢in nitel (kalitatif) elemanter analiz
ozelligine sahiptir. SEM incelemeleri i¢in numunenin yiizeyi elektrik iletkenligi
ozellifine sahip olmak zorundadir. Bu nedenle iletken olmayan katilar elektriksel

iletken tabaka ile (vakumla altin kaplanmasi) kaplanmaktadir (Balikg1, 2007).

4.3 Atomik Kuvvet Mikroskobu

AFM, sivi ya da kati omeklerin yiizey topografisini nanometre boyutunda
goriintlileyebilen ve molekiiller arasi kuvvetleri &lgebilen bir sistemdir. Mikroskop
olarak en dnemli avantaji, 6zel bir hazirlama islemi uygulamadan drmeklerin dogrudan

ve hemen hemen her ortamda goriintiilenebilmesidir (Binning, et al., 1986).

AFM contact (temaslt) mod, non-contact (temassiz) mod ve tapping mod olmak
lizere li¢ farklhh metot ile ¢alistirlabilir. Tapping mod’un ¢6ziintirliigi temash mod ile
ayni olmasina ragmen, uygulanan kuvvetler daha diigiiktiir. Ayrica titresim genligi 20-
200 nm arasinda olup temassiz moda gore daha biiyiiktir. AFM, SEM ve TEM’e
(Transmission Electron Microscopy, Gegis Elektron Mikroskobu) gére bazi avantajlara
sahiptir. Bunlar; birkag nanometre mertebesinde vatay ¢oziiniirliige ve 1 nanometreden
daha az dikey c¢oOziniirliige sahip yiiksek ¢6ziintirliiklii goriintii vermesi, basit
degisimlerle numunenin diger 6zelliklerinin de belirlenmesini saglamasi ve SEM ve
TEM’de gozlenen numunenin radyasyon hasarmin olmamasidir (Jagtap and Ambre,

2006).

4. 4. Titresimli Numune Magnetometresi

Magnetik alasim filmlerinin ve magnetik coklu tabakalarin 6zellikleri VSM ile
karakterize edilir. VSM diizgiin bir magnetik alan iginde sabit bir frenkansta titresen
bir numunenin indiikledigi voltajin olglilmesi prensibine dayanan bir sistemdir.
Numuneyi magnetize etmek icin numune diizgiin bir magnetik alan igerisine yerlestirilir
(Das, 2010). VSM sistemi, kontrol panelleri ve gii¢ kaynagi, numune titrestirici,
elektromagnet ve elektromagnete bagh bir sogutma sistemi ve bilgisayardan olusan bir

sistemdir (Karaagag, 2007).
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Ferromagnetik maddeler histeretik bir davranis gosterirler. Magnetik histeresiz
egrileri ferromagnetik maddenin magnetizasyonun magnetik alanla degisiminden VSM
kullanilarak elde edilir. Histeresiz egrisinden elde edilen doyum magnetizasyonu tiim
spinlerin uygulanan magnetik alan ile siralandigi durumdaki magnetizasyondur (Eken,
2008). Ni, I'e ve Co’in oda sicakliinda doyum magnetizasyonlar: sirasi ile 484.1,
1714 ve 1422 emu/cm’, Curie sicakliklar ise 358, 770 ve 1131 °C’dir (Jang, 2007).
Doyum magnetizasyonu sicaklifa baglidir fakat tanecik biiytkliigline bagli degildir
(Eken, 2008). Zorlayici alani, magnetik bir maddenin magnetizasyonunu sifira
indirmek icin gerekli olan ters magnetik alandir. Kalic1 magnetizasyon ise magnetik
alanin sifir oldugu durumda magnetik maddenin sahip oldugu magnetizasyon degeridir.
Maddenin kalict bir magnetizasyona sahip olmas: ferromagnetik davramigin varlimin

dogrudan bir kamtidir (Shiratsuchi, et al., 2007; Pattanaik, et al., 2001).

VSM ile sifir-alan sogutma (ZFC, Zero-Field Cooled) ve alan-sogutma (FC, Field-
Cooled) magnetizasyon egrileri de uygulanan 100 Oe’lik magnetik alan altinda 300 K
ile 10 K sicaklik araliginda 6lciilebilir.  Blocking sicaklifmn deneysel olarak
belirlenebilmesi igin, FC ve ZFC’den sonra magnetizasyonun sicaklia bagimliligs
siklikla kullanilir (Shiratsuchi, et al., 2007). Blocking sicaklif, ZFC magnetizasyon
egrisinde magnetik moment degerinin maksimum oldugu yerdeki sicaklik ile belirlenir.
Stiper paramagnetik taneciklerin blocking sicakliklar oda sicakliginin altindadir ve bu
tanecikler blocking sicakhigimin {istinde siiper paramagnetik davranis sergilerler ve
zorlayicl alanlart sifir olup histeris gistermezler. Siiper paramagnetik taneciklerin
magnetizasyonu doyuma gelmeyen bir davrams sergiler. Ferromagnetik taneciklerin
blocking sicakliklari oda sicakliginin tizerindedir. Blocking sicakliimin altinda ise
sliper paramagnetik tanecikler bir ferromagnetik tanecik gibi davranirlar ve bir zorlayici
degerine sahip olup histeris g0sterirler. Siiper paramagnetizm, tanecikler yeterince
kiictik oldugu zaman meydana gelir ve bu durum yararli magnetik &6zelliklerin

kaybolmasina neden olur (Hergt, et al., 1998).
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4.5 X-15mm1 Kariimi

XRD maddelerin yapisal ozelliklerinin arastirilmasinda kullanilan énemli bir
tekniktir. Onceleri, XRD sadece kristal yapmin ortaya cikarilmasinda kullanilirken,
gliniimiizde stres dl¢limleri, faz ayriminin incelenmesi, tercihli yéneliminin ve tanecik
bliytikliginiin  belirlenmesi  gibi ¢esitli diger ozelliklerin de arastinlmasinda
kullanilmaktadir (Cullity, 1956). XRD deseninden numuneye ait kristal diizlemleri ve
diizlemler arasi uzaklik Bragg kosulundan yararlanilarak bulunur. Coklu tabakanin

olusumunu gésteren uydu pikleri de XRD desenlerinden gdzlenir.
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5. NiFeCu/Cu FILMLERININ URETIMI VE KARAKTERIZASYONU

5. 1 NiFeCu/Cu Filmlerinin Uretimi

Bu tez ¢alismasinda yapisal ve magnetik ¢zellikleri incelenen NiFeCu/Cu filmleri
Uludag Universitesi Fizik Boliimii 6gretim tiyesi Prof. Dr. Miirsel ALPER tarafindan
tretilmistir. NiFeCu/Cu filmlerinin hazirlanmasinda kullanilan elektrolitte bulunan
maddeler ve konsantrasyonlart Cizelge 5.1°de gosterilmigtir. Film igerisine eklenen
sakarin ve borik asit filmin alt tabakaya daha iyi yapismas: (Sam, et. al, 2007) ve

filmlerin parlakliginimn arttirilmast i¢in (Alper, et al., 2004) eklenmektedir.

NiFeCuw/Cu filmleri firetimi icin Oncelikle tim kimyasallar saf su igerisinde
coziilmiistiir. Elektrolit sicakligi 30 £ 1 C™dir. Ti alt tabakalarimin bir yiizii mekanik
olarak parlatilmistir. Depozisyon EGG 362 Model potantiostat/galvonastat kullanilarak
{i¢ elektrotlu bir hiicre igerisinde gerceklestirilmistir. Platin elektrot kars: elektrot (anot)
olarak kullamlmistir.  Polikristal Ti tabaka ise ¢alisma elektrodu (katot) olarak
kullanilmigtir.  Referans elektrot doymus bir kalomel elektrot’tur (SCE, Saturated
Calomel Electrode). Tum caligmalar, filmler Ti alt tabakadan g¢ikarildiktan sonra

yapilmistir.

Cizelge 5.1. NiFeCw/Cu filmlerinin tiretimi igin kullanilan ¢dzeltinin dzellikleri,

Cozelti Mol kiitlesi (g) Kullanmilan miktar
NiSO,. 7TH,0 280.89 M 280.89¢g/L.
FeSO,. 7TH,O 278.03 004M  11.128¢/L
CuSO;. SH,O 249.69 001 M 2.5g/L.
Sakarin 02¢gL
Bor_ik asid 61.84 : 04 M 25g/L

NiFeCw/Cu filmleri Cizelge 5.1°de verilen bilesenleri igeren bir cézeltiden
elektrodepozisyon teknigi kullamlarak farkli magnetik olmayan bakir tabaka

kalinliklarina ve sabit magnetik tabaka kalinligina sahip olacak sekilde {iretilmistir.



Filmlerin tabaka kalinhiklart %100 akim verimliliginde Faraday yasasi kullamlarak

hesaplanmistir. Faraday yasasina gore tretilen tabaka kalinhgi asagidaki gibi verilir;

M, It

N i i
ApFn (5.1)

burada d tabaka kalinlig1, P depozit yogunlugu, F Faraday sabiti, n metalin degerligi, A
alan, M depozitin molekiil kiitlesi, I akim ve t depozisyon siiresidir. Burada I/A orant J

akim yogunlugudur (Kuru, 2009).

NiFeCu/Cu filmlerinin {iretimi esnasinda tabakalarin depozisyon siiresi ve % 100
akim verimliliginde Faraday yasasi’ndan yararlanilarak hesaplanan standart tabaka
kalinliklar1 Cizelge 5.2 de gosterilmistir. Cizelge 5.2°de standart tabaka kalinliklar1 ve
toplam tabaka sayilart N [dnireco/dcy] seklinde gosterilmistir. Burada N toplam ¢ift
tabaka (bilayer) sayist d ise tabaka kalinligidir.

Cizelge 5.2. NiFeCu/Cu filmleri i¢in tabaka kalmhg: ve toplam film kalmhg:.

I. Grup Filmler Toplam Film Kahnhg:

dnirecu /dcy (nm) %100 verim %99 verim
1500 [0.5s / 45] 1.7/1.5 4.8 pm 4.75 pm
1500 [0.5s / 3s] i | 4.2 um 4.16 pm
1500 [0.5s / 2s] 1707 3.6 um 3.56 um

II. Grup Filmler

1300 [0.8s / 4s] 2.7/1.5 5.46 um 5.40 ym
1300 [0.8s / 3s] 2.7/1.1 4.94 pm 4.89 um
1300 [0.8s / 2s] 2.7/0.7 442 pm 437 um

NiFeCuw/Cu filmleri galvanostatik kosullar altinda retilmistir. Galvanostatik
depozisyonda, magnetik ve magnetik olmayan her iki tabaka depozisyon sirasinda sabit
bir akim uygulanarak depozit edilmektedir. Magnetik NiFeCu tabaka ile magnetik
olmayan Cu tabakasinin tiretimi esnasinda uygulanan akim yogunluklar: sirasi ile Juirecu

=10 mA/em?® = 107 Alem® ve Jou = 1 mA/em® =107 AJem? seklindedir. Faraday
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yasasinda (Denklem 5.1), J akim yogunlugu yerine I/A (akim/alan) alinmustir. F,
Faraday sabiti olup degeri 96500 C = 96500 As’dir, n ise iyon yiikiidiir ve n burada
NiFe ve Cu igin 2 olarak almmugtir. Denklem 5.1°de verilen Faraday yasasini
kullanarak 1500 [0.5s/3s] filmi i¢in tabaka kalinliklan ve toplam film kalinlig:
asagidaki gibi hesaplanmuistir;

Ma(Ni) = 58.69 g Ni’in molekil agirligi, Ma(Fe) = 55.85 g Fe’in molekiil agirlig
olmak izere, ¢ozelti igerisinde Ni 1M ve Fe 0.04 M kullanildig1 igin ortalama molekiil
agirhign Ma:

Ma = (58.69 x 100 + 55.85 x 4) / 104 = 58.58 g olarak bulunur.

Py =89 g/em® Ni’in yogunlugu, Py, =1.87 g/em’® Fe’in yogunlugu olmak tzere,
¢ozelti icerisinde Ni 1M ve Fe 0.04 M kullamldig: i¢in ortalama yogunluk p: (8.9 x
100 + 7.87 x 4)/ 104 = 8.86 g/cm® olarak bulunur.

Buldugumuz bu degerleri Faraday yasasinda yerine yazarsak NiFe ve Cu tabaka

kalinhiklar1 siras: ile;

d wire = (58.58 x 102 x 0.5) / (8.86 x 96500 x 2)

0
=0.2929/1709980 =17 10 ecm=1710"m=17 A =1.7nm

dee=(63.55%x10°x3)/(8.96x96500x 2)

4]
=0.19065/1729280=1110%ecm=1110"m=11 A =1.1 nm

bulunur. Buradan 1500 [0.5s / 3s] filmi 1500 [1.7 nm/1.1 nm] seklinde yazilabilir.

Toplam film kalinlig1 ise,

0
1500 x (11 +17) =42000 A=42 10" m=4.2 10°m = 4.2 pm olarak bulunur.

Filmlerin depozisyonu sirasinda hidrojen gaz ¢ikisindan dolayr akim verimliligi
azalir. Bundan dolay1 % 100 akim verimliliginde Faraday yasas:i kullanilarak
hesaplanan film kalinliklar1 depozisyondan sonra élciilen film kalinliklarindan daha
biiyiik elde edilir. Bu ¢alismada, tiretilen NiFeCu/Cu filmlerinin kalinliklar1 Veeco
Dektak 150 profilometresi ile olciilmiistiir. Sekil 5.1°de gosterildigi gibi % 100 akim

verimliliginde Faraday yasasindan 4.2 pm olarak hesaplanan filmin kalinhig
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profilometre ile ortalama 4.16 pm olarak bulunmustur. Olciilen ve hesaplanan film

kalinliklar1 arasindaki fark hidrojen gaz c¢ikisindan dolayr akim verimliliginin
azalmasindan kaynaklanmaktadir. Akim verimliligi profilometre ile 6lgiilen film
kalinhiginimin, Faraday yasasindan hesaplanan film kalinhigina oranmmn 100 ile
carpimindan elde edilmistir. Yapilan hesap sonucunda akim verimliligi % 99 olarak
bulunmugstur.  Diger NiFeCu/Cu filmlerin kalinliklari %99 akim wverimliliginde
hesaplanmustir ve Cizelge 5.2°de gosterilmistir. Akim verimlilifinin yiiksek olmasini,
NiFeCu/Cu filmlerinin tiretimi sirasinda kiigiik akim yogunluklarinin kullanilmasindan
kaynaklandigm diisinmekteyiz. Bununla birlikte, profilometre ile yapilan dlglimlerde

NiFeCu/Cu filmlerinin homojen bir film kalinligma sahip olmadig1 da gériilmiistiir.
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Sekil 5.1. Profilometre ile kalnlik Slgtimii.
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5.2 I. Grup NiFeCu/Cu Filmlerinin Yapisal Karakterizasyonu ve Tartisma
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Sekil 5.2. I. Grup NiFeCu/Cu filmlerinin XRD deseni.

Bu tez calismasinda I. grup NiFeCw/Cu filmlerinin yapisal karakterizasyonu,
Kiitahya Dumlupmar Universitesi Miihendislik Fakiiltesi Seramik Miihendisligi
Bolimiinde bulunan Rigaku Miniflex Model X-siu —difraktometresi ile
gerceklestirilmistir.  Filmlerin elementel analizleri ise Osmangazi Universitesi Fen
Edebiyat Fakiiltesi Kimya Bélimii'nde bulunan EDX ig¢in JSM-5600 LV SEM
kullanilarak gergeklestirilmistir. XRD desenleri, CuK,, 1511 (A=1.54059 A) kullanilarak
20 =40"-95" araliginda A26 =0.01" adimda elde edilmistir.

Filmlerin XRD desenleri Sekil 5. 2°de gosterilmistir. Sekil 5. 2°den de goriildiigii
gibi filmlerin (111) pikleri diger piklerden daha siddetlidir. Bu sonug filmlerin tercihli
yoneliminin [111] yoniinde oldugunu gosterir. Yiizey merkezli kiibik yapimin dort
karakteristik kristal diizlemlerinden {111}, {200}, {220} ve {311} yansimalar sirasiyla
yaklasik olarak 20=44° 51° 75° ve 91°°de acgik¢a ortaya cikmistir. Bu durum
filmlerin FCC kristal yapisina sahip oldugunu gostermistir. Saf Cu (111) pikinin ve saf
Ni (111) pikinin standart 26 degerleri sirasi ile 43,33° ve 44,54>°dir. Cu (200) pikinin
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ve Ni (200) pikinin standart 20 degerleri sirast ile 50,48° ve 51,89’ dir. Cu (220) pikinin
ve Ni (220) pikinin standart 20 degerleri sirasi ile 74,20° ve 76,44°’dir. Cu (311)
pikinin ve Ni (311) pikinin standart 20 degerleri sirasi ile 90,03° ve 93,04°*dir
(Rajasekaran and Mohan, 2009). XRD deseninden elde edilen 28 degerleri, tim
yansimalar i¢in Ni ve Cu’m standart degerlerinin arasindadir ve ayrica pikler tek bir pik
olarak ortaya ¢ikmugtir. Bu piklerin pozisyonu ne Cu ne de Ni’e ait piklerdir, fakat bu
piklerin arasindadir. Dolayist ile burada bir faz ayiriminin olusmadigt ve katt bir
¢ozeltinin olustugu sdylenebilir. Fe, Ni ve Cu ile karisarak NiFe ve NiCu alasimlarinin
olusmasina neden olabilir. Bakir tabaka kalinhigi arttik¢a filmlerin (111) ana pik
pozisyonunun daha kiiglik acilara dogru saptign gézlenmistir. Bu durum film ig¢indeki
bakir yiizdesinin artmasina atfedilmistir (Ghosh, 2010a). Bu sonug filmlerin EDX
analizleri ile de uyumludur. NiFeCu/Cu filmlerinin EDX spektrumu Sekil 5.3°de
gosterilmistir.  Filmlerin EDX ve XRD analiz sonuglar1 Cizelge 5. 3’te 6zetlenmistir.
Cizelge 5. 3’ten de gortildiigli gibi bakir tabaka kalmhigi dolayis: ile bakir depozisyon
siiresi arttikea film igindeki bakir yiizdesinin de arttifn tespit edilmistir. Magnetik
olmayan bakir tabaka kalinliginin artmas1 (yada bakir tabakanin depozisyon siiresinin
artmast) ile film igindeki demir yiizdesinin yaklasik olarak ayni kaldigi, bakir oraniin

arttif1 fakat nikel oraninin azaldigi1 gézlenmistir.

XRD desenlerinden filmlerin orgii parametreleri Bragg yasast kullamlarak

hesaplanmustir. Bragg kosulu asagidaki gibidir;
2d,,,sinf = n\ (5.2)

burada % gelen 151nmn dalga boyu, d hkl diizlemleri arasindaki uzaklik, 6 kirinim acisi
ve n bir tam sayidir (Leaver and Chapman, 1971). Yapilan hesaplama sonucunda (111)
pikinin Orgili parametresi, film i¢indeki bakir yiizdesinin artmasi ile az da olsa arttigi
tespit edilmistir. Bu beklenen bir durumdur. Ciinkii, bulk (hacimli) bakirin 6rgi
parametresi bulk Ni'in 6rgli parametresinden daha yiksektir. Cizelge 5.3’ten de
gortldigi gibi dikkat edilirse filmlerin 6rgii parametreleri saf bakir®in 6rgii parametresi

(3.615 A) ile saf nikel’in &rgii parametresi (3.524 A) arasmndadir.
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Sekil 5.3.a) 0.7 b) 1.1 ve ¢) 1.5 nm bakir tabaka kalinhikli filmlerin EDX spektrumu.

Bununla beraber, film igindeki bakir yiizdesinin artmasi ile (111) pik siddetinde
artig gdzlenmistir. Bu durum, film i¢indeki bakir yiizdesinin artmasinin (111) biiylime
derecesinde bir artisa neden oldugunu gostermektedir. Ancak, filmlerin kristal yapilari

ve tercihli yonelimleri film icerisindeki bakir yiizdesinden etkilenmemistir.

Cizelge 5.3. XRD ve EDX analizlerinden elde edilen veriler.

Cu tabaka kalinhg EDX Sonuglar: Orgii parametresi
% Fe % Ni % Cu

0.7 nm 24.249 69.502 6.209 0.3563 nm

1.1 nm 25.531 55.506 18.963 0.3566 nm

1.5 1irn 24.636 53.650 21.714 0.3567 nm

Filmlerin kalmligi boyunca ortalama tanecik biiyiikliikleri Scherrer formiilii

kullanilarak elde edilmistir (Wilson, 1962),
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D= 0.9%
Bcos6

(5.3)

burada D ortalama tanecik buytkliginii, A kullanilan X-151m dalga boyunu, B X-1s1n1
kirmim pikinin yan yiikseklikteki pik genigligini ve 6 kirimim agisini gostermektedir,
Faraday sabiti kristalin sekline gire belirlenir ve genellikle 0.9 olarak alinir (Jensen, et.
al, 2006). 1.5, 1.1, ve 0.7 nm bakir tabaka kalinlikl1 filmlerin (111) piki i¢in ortalama
tanecik biijfﬁklﬁkleri yaklasik olarak 30 nm bulunmustur. Dikkat edilirse bu tanecik
biiytiklikleri filmlerin standart tabaka kalinliklarindan daha biiyiiktiir.

Filmlerin XRD desenleri herhangi bir ¢oklu tabaka/siiper 6rgii uydu pikleri
gostermemistir.  Uydu piklerinin g&zlenmesi daha 6nceki ¢alismalarda ¢oklu
tabaka/stiper 6rgiiniin olusumuna atfedilmistir (Gupta, et al., 2005, 2006; Ghosh, et al.,
2007a, 2007b; Dulal and Charles, 2008; Sadeghi and Zolanvari, 2009). Dolayisi ile
NiFeCuw/Cu filmlerinin tabakali bir yap1 yerine tanecikli bir alasim yapiya sahip oldugu
soylenebilir. Bu sonug filmlerin AFM él¢timlerinden elde edilen sonuglar ile uyum

icindedir.

5.3 L. Grup NiFeCu/Cu Filmlerinin Yiizey Karakterizasyonu ve Tartisma

Bu tez calismasinda filmlerin ylizey karakterizasyonu, piiriizliiliigli ve tanecik
biiytikliikleri Bilkent Universitesi Ulusal Nanoteknoloji Arastirma Merkezi’nde
(UNAM) bulunan Asylum Research MFP-3D Model AFM kullanilarak tapping modda
gerceklestirilmistir,

NiFeCu/Cu filmlerinin tapping moda elde edilen iki boyutlu AFM viizey
gortintiileri Sekil 5.4°te gosterilmistir. Bir drnek olarak, NiFeCu(1.7nm)/Cu(0.7 nm)
filminin AFM gorintiisii incelendiginde film yiizeyinin degisik buyiikliklere sahip
yumru seklinde biiyiik taneciklerden olustugu gézlenmistir, Bununla beraber film
yiizeyindeki biiyiik tanecikler tizerinde daha kiiglik olan tanecikler de gdzlenmistir.
Biiyiik taneciklerin biiyiikliigti 1.8 pm civarinda iken, biiyiik tanecikler {izerindeki daha
kiigiik olan taneciklerin bityiikligii ise 100 nm civarindadir. Filmlerin RMS (root-mean

square) ylzey purlzliliklerinin, filmlerin standart tabaka kalinliklarindan 6nemli
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derecede biiyiik oldugu tespit edilmistir. Filmlerin ylizey piirtzliiliikleri 0.7 nm bakir
tabaka kalinlikli film i¢cin 137 nm, 1.1 nm igin 198 nm ve 1.5 nm i¢in 55 nm olarak
bulunmustur. Sonug olarak, NiFeCuw/Cu filmlerinin tabakali bir yap1 yerine tanecikli
alagim yapida oldufu séylenebilir. Bu sonug XRD’den elde edilen sonuglar ile
uyum igindedir. Sekil 5.4’ten de goriildiigl gibi filmler tanecikli bir biiylimeye sahiptir.
Filmlerin yiiksek yiizey ptiriizliiliifiine sahip olmasi tanecikli biiyiimeden dolay1 olabilir

(Singh 2009, Ghosh 2010a).

a)

nm

Hm

Hm
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Sekil 5. 4. I. Grup NiFeCw/Cu filmlerinin AFM gorintiileri a} 1.5 nm b)I.1 nm ¢) 0.7
nm Cu tabaka kalinh@ i¢in.
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Sekil 5.4 b, 1.1 nm bakir tabaka kalinligmma sahip NiFeCw/Cu filminin elektrolit
tarafindaki ylizeyini gosterirken Sekil 5.5 alt tabaka tarafindaki ylizey gériintiisiidiir. Alt
tabaka tarafindaki ylizeyde tanecik boyutlan yaklasik olarak 100-500 nm arasinda iken,
elektrolit tarafindaki yiizeyde tanecik boyutlart yaklasik olarak 250-1500 nm
arasindadir. Bu durum, gekirdeklenmenin olustugunu gostermektedir. Ayrica elektrolit
tarafindaki ortalama yiizey ptiriizltigti (198 nm) alt tabaka tarafindaki ortalama yiizey
piirlizliligiinden (56 nm) daha biiyiiktir. Bu sonu¢, AFM sonuglarindan gézlenen
¢ekirdeklenme ve tanecikli bliylimenin filmlerin yiizey piirtizliiliigiiniin artmasina neden
oldugunu gostermektedir. Tanecikli biiyiime, elektrodepozisyon tekniginin biiylime

mekanizmasina ve cekirdeklenmeye atfedilmistir (Singh, et al., 2009).

0 2 4 8 a 10 um

10 um

T75.66 nm
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646.40
#1712
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387.84
4 258.56
176,28
) 0.00
0
Q 2 4 5] 8 10 pm

Sekil 5.5. I. Grup 1.1 nm Cu tabaka kalinligma sahip NiFeCu/Cu filminin ait tabaka
tarafindaki ylizey goriintiisii.



34

5.4 I. Grup NiFeCu/Cu Filmlerinin Magnetik Karakterizasyonu ve Tartisma

Bu tez calismasinda filmlerin magnetik &zellikleri Balikesir Universitesi Fen
Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimiinde bulunan ADE EV9 Model VSM ile arastirilmistir.
Filmlerin magnetik davramisinin arastirilmasi igin, VSM ile oda sicakhiginda film
yiizeyine paralel 10 kOe’e kadar degisen bir magnetik alan uygulanarak magnetik
histeresiz egrileri elde edilmistir. Filmlerin magnetik histeresiz egrileri Sekil 5.6°da
gosterilmistir. Sekil 5.6”daki histeresiz egrilerinden de gérildiigii gibi, kiigiik magnetik
alanlarda magnetizasyonda ¢ok hizli bir sigrama, devaminda ise ¢ok yavas bir sekilde
doyuma yaklasma soz konusudur. Filmlerin kalict magnetizasyonlari ve zorlayic
alanlar sifirdan farkli degerdedir. Sifirdan farkli kalict magnetizasyon ve zorlayici alan
ferromagnetik davranisin dogrudan kanitidir (Shiratsuchi, et al., 2007; Pattanaik, et al.,
2001). Filmler ¢ok kiigiik zorlayici alamina sahip oldugu igin histeresiz davranisi
gozlenememektedir. Bu ylizden, histeresiz davranmisini gérebilmek i¢in Sekil 5.7°de
gosterildigi gibi histeresiz egrileri daha kiigiik alanda cizilmistir. Zorlamm alani
yumusak ve sert maddeleri ayirt etmek igin kullanilan bir parametredir. Zorlanim alam
4m Oe’nin altinda olan maddeler yumusak magnetik madde olarak adlandirilir (Jiles,
2003). Sekil 5.7°den de goriildugii gibi filmlerin histeresiz egrileri magnetik acidan
bakildifinda filmlerin yumusak magnetik 6zellik sergiledigini gostermistir. Diigiik
histeresiz egrileri aym1 zamanda filmlerin biiyitk ferromagnetik taneciklere sahip

oldugunu da gostermektedir. VSM 6l¢tum sonuglan Cizelge S. 4’te dzetlenmistir.

Cizelge 5.4. 1. Grup NiFeCu/Cu filmlerinin VSM 6l¢iim sonuglar:.

InipeCu/tcy (D) M, (Emu/cm?) MM, H. (O¢) Hy (Oe)
1.7/0.7 279 0.41 3.66 400
1.7/1.1 215 0.25 2.61 463
1.7/1.5 97 0.15 2.07 729

Filmlerin sahip oldugu zorlayici alani, doyum alani ve kalici magnetizasyonunun

doyum magnetizasyonuna orant film i¢indeki bakir yiizdesinin bir fonksiyonu olarak
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Sekil 5.8°de gosterilmistir. Filmlerin zorlayicr alaninin ve kalici magnetizasyonunun
doyum magnetizasyonuna oraninin f{ilm i¢indeki bakir ylizdesinin artmasi ile azaldig:
tespit  edilmistir. Zorlayic1 alamin  ve kalic1 magnetizasyonunun  doyum
magnetizayonuna oramnin artmasi, ferromagnetik katkinin artmasina atfedilmistir
(Ghosh, et al., 2006). Bu durum film igerisinde bakir yiizdesinin artmas: ile
ferromagnetik madde miktarimin azalmasi sonucu ferromagnetik katkinin azaldigim
gostermektedir. Bu sonug film igerisindeki bakir oranimin artmasi ile filmleri magnetize
etmenin de zorlastigini gostermektedir. Sekil 5.8 c¢’den de goriildiigi gibi film i¢indeki
bakir ytizdesinin artmas: ile doyum alaninin da arttifn tespit edilmistir. Bu durum
ferromagnetik katkinin artmas: ile doyum alani Hg'nin azaldigim gostermektedir.
Bununla beraber, zorlanim alaninin bakir yiizdesinin artmasi ile azalmasi heterojenligin

arttigini da gostermektedir (Ghosh, et al., 2010Db).
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Sekil 5.6. I. Grup NiFeCu/Cu filmlerinin farklt bakir tabaka kalinh i¢in magnetik
histeresis egrileri a) 0.7 b) 1.1 ¢) 1.5 nm.
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Sekil 5. 7. I. Grup NiFeCu/Cu filmlerinin diisiik magnetik alanlarda farkli bakir tabaka
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Sekil 5. 8. I. Grup NiFeCw/Cu filmleri i¢in Cu konsantrasyonunun bir fonksiyonu olarak a)
zorlayici alan b) kalicilik orani ¢) doyum alami. Noktalari birlestiren ¢izgiler seklin
daha giizel goriinmesi ve anlagilmasi i¢in ¢izilmistir.

Denklem 5.4 kullanilarak, toplam magnetizasyona ferromagnetik fazin katkisi
hesaplanmistir. Ferromagnetik katkinin toplam magnetizasyona olan katkis1 agagidaki

denklem ile verilir (Stearns and Cheng, 1994; Anton and Ruiz 2003, Rout, et al., 2010).

S M
M™M= %arctan "+ A, tan TEM’; (5.4)
T . i

Bu denklemde, M}, ferromagnetik fazin kalici magnetizasyonu, M},
ferromagnetik fazin doyum magnetizasyonu ve H. zorlayici alanidir. Denklem 5.4°de
ferromagnetik fazin M}, degeri olarak her bir film icin histeresiz egrisinin kapandig
alandaki magnetizasyon degeri alinmistir.  Bu durumda, ferromagnetik fazin
magnetizasyonunun 10 kOe’teki doyum magnetizasyonuna orani, sirasi ile 0.7, 1.1 ve
1.5 nm bakir tabaka kalinliklari i¢in 87%, % 81 ve % 74 olarak bulunmustur. Bu sonug,
toplam magnetizasyona ferromagnetik katkinin film i¢indeki bakir yiizdesinin artmast
ile azaldigini gostermektedir. Sonug¢ olarak, deneysel olarak elde edilen sonuglar ile

teorik olarak elde edilen sonuglar iyi bir uyum i¢erisindedir.

I. Grup NiFeCu/Cu filmleri ile 1ilgili yapilan bu c¢alismalardan derlenerek

hazirlanan ~ “’Surface Morphology, Structural and Magnetic Properties of



Electrodeposited NiFeCw/Cu Films™ baglikli makale SCI kapsamina giren Journal of

Superconductivity and Novel Magnetism dergisinde yayina kabul edilmistir.

5.5 II. Grup NiFeCu/Cu Filmlerinin Yapisal Karakterizasyonu ve Tartisma
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Sekil 5.9. II. Grup NiFeCu/Cu filmlerinin XRD deseni.

Bu tez ¢alismasinda II. grup NiFeCw/Cu filmlerinin yapisal karakterizasyonu,
Anadolu Universitesi Miihendislik ve Mimarlik Fakiiltesi Malzeme Bilimi ve
Miihendisligi Boltimtinde bulunan Rigaku Rint 2200 Model X-1s1m1 difraktometresi ile
gergeklestirilmistir. XRD desenleri, CuK, 151m (A=1.54059 A) kullanilarak 26 =35—
85" araliinda A20 =0.02° adimda elde edilmistir.

I1. Grup NiFeCu/Cu filmlerinin XRD deseni sekil 5.9°da gosterilmistir. Filmlerin
hepsi ylizey merkezli kiibik yapiya sahiptir. (111) piki diger piklerden daha siddetli

oldugu i¢in filmlerin tercihli yonelimi [111] yéniindedir.
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Filmlerin orgii parametresi Bragg yasasi kullamlarak hesaplanmistir. Ug filmde
de orgii parametreleri saf bakinn orgii parametresi (3.615 A) ile saf nikelin orgii
parametresi (3.524 A) arasindadir ve ayrica pikler tek bir pik olarak ortaya ¢ikmistir. Bu

durum bize faz ayriminin olusmadigint ve kati bir ¢6zeltinin olustugunu gostermektedir.

Filmlerin XRD desenlerinden uydu pikleri gdzlenememistir. Uydu piklerinin
gozlenmesi daha onceki galigmalarda goklu tabakanin olusumuna atfedilmistir (Gupta,
et al., 2005, 2006; Ghosh, et al., 2007a, 2007b; Dulal and Charles, 2008; Sadeghi and
Zolanvari, 2009). Dolayis: ile NiFeCu/Cu filmlerinin tabakali bir yapi yerine tanecikli
bir alagmm yapiya sahip oldugu sdylenebilir. Bu sonug filmlerin AFM &lgiimlerinden

elde edilen sonuglar ile uyum igindedir.

5.6 II. Grup NiFeCu/Cu Filmlerinin Magnetik Ozellikleri ve Tartisma

Filmlerin magnetik histeresiz egrileri Sekil 5.10 ve 5.11°de gdsterilmistir.
Filmlerin zorlayict alanlari 0.7, 1.1 ve 1.5 nm bakir tabaka kalinliklar icin siras1 ile
0.96, 1.12 ve 1.09 olarak bulunmustur. Filmlerin zorlayici alanlar ¢ok kiigiik olup
filmlerin yumusak magnetik ozellik sergiledigini gostermektedir. Diger yandan,
filmlerin kalici magnetizasyonunun doyum magnetizasyonuna oram tiim filmler igin 0.1
olarak bulunmustur. Filmlerin histeresiz egrisine sahip olmasi biiyiik ferromagnetik
taneciklere sahip oldugunu géstermektedir. II. grup NiFeCu/Cu filmlerinin VSM é&lciim

sonuglart Cizelge 5.5°te 6zetlenmistir,

Cizelge 5.5. II. grup NiFeCu/Cu filmlerinin VSM &l¢iim sonuclari.

IniFecu/tcn (nM) M, (Emu/cm?) MM, H. (O¢)
27107 97 0.1 0.96
2.7/1.1 75 0.1 112

275 86 0.1 1.09
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Sekil 5.10. I1. Grup NiFeCu/Cu filmlerinin a) 0.7 b) 1.1 ¢) 1.5 bakir tabaka kalinligr i¢in
magnetik histeresis edrileri.
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Sekil 5. 11. IL.Grup NiFeCu/Cu filmlerinin diisiik magnetik alanlarda farkh bakir tabaka
kalinlig1 icin magnetik histeresis egrileri a) 0.7 b) 1.1 ¢) 1.5 nm.
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5.7 II. Grup NiFeCu/Cu Filmlerinin Yiizey Karakterizasyonu ve Tartisma

NiFeCu/Cu filmlerin AFM goriintiileri Sekil 5.12 ve 5.13°te gosterilmistir,
Filmlerin ylizeyinde birgok yumru seklinde biiyiik tanecikler gézlenmistir. Yam sira, bu
biiyiik tanecikler tizerinde daha kiiciik boyutlarda ¢ok sayida kiiciik tanecik tespit
edilmistir. Ornek olarak 1.5 nm bakir kalinligina sahip NiFeCw/Cu filmi icin, daha
kiiciik olan bu taneciklerin boyutlarinin AFM ylizey gorintiistinden yaklagsik 40 ile 250

nm arasinda oldugu bulunmustur.

Film kalnligi boyunca ortalama tanecik biiyiikliikleri Scherrer formiiliinden
hesaplanmistir. Filmlerin (111) piki i¢in ortalama tanecik biytikliikleri 0.7, 1.1 ve 1.5
nm bakir tabaka kalmligina sahip filmlerin (111) piki i¢in siras: ile yaklasik olarak 28,
32 ve 30 nm, (200) piki i¢in siras1 ile yaklasik olarak 22, 24 ve 23 nm bulunmustur.
Biitiin filmlerde elde edilen tanecik boyutlari filmlerin standart tabaka kalinliklarindan
daha buiytiktiir. [Film kalinlifi boyunca filmlerin standart tabaka kalinliklarindan daha
biiyilk taneciklerin var olmast film i¢inde piirtizlii yada esit kalinlikta olmayan
tabakalarin varlifina atfedilmistir (Ghosh, et al., 2010a). Bununla beraber, XRD’den
elde edilen ortalama tanecik boyutlari AFM gériintiilerinden elde edilen tanecik
boyutlan ile kargilagtirldiginda gok daha kiiglik olarak bulunmustur. AFM yiizey
goriintiistinden elde edilen tanecik boyutlar1 yanal olup yilizey diizlemindedir fakat XRD
ile elde edilen tanecik boyutlari film kalinligi boyuncadir yani dikey dogrultudaki
tanecik boyutlaridir (Tripathi and Srivastava, 2008, Ghosh, et al., 2010a).

Filmlerin RMS yiizey ptirtizliiliigii 1. grup filmlerde de gozlemledigimiz gibi
filmlerin standart tabaka kalinliklarindan daha biyiiktiir. Buradan, filmlerin ¢oklu
tabaka yap1 yerine tanecikli alagim yapida oldugu sonucuna varlmigtir. Bu sonuglar,
XRD’den elde edilen sonuglar ile uyum igindedir. Tabakali bir yapimin yerine tanecikli
bir yapmn olusmast magnetik tabakanin depozisyonu sirasinda kullanmilan akim
yogunlugunun ¢ok diisik degerde (10 mA/em?) olmasindan kaynaklanabilir. Ciinkd,
magnetik tabakalar diigiik akim yogunlugunda deposit edildiginde coklu tabaka
yapisinin kayboldugu ve tanecikli bir yapinin olustugu TEM ve WAXS (Wide-angle X-
ray scattering, genis-ag¢ili X-1511 kirmmimi) Slgtimleri ile g6sterilmistir.  Magnetik

tabakasi yiiksek akim yogunlugunda (84 mA /cm®) deposit edilen numune tabakali
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Sekil 5.12. II. Grup NiFeCu/Cu fimlerinin AFM goriintiileri a) 1.5 nm b)1.1 nm ¢) 0.7
nm Cu tabaka kalinlig1 igin.

yapida iken, orta akim yogunlugunda (20.7 mA/em?®) deposit edilen numune columnar
(slitunlu) bir yapida, distk akim yogunlugunda (9.6 mA/cmZ) deposit edilen numune

tanecikli bir alasim yapidadir (Rafaja, et al., 2011).

Elektrodepozisyon sistemi ile {retilmis olan ¢oklu tabakalarda magnetik
davranmisin degis tokus reaksiyonundan (exchange reaction) yiiksek derecede etkilendigi
gosterilmistir (Liu, et al., 2004). Elektrodepozisyon teknigi ile iiretilmis magnetik
¢oklu tabakalarda degis tokus reaksiyonu, daha soy magnetik olmayan tabakanin
galvanostatik depozisyonu sirasinda ka¢imilmaz bir sekilde meydana gelir (Garcia-
Torres, et al., 2009b). Geri ¢oziinme olay: ise daha soy magnetik olmayan tabakanin

potantiostatik depozisyonu sirasinda meydana gelir (Bakonyi and Péter, 2010).
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Sekil 5.13. [I. Grup NiFeCu/Cu fimlerinin AFM gériintiileri a) 1.5 nm b)1.I nm c¢) 0.7
nm Cu tabaka kalmligy igin.

Elektrodepozisyon teknigi ile tretilmig filmlerde metal degis tokusunun éneminin
aragtirilmasinda son zamanlarda bazi gelismeler mevcuttur (Liu, et al., 2004). Daha az
soy ferromagnetik (Ni, e ve Co) tabaka ve daha soy metalik Cu tabakasi depozit
edildiginde, elektro kimyasal potansiyelleri arasindaki énemli derecedeki farktan dolayi,
Cu depozisyon pulsu sirasinda Co’un geri ¢oziinmesi meydana gelir (Roy, et al., 1994;
Roy and Landolt, 1995; Roy, 1998; Alper, et al., 1997; Meuleman, et al., 2002). Burada
Cu depozisyonundaki bir artis Co veya Ni kaybum telafi eder. Metal degis tokusunun
sonuglart arasinda, Faraday yasasindan tiiretilen standart kalinhiklardan, magnetik
tabakanin gergek kalinligimin daha dusiik, magnetik olmayan Cu tabakasimn gergek
kalinliginin daha yiiksek olacag: yer almaktadir. Bu degisimler, Co-Cuw/Cu ¢oklu tabaka
depozitlerinin dogrudan kimyasal analizleri ile agikca gdsterilmistir (Weihnacht, et al.,
2003) ve benzer degisimler NiCu/Cu ¢oklu tabakalarinda da bulunmustur (Meuleman,
et al., 2002). Diger olay ise magnetik ve magnetik olmayan tabakalar arasinda arayiizey

arakarisimina neden olmasidir. Magnetik olmayan tabakanin galvanostatik depozisyonu
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sirasinda meydana gelen degis tokus reaksiyonundan dolay: magnetik tabakadaki kayip
tabaka dalgalanmasi ve tabakalarmn arakarigimi ile sonuglanir (Bakonyi and Péter,

2010).

AFM ile ylizey goriintiilemenin yami sira, tapping modda AFM ile filmlerin
ylizeyinin faz gorintileri de elde edilmistir. Tapping mod AFM numunenin yiizey
gOriintlistiniin yan: sira faz goriinttsiintin de elde edilmesini saglar. Faz kontrast
numunenin farkli bolgeleri ile tip arasindaki farkl: etkilegimlerden dolayi heterojen olan
ylizeyler lizerinde farkli bilesenleri ayirt etmek igin kullamlir (Jiang, et al., 2002;
Bhushan and Q1, 2003). Yiizey goriintiileri cogunlukla sabit genlikte tapping mod AFM
ile elde edilir. Daha fazla bilgi i¢in tapping modda AFM faz goriintiileme yapilmas:
daha uygundur (Pang, et al., 2002). Faz-kontrast gorintileme piirtizlii yiizeyler
hakkinda topografik goriintilleme ile kolayca belirlenemeyen daha detayh bilgi elde
edilmesini saglar (Pang, et al., 2000). Tapping modda AFM faz goriintiileme tapping
modda AFM yiikseklik modundan daha 1y1 ¢6ziiniirliik ve kontrast verir. Yiikseklik
modunda grain sinirlar1 daha az aynt edilebilir. Yiikseklik modunda, faz goriintiileme
modu ile karsilastirtldifinda her bir tanecigin yiikseklikleri arasindaki farkliliklar daha
az detay igeren goriintiilerin elde edilmesine neden olur. Faz goriintiileme modunun
kullanilmast ile tanecik sinirlarn daha iyi g6zlenebilir ve bu da tanecik boyutunun daha
dogru ol¢iilmesini saglar. Yikseklik modu ise yiizey piiriizliiliigiiniin 6l¢iilmesinde

daha kullanishidir (Pang, et al., 2000).

1.1 nm bakir tabaka kalinlikli filmin iki boyutlu AFM topografik ve faz gorimtiisii
Sekil  5.14°te  gdsterilmistir. Dikkat edilirse AFM yiizey goriintiisiinden
gozlemleyemedigimiz 40 nm’nin altinda biiyiikliige sahip tanecikler faz goriintiisiinden
acikca goriilebilmektedir. 1.5 nm bakir tabaka kalinligina sahip NiFeCu/Cu filminin
AFM topografik ve faz gortntiisti Sekil 5.15°te gosterilmistir, Sekil 5.15 a’daki AFM
topografik yiizey goriintiisti ile karsilastirildifinda Sekil 5.15 b’deki faz gériintiisiinden

tanecikler arasindaki tanecik smirlar1 daha agik bir sekilde goriilebilmektedir.
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Sekil 5.14. 1.1 nm bakir tabaka kalinligina sahip II. Grup NiFeCuw/Cu filminin a) yiizey
topografik gdriintiisti b) faz goriintiisi.
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5.15.1I. Grup 1.5 nm bakir tabaka kalinligina sahip NiFeCu/Cu tilminin 500 X 500 nm’lik
tarama alani icin a) topografik goriintiisii b) faz gériintiisii.
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6. NiCu FILMLERININ URETIMi VE KARAKTERIZASYONU

6.1 NiCu Filmlerinin Uretimi

NiCu alasim filmleri, ITO ile kapli cam (Indium Tin Oxide, Indiyum Kalay
Oksit) alt tabakasi iizerine (0.8 cm? alana sahip) tek bir elektrolitten sabit potansiyel
modunda (potantiostatik kontrol altinda), t= 2, 4, 10, 50, 200, 300 ve 600 s gibi farkli
depozisyon siirelerinde {iretildi. Deposizyondan 6nce ITO kapli cam alt tabakalar: 6nce
aseton sonra etil alkol ve son olarak ultrasonik temizleyicide saf su ile temizlendi. Tim
kimyasallar ~saf su icerisinde c¢ozildil Depozisyon  VersaSTAT 3
potantiostat/galvonastat (Princeton Applied Research) kullanilarak ¢ elektrotlu bir
hiicre igerisinde gergeklestirildi.  Platin tel elektrot, karst elektrot (anot) olarak
kullanilmigtir. ITO kapli cam tabaka ise ¢alisma elektrodu (katot) olarak kullanilmigtir.
Referans elektrot doymus kalomel elektrot’tur (SCE, Saturated Calomel Electrode).
Filmlerin tiretiminde doymus kalomel elektroda gére -0,9 volt potansiyel uygulanmistir.
Cozeltinin sicaklign 25 = 1 C° ve pH™1 3.5 = 0.1'dir. Filmler ¢ozelti kanigtirilmadan
tiretilmigtir.  NiCu filmlerinin tiretimi icin kullamilan ¢dzeltide bulunan maddeler ve

konsantrasyonlar1 Cizelge 6.1°de gdsterilmistir.

Cizelge 6.1. NiCu filmlerinin iiretimi i¢in kullanilan ¢ézeltinin 6zellikleri.

Cozelti Mol kiitlesi (g) Kullanilan miktar
NiSOs4. 6H,0 262.89 0.54 M
CuS04. 5SH,O 249.69 0.01 M

Borik asid 61.84 03 M
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6.2 NiCu Filmlerinin Kimyasal Karakterizasyonu ve Tartisma
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Sekil 6.1. NiCu filminin CV egrisi. Oklar tarama y&niinii gostermektedir,

Aragtirmanin birinei adimi olarak, NiCu filmlerinin depozisyonu i¢in uygun katot
potansiyellerinin belirlenmesi amaci ile elektrolit CV teknigi (cyclic voltammetry,
dontistimlii voltammetri teknigi) ile analiz edildi. Tarama katot ydniinde + 500 mV’tan
-2000 mV’a kadar 50 mV/s tarama hiz1 ile gerceklestirildi. Sekil 6.1’de NiCu
filmlerinin depozisyonu i¢in kullanilan elektrolitin CV egrisi verilmistir. Sekil 6.1°den
de gorildigli gibi, katodik tarama boyunca yaklasik olarak -200 mV ile -800 mV
arasinda elektrotlar arasmda kiiciik bir akimin olustugu gézlenmektedir. Bu akim
elektrolit icerisindeki Cu™ iyonlarmmn indirgenmesine karsihk gelmektedir. -800
mV’tan sonra artan potansiyel ile birlikte katot akuminin da artmaya basladig:
gbzlenmistir. Bu Ni™ iyonlarinin indirgenmesinden kaynaklanmaktadir. Anodik yonde
taramada ise akim potansiyelin azalmas: ile azalmaktadir. + 200 mV civarninda bir pik
gozlenmektedir. Bu pik muhtemelen Cu’in geri ¢oziinme pikidir. Cilinki literatiire gore
Ni’in geri ¢6ziinme piki vermedigi bilinmektedir. Bu sonuglar literatiirdeki calismalarla
¢ok iyi bir uyum igerisindedir (Alper, et. al, 2004, Rajasekaran and Mohan, 2009).
Yiiksek negatif depozisyon potansiyelleri film tzerinde catlaklarin olusmasina neden
olan 6nemli bir hidrojen gaz ¢ikisina neden olmaktadir (GOmez, et al., 2001). Bu
durum goz Oniinde bulundurularak yapilan kimyasal karakterizasyon sonucunda ve
tiretilen filmlerin parlaklik ve goriiniislerine gdre NiCu filmlerinin depozisyonu igin en

uygun potansiyvel araligmmn -900 ile -1100 mV arasinda olduguna karar verilmistir.
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Elektrodepozisyon sisteminin &nemli bir dezavantaji kullanilan alt tabakanin iletken
olmasmnin gerekliligidir. ITO kaplanmig cam alt tabaka alagim filmlerinin
elektrodepozisyonuna izin veren yeterli bir iletkenlige sahiptir ve ayrica magnetik

l¢timlerin film ITO’dan ayrilmadan alinabilmesine de izin vermektedir (Gomez, et al.,

2001).

NiCu tilmlerinin depozisyonu sirasinda depozisyonun kararliliginin incelenmesi
igin aklm-zamaﬁ gecisleri kaydedildi. -900 mV'luk depozisyon potansiyelinde 4, 200
ve 600 s depozisyon stirelerinde {retilen filmlerin akim-zaman gegisleri Sekil 6.2°de
gOsterilmigtir. Sekil 6.2°den de goriildtgii gibi depozisyonun baslamasi ile birlikte akim
¢ok kii¢iik bir zaman dilimi icerisinde yiiksek bir deferden kiigiik bir degere hizla
ulagmakta ve sonra cok az bir artig gdstermekle birlikte akim yaklasik olarak kararli bir
sekilde devam etmektedir. Bu filmlerin kararli bir sekilde biiytidiigiinii géstermektedir.
Akim-zaman gegislerindeki artis depozisyon stiresinin artmasi ile piirizliliigiin
artmasina atfedilmistir (Garcia-Torres, et al., 2009a). Sekil 6.2°den de goriildiigii gibi
farkli depozisyon stirelerinde filmler tretilirken hepsinde de ayni sabit potansiyel

kullanildig1 i¢in akim zaman gegigleri birbiri ile yaklasik olarak ¢akismaktadir.

Bu ¢alismada, depozisyon stiresinin NiCu magnetik ince filmlerinin vapisal ve
magnetik dzelliklerine etkisini incelemek icin NiCu filmleri 2, 4, 10, 50, 200, 300 ve

600 s gibi farkli depozisyon siirelerinde tretildi.

I 200 s

Akim (mA)

0 200 400 600 800
Depozisyon Siiresi (s)

Sekil 6.2. Farkli depozisyon siirelerinde tiretilen NiCu filmleri igin akim-zaman geg¢isleri.
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6.3 NiCu Filmlerinin Yapisal Karakterizasyonu ve Tartisma

Filmlerin SEM-EDX analizleri film kompozisyonunun depozisyon siiresi ile
degistigini gdstermektedir. Sekil 6.3, farkli depozisyon siirelerinde (4, 50, 300 ve 600 s

gibi) tiretilen filmlerin EDX spektrumunu géstermektedir.
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Sekil 6.3. Depozisyon siiresine gore NiCu filmlerinin EDX spektrumu a)t=4b)t=

50 ¢) t=2300d) t = 600 s.
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SEM-EDX analiz sonuglart Cizelge 6.2°de Ozetlenmistir. Sekil 6.4°de ise film
icerisindeki Ni orani depozisyon stiresinin bir fonksiyonu olarak gdsterilmistir.

Depozisyon siiresinin artmasi ile film igindeki Ni oraninin arttig: tespit edilmistir.

Diisiik depozisyon stirelerinde (t = 2 ve 4 s gibi) film igerisindeki Cu’in Ni'e
orani yiiksek depozisyon siirelerindekinden (t = 300 ve 600 s gibi) cok daha fazladir.
Bu durum film depozisyonu basladiginda 6ncelikle Cu'm depozit oldugunu
gostermektedir. Depozisyon siiresinin artmast ile film ic;erisindek_i Ni oramnin arttig ve
200 s’lik bir depozisyon siiresinden sonra bu artigin azalarak 600 s’de yaklasik olarak
bir doyum degerine ulastig1 gdzlenmistir. Benzer sonuglar elektrodepozisyon teknigi ile

tiretilmig CoAg filmlerinde de bulunmustur (Garcia-Torres, et al., 2009a).

En yiiksek Ni yiizdesine sahip filmde bile (%71,199 Ni, % 28,801 Cu) Ni’in Cu’a
oranmi elektrolit igerisindeki Ni‘in Cu’a oramndan daha disiiktiir. Bu sonug tercihli

olarak Cu’in indirgendigini gostermektedir. Ciinkii bakir nikel’den daha soy bir
metaldir (Kockar, et. al., 2010).

Cizelge 6.2. NiCu filmlerinin EDX analiz sonuglari.

Depozisyon Siiresi (s) Ni yiizdesi (%) Cu yilizdesi (%)
2 2,502 97,498
4 4,780 95, 220
10 14, 023 85,977
50 47, 546 52,454
200 68, 346 31, 654
300 70, 189 29 811

600 71,199 28, 801




i/

100

80 -

®
®

60 -

40 -

20 -

Film i¢indeki Ni icerigi (%)

0 &i) T T T

0 200 400 600 800

Depozisyon siiresi (s)

Sekil 6.4. NiCu filmleri igin film igerisindeki Ni oraninin depozisyon siiresine bagimlilig1.
Noktalar birlestiren ¢izgiler seklin daha giizel gériinmesi ve anlasilmast icin
cizilmistir.

Bu tez calismasmda NiCu filmlerinin yapisal karakterizasyonu, Anadolu
Universitesi Miihendislik ve Mimarlik Fakiiltesi Malzeme Bilimi ve Miihendisligi
Bélimii'nde bulunan Bruker X-igimmi difraktometresi kullamilarak gergeklestirilmigtir.
Kirmim desenleri, CuK, ismi (A=1.54059 A) kullanilarak 26 =40—55 aralifinda
A26 = 0.05 adimda elde edilmistir.

t =4, 10, 200 ve 600 s’lik depozisyon siirelerinde tiretilen NiCu filmlerinin XRD
kirmnim desenleri Sekil 6.5°de gosterilmistir. Sekil 6.5°den de goriildiigii gibi, NiCu
filmleri ylizey merkezli kiibik yapiya sahiptir.

XRD desenlerinden filmlerin orgii parametreleri Bragg yasasi (Denklem 5.2)
kullanilarak hesaplanmistir. XRD analiz sonuglar: Cizelge 6.3°de 6zetlenmistir. Sekil
6.5’ten de gortildiigii gibi t = 4 s depozisyon stiresinde tiretilen filmin kirinim deseninde
iki pik gbzlenmistir. Bu pikler saf Cu ve Cuj gNi fazlarina ait (111) pikleridir. t=10s
depozisyon stiresinde tiretilen filmin kirinim deseninde yalnizea Cu; gNi fazina ait (111)

piki gozlenmistir. t = 200 s ve t = 600 s depozisyon siirelerinde iiretilen filmlerin
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kirmnim desenlerinde ise yalmzca saf Ni (111) piki gozlenmistir. XRD desenlerinden

Bragg yasast kullanilarak hesaplanan 6rgii parametreleri ile literatiirde verilen &rgii

parametreleri ¢ok 1yi bir uyum igerisindedir.

a)
Co(ill) __ /Cu3.8Ni(111)
a
=
ey
7]
o
o .
U : |
40 42 44 46 48 50
Kirinim agisi (Derece)
b)
h/ Cu3.8Ni (111)
g
e
|
]
o
=
)

40 42 44 46 48 50

Kirinim agisi (Derece)



d)

39

— Ni(lll)
e}
=
®
]
R
ur
40 42 44 48 43 50
Kirinim agisi (Derece)
N1
o
=
°
o
B
ur
40 42 44 46 48 50

Kirintm acisi (Derece)

Sekil 6.5. NiCu filmlerinin farkli depozisyon siireleri i¢in XRD desenia)4 sb) 10s¢)200 s
d) 600 s.



Cizelge 6.3. XRD analiz sonuglari.

60

Depozisyon Siiresi (s) Kompozisyon (EDX)  Orgii parametresi Miller indisleri
(nm)
% Ni % Cu
4 4.780 05220 0.3615 Cu(l1l)
10 14.023 85977 0.3611 Cuys Ni (111)
200 68.346 31.654 0.3526 Ni(111)
600 71.199 28.801 0.3525 Ni(111)
Saf Cu (Alper, et al., 2008) - - 0.3615 Cu(111)
Saf Ni (Alper, et al., 2008) - - 0.3524 Ni(111)
Cus g Ni (Li, et al., 2002) : . 0.3595 Cusg Ni (111)
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6.4 NiCu Filmlerinin Yiizey Karakterizasyonu ve Tartisma

NiCu filmlerinin yiizey karakterizasyonu Eskisehir Osmangazi Universitesi Fizik
Boliimi Nanoteknoloji Arastirma Laboratuari’nda bulunun AFM (Veeco Multimod 5)
ile gergeklestirilmistir. NiCu filmlerinin t¢ boyutlu AFM yiizey gorlnttleri Sekil
6.6’da gosterilmistir.

a)
100.0 nm .
0.0 nm —I :
1.0 um
b)

200.0 nm

0.0 nm :I

1.0 um 1.0 um
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d)

800.0 nm
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20 Um

Sekil 6.6. Farkli depozisyon siirelerinde iiretilen NiCu filmlerinin ii¢ boyutlu AFM yiizey
goriintiileri a) 4 s b) 10 s ¢) 300 s d) 600 s.
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Farkli depozisyon stireleri i¢in NiCu filmlerinde go6zlenen tanecik boyut
dagihimlart Sekil 6.7°de gosterilmistir.  Cizelge 6.4 AFM analiz sonuglarini
gostermektedir. Sekil 6.6, 6.7 ve Cizelge 6.4’ten de goriildiigii gibi, NiCu filmlerinde

deposizyon siiresinin artmasi ile birlikte ortalama tanecik boyutunun ve RMS yiizey

ptirtizliiliigiiniin de arttig1 tespit edilmistir.
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Sekil 6.7. NiCu filmlerinde depozisyon siiresinin bir fonksiyonu olarak tanecik boyutu
dagilmia)4 sb) 10s¢)300sd) 600 s.

Sekil 6.8 de filmlerin yiizey pliriizliligii ve ortalama tanecik boyutlar: depozisyon

stiresinin bir fonksiyonu olarak ¢izilmistir. Her iki durumda da depozisyon siiresi ile

degisim ayni egilimi gostermektedir.



Cizelge 6.4. AFM analiz sonuglari.
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Depozisyon Siiresi (s)

Ortalama Tanecik Boyutu (nm)

Piiriizliiliik (nm)
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10 120 £ 11.2 15.70
300 150 £ 19.6 32.90
600 500 £ 28.7 80.20
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Sekil 6.8. NiCu filmlerinde a) piiriizliiliigiin b) tanecik boyutunun depozisyon siiresi ile
degisimi. Noktalar: birlestiren cizgiler seklin daha giizel gériinmesi igin ¢izilmistir.
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6.5 NiCu Filmlerinin Magnetik Karakterizasyonu ve Tartisma

M (mEmu)
<o

e oo mmme : A T T T 1 T
-2000  -1500 -1000  -500 0 500 1000 1500 2000
H (Oe)

Sekil 6.9. NiCu filmlerinin farkli depozisyon siireleri igin histeresis egrileri a) 600 s b) 200 s
c)4s.

Bu tez ¢alismasinda NiCu filmlerinin magnetik karakterizasyonu, Gebze Yiiksek
Teknoloji  Enstitiisi  Fizik Boélimii'nde bulunan Quantum Design PPMS 9T
magnetometresi kullanilarak gerceklestirilmistir. ~ Filmlerin magnetik davranisinin
aragtirllmasi igin, VSM ile oda sicaklifinda film ylizeyine paralel 2 kOe’e kadar degisen
bir magnetik alan uygulanarak magnetik histeresiz egrileri elde edilmistir. NiCu
filmlerinin farkli depozisyon stireleri i¢in magnetik histeresis egrileri Sekil 6.9°da
gosterilmistir. t =4 s gibi diisiik depozisyon siiresinde zayif bir magnetik sinyal (diisiik
bir magnetizasyon) gozlenmistir. Bu durum, EDX sonuglari ile birlikte
degerlendirildiginde t = 4 s depozisyon stiresinde film igerisindeki Ni oraninin ¢ok
diistik olmasi ve depozit edilen yiikiin dolayas: ile film kalinlifimn cok az olmasina
atfedilebilir. Depozisyon siiresinin artmas: ile doyum magnetizasyonunun da art131
gozlenmistir. Bu durum ise, depozisyon siiresinin artmas ile birlikte film icerisindeki
Ni oranmun artmasindan (EDX sonuglari ile uyumlu olarak) kaynaklanmaktadir.
Bununla birlikte, depozisyon stiresinin artmast ile zorlamm alammn da arttifi tespit
edilmistir. Sirast ile 4 s, 200 s ve 600 s depozisyon siireleri i¢in zorlanim alam 50, 72

ve 100 Oe olarak bulunmustur. Bu sonuglar NiFeCu/Cu filmleri i¢in buldugumuz
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sonuglarla da uyumludur. NiFeCw/Cu filmlerinde film igerisinde Cu oranimin artmasi
ile zorlamm alani azalmaktadir. NiCu filmlerinde de film igerisindeki Cu oramn
artmasi ile (depozisyon siiresinin azalmasi ile) zorlanim alam azalmaktadir. Benzer
sonuclar farkl film kompozisyonlarinda hazirlanan NiCu filmlerinde de gdzlenmistir
(Wen, et. al, 2010). Magnetik malzemelerin zorlanim alani degerinin tanecik boyutu,
kristal yapist, film kalinligi ve kompozisyon gibi bir ¢ok parametreye bagli oldugu
bilinmektedir (Kockar, 2004; Garcia-Torres, et al., 2010). .Bu ¢alismada, depozisyon
stiresi (dolayis: ile film kalinlig1), kompozisyon ve tanecik boyutunun zorlamim alam
degeri tizerindeki etkisi gozlenmistir. Zorlamm alaminin artmasi, depozisyon siiresinin

artmast ile film igerisindeki Ni ylizdesinin ve tanecik boyutunun artmasina atfedilebilir.

NiCu filmleri ile ilgili yapilan bu ¢aligma, filmlerin magnetik ve yapisal
ozelliklerinin, film kompozisyonunun ve yiizey morfolojisinin depozisyon siiresine ¢ok

duyarl oldugunu géstermistir.
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7. SONUC VE TARTISMA

Bu tez calismasinda NiFeCu/Cu filmlerinin yapisal, magnetik dzellikleri ve yiizey
morfolojik yapist AFM, VSM, XRD ve EDX karakterizasyon teknikleri ile
arastinlmistir.  Bununla birlikte NiCu alasim filmleri farkli depozisyon siirelerinde
elektrodepozisyon teknigi ile tiretilmistir ve depozisyon siiresinin bir fonksiyonu olarak

filmlerin yapisal 6zelliklerindeki ve ylizey morfolojisindeki degisimler incelenmistir,

[. ve II. grup NiFeCu/Cu filmlerinin XRD ile yapilan yapisal karakterizasyonu,
filmlerin tercihli yoneliminin [111] y6niinde oldugunu ve filmlerin FCC kristal yapisina
sahip oldugunu ortaya ¢ikarmistir. 1. grup NiFeCu/Cu filmlerinde bakir tabaka kalmligi
arttikca filmlerin (111) ana pik pozisyonunun daha kigiik agilara dogru saptigi
gozlenmistir. Bu durum, filmlerin EDX analizleri sonucunda ortaya ¢ikan film i¢indeki
bakir ylizdesinin artmasia atfedilmistir.  Bununla beraber, film icindeki bakir
yiizdesinin artmasinin, (111) buiyiime derecesinde artisa neden oldugu, ancak filmlerin
kristal yapilart ve tercihli yonelimlerinin bakir yiizdesinden etkilenmedigi ortaya
konulmustur. 1. ve II. grup NiFeCu/Cu filmlerinin her ikisi i¢in de, XRD desenlerinden
coklu tabaka olusumunu dogrulayan uydu pikleri gézlenememistir. Bu gozlem, AFM
sonuglari ile birlikte NiFeCu/Cu filmlerinin ¢oklu tabaka yerine tanecikli alagim yapida
olustugunu gdstermistir. Istenilen tabakali yapinin olusmamas: magnetik tabakalarin

depozisyonu sirasinda uygulanan kiigiik akim yogunluguna atfedilmistir.

AFM analizlerinden NiFeCuw/Cu filmlerinde tanecikli biiyiime ve cekirdeklenme
gozlenmigtir. Yiksek ylizey piirtizliligt tanecikli biiylimeye atfedilmistir. Tanecikli
biiytime ise elektrodepozisyon sisteminin biiylime mekanizmasina ve gekirdeklenmeye
atfedilmistir. II. grup NiFeCu/Cu filmlerinde AFM topografik ve faz goriintiileri
karsilastirilmistir.  AFM ylizey gortntiisiinden gozlemlenemeyen 40 nm’nin altinda
biiyiikliige sahip tanecikler faz goriintiistinden gozlenmistir. Bununla birlikte, faz

gorlintiisiinden tanecik sinirlar1 daha agik bir sekilde gozlenmistir.

Filmlerin VSM ile yapilan magnetik analizleri, NiFeCu/Cu filmlerinin magnetik
olarak yumusak magnetik malzeme oldugunu gostermigtic. I. grup NiFeCu/Cu

filmlerinde zorlayicr alaninin ve kalici magnetizasyonunun doyum magnetizasyonuna
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oraninin film i¢indeki bakir yiizdesinin artmast ile azaldig1 fakat doyum alaminin arttigi
tespit edilmistir. Zorlayier  alanin  ve kalier  magnetizasyonunun  doyum
magnetizayonuna orantmn azalmasi film igerinde ferromagnetik katkiin azalmasina

atfedilmistir.

NiCu filmlerinin depozisyonu igin uygun katot potansiyellerinin belirlenmesi CV
tekmgi ile yaptlmistir. Yapilan kimyasal karakterizasyon sonucunda, Ni depozisyonun
-800 mV’ta bagladig1 gézlenmistir ve tretilen filmlerin parlaklik ve gortntislerine gore
NiCu filmlerinin depozisyonu i¢in en uygun potansiyel araliginin -900 ile -1100 mV
arasinda olduguna karar verilmistir. Yiksek negatif depozisyon potansiyelleri film
iizerinde catlaklarin olusmasma neden olan ¢nemli bir hidrojen gaz ¢ikisina neden

oldugundan dolayt NiCu filmleri -900 mV’ta depozit edilmistir.

NiCu filmlerinin depozisyonu sirasinda depozisyonun kararliligimin incelenmesi
i¢cin akim-zaman gecisleri kaydedilmistir. Depozisyon sirasinda depozisyon akiminin
yaklasik olarak sabit kaldifi gozlenmis ve bu durum filmlerin kararli bir sekilde

blylimesine atfedilmistir.

Filmlerin EDX analizleri film kompozisyonunun depozisyon siiresi ile degistigini
gostermistir.  Film depozisyonu bagladiginda oncelikle Cu’in  depozit oldugu
gozlenmistir. Depozisyon sliresinin artmasi ile film igerisindeki Ni oranimin arttigi ve
200 s’lik bir depozisyon stiresinden sonra bu artisin azalarak 600 s’de yaklasik olarak
bir doyum degerine ulastift gdzlenmistir. Tim NiCu filmlerinde, film igindeki Ni’in
Cu’a oraniin elektrolit igerisindeki Ni'in Cu’a oranmindan daha disiik oldugu
bulunmustur. Bu durum, Cu’mn Ni’den daha soy bir metal olmasindan dolay: tercihli

olarak Cu’in indirgenmesine atfedilmistir.

NiCu filmlerinin XRD analizlerinden, filmlerin ylizey merkezli kiibik yaprya sahip
oldugu goézlenmistir. t =4 s depozisyon siiresinde {iretilen filmin kirinim deseninde saf
Cu (111) ve CusgNi (111) fazlarina ait kirmnim pikleri, t = 10 s depozisyon siiresinde
tiretilen filmin kimnmm deseninde yalnizca CusgNi (111) fazina ait kirimim piki ve t =
200 s ve t = 600 s depozisyon siirelerinde tiretilen filmlerin kirinim desenlerinde ise

valnizca saf Ni (111) kirinim piki gézlenmistir. Bununla beraber, XRD desenlerinden
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Bragg yasasi kullanilarak hesaplanan 6rgii parametreleri ile literatiirde verilen orgit

parametreleri ¢ok iyi bir uyum géstermistir.

NiCu filmlerinin AFM ile ylizey karakterizasyonu sonucunda, deposizyon
stiresinin artmast ile birlikte ortalama tanecik boyutunun ve RMS yiizey piiriizliiliigiiniin
de arttigr tespit edilmistir. Filmlerin yiizey piiriizliiliigiiniin ve ortalama tanecik
boyutunun depozisyon siiresi ile degisiminin aym egilimi gosterdigi ortaya

konulmustur.

NiCu filmlerinin VSM ile yapilan magnetik karakterizasyonu, depozisyon
stiresinin artmasi ile filmlerin doyum magnetizasyonunun ve zorlamm alanimin arttigini
gostermistir. Depozisyon siiresinin artmasi ile doyum magnetizasyonunun ve zorlanim
alanmin artmasi film igerisindeki Ni oraninin artmasina atfedilmistir. Bununla birlikte

zorlanim alaninin artmasi tanecik boyutunun artmas: ile de iligkilendirilmistir.

Sonu¢ olarak bu tez ¢alismasinda, NiFeCu/Cu filmlerinin yapisal, magnetik ve
yiizey Ozelliklerinin film icerisindeki Cu yiizdesinden etkilendigi ortaya konulmustur.
Film igerisindeki bakir ylizdesinin 6.209°dan 21.714’e ¢ikmas: ile filmlerin sahip
oldugu zorlanim alani degerinin 3.66’dan 2.07°e diigerek filmlerin magnetik agidan
daha yumusak bir karakter kazandigi bulunmustur. Bu ¢alismada dzellikleri incelenen
oldukg¢a kiiglik zorlanim alani degerlerine sahip NiFeCw/Cu filmleri, sensor
uygulamalarinda kullanilan yumusak magnetik maddeler igin iyi bir potansiyel
olusturmaktadir. Bununla beraber, elektrodepozisyon teknigi ile ITO kapli cam alt
tabaka Uzerine firetilen NiCu filmlerinin yapisal, magnetik ve yiizey ozellikleri ile
kompozisyonunun depozisyon siiresine ¢cok duyarlt oldugu ilk kez ortaya konulmustur.
Depozisyon stiresinin 2 s’den 600 s’vye kadar arttirilmast ile film icerisindeki Ni
ylizdesinin 2.502den 71.199’a yiikseldigi ve 600 s’de yaklagik olarak doyuma ulasti1

bulunmustur.
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