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Tez Damismani: Doc. Dr. ENGIN OZDAS

Temmuz 2013, 72 sayfa

iki boyutlu bir malzeme olan grafen kendine 6zgii konik band yapis: ve yiiksek tasiyict hiz1
ile nanoelektronik konusunda c¢ok yaygm bir kullanim potansiyele sahiptir. Grafenin
elektronik band yapisinin anlagilmasi ve bu band yapisinin grafenin elektronik taginim
Ozellikleriyle iliskilendirilmesi, bu malzeme kullanilarak yapilan aygitlarin
performanslarint optimize etmek i¢in bir baslangic noktasidir. Bu g¢alismanin ilk
asamasinda, bakir folyo tizerinde kimyasal buhar ¢oktlirme yontemi kullanilarak biiyitiilen
grafen filmleri yalitkan Si/SiO, alttaslar iizerine transfer etmek icin transfer siirecinin
operasyonel parametreleri optimize edilmistir. Transfer siireci boyunca grafen filmlerin
zarar gérmemesi, filmlerin mobiliteleri Uzerinde en etkili olan parametredir. Bu sebeple,
sadece filmin temiz (kontaminasyonlarin olmadig1) kalmasini degil, ayn1 zamanda filmin
Si/SiO; alttas iizerinde siirekliliginin (katlanmalar, gatlaklar ve bosluklardan yoksun) de

saglanmasi i¢in ideal bir transfer siireci gelistirilmelidir.

Grafen filmlerin transfer sireci optimize edildikten sonra, sentez kosullarinin mobilite
tizerindeki etkisini anlamak igin, farkli sentez kosullarinda farkli 6rnekler hazirlanmistir.
Bu calismada, mobilitesi en biiyiik olan 6rnegi bulmak i¢in, CH4 akis hiz1 ve biiyiitiilen
filmin CH, akisina maruz kalma siiresi sistematik olarak 5 x 5 mm?lik grafen filmler i¢in

degistirilmistir. Olgiilen en biiyiik mobilite degeri 1275 cm?/V. s dir.

Anahtar Kelimeler: Grafen, transfer sureci, mobilite, kimyasal buhar ¢oktiirme, sentez

kosullar1



ABSTRACT

ELECTRICAL CHARACTERIZATION OF GRAPHENE
SYNTHESIZED ON POLYCRYSTALLINE COPPER FOIL

MELTEM BABAYIGIT
Master of Science, Department of Physics Engineering
Supervisor: Do¢. Dr. ENGIN OZDAS
July 2013, 72 pages

Graphene as a two dimensional material with an unique conical band structure and high
carrier velocities holds enormous potential for nanoelectronics. Understanding the
electronic band structure of graphene and its relation to the electronic transport properties
is the starting point for optimising the performance of graphene devices and their
technological application. In the first stage of this study, the operational parameters of the
transfer process optimized for transferring the graphene films which were grown on copper
foils via chemical vapour deposition method to the insulator Si/SiO, substrate. The most
effective parameter on graphene film’s mobility is not to degrade of graphene films while
transfer process. Because of this reason, an ideal transfer process must be improved not
only for providing the cleanliness (i.e., with no contamination)) but also the continuity

(i.e., without folds, cracks, or holes) of the films on the Si/SiO, substrate.

After optimizing the transfer process of graphene films, in order to understand the
influence of the synthesis conditions on the mobility, various samples were prepared
different synthesis conditions. In this study, CH,; flow and exposure time were
systematically changed for 5 x 5 mm? graphene film samples to get the sample with a

highest mobility. The measured highest mobility is 1275 cm?/V.s.

Keywords: Graphene, transfer process, mobility, chemical vapour deposition, synthesis

conditions
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1. GIRIS

Grafen, karbon atomlarinin diizgiin tek tabakali olarak bir araya gelmelerinden olusan iki
boyutlu (2B) bir yapidir ve farkli boyutlarda bulunan diger tiim grafitik malzemelerin
temel yap1 tasi olarak adlandirilabilir. Sahip oldugu olaganiistii 6zellikler sonucu son
yillarin en aktif arastirma konusu haline gelmistir. Grafene duyulan bu bilimsel ilginin en
6nemli sebeplerinden biri, grafenin teknolojik uygulamalarda kullanilabilme potansiyelidir.
Teorik olarak grafen (2B grafit) 60 yildir galisilmaktadir ve bu ¢aligmalarin genelini,
karbon bazli malzemelerin 6zelliklerini anlamaya yonelik arastirmalar olusturmaktadir
(Wallece P. R., 1947).

Grafitin altigen karbon katmanlarinin st iiste yigilmasiyla olusan bir yapiyr temsil ettigi
bilinmesine karsin tek katmanin bu yigin icinden izole edilerek sentezlenebilecegine
inanilmiyordu. 2004 yilinda Konstantin Novoselov, Andre Geim ve ¢alisma arkadaslari tek
katmanli bir tabakanin izole edilebilecegini ve bu yapinin kararl oldugunu gdstermislerdir.
Ayrica grafene kapt gerilimi (gate potential) uygulayarak, grafenin yik tasiyici
yogunlugunun kontrol edilip edilemeyecegini arastirarak, literatlir i¢in olduk¢a Gnem
arzeden bir c¢alismaya imza atmislardir. Grafende yiikk tastyicilarinin mobilitesini
hesaplayarak; ambipolar alan etkisi, kuantum hall etkisi gibi fiziksel nicelikleri deneysel

olarak gozlemislerdir (Novoselov K.S. ve ark, 2004).

Grafen, karbon atomlar1 arasindaki gii¢lii baglarin ¢ok diizenli bir sekilde bir araya gelmesi
nedeniyle mikemmel malzeme 6zellikleri gostermektedir. Ayni zamanda bu baglar karbon
aginin boyutunun %20’sine kadar esnemesine imkan verecek kadar esnektir. Bu nedenle,
yapi igerisindeki elektronlar grafen icerisinde uzun mesafeleri rahatca kat edebilmektedir.
Grafenin bir diger carpict ozelligi ise, elektronlarinin vakum ortaminda saniyede 300
milyon metre hizla ilerleyen kiitlesiz fermiyonlar gibi davranmasidir. Grafenin kendine
0zgu bir diger 6zelligi de, igerisinde elektronlarin oda sicakliginda herhangi bir ¢arpisma

yapmadan olduk¢a uzun mesafeleri (balistik tasinim) kat edebildigi bir malzeme olmasidir.

Grafen transistorlerin guniimizde silikondan yapilan 6rneklerine gore ¢ok daha hizli
olacag1 ongoriilmektedir. Bilgisayar yongalarinin daha hizli ve enerji etkin olabilmesi i¢in
daha kiigiik olmalar1 gerekmektedir. Silikonun islevini yitirdigi belirli bir boyut siniri
vardir. Grafen icin ise bu sinir ¢ok daha kiigiiktir, dolayisiyla grafen elemanlar yongalar
tizerine ¢ok daha sikisik bir sekilde yerlestirilebilir. Grafen 151k gecirgenligi (neredeyse

%098), mekanik dayanimi, elektriksel iletkenligi gibi 6zellikleri bir arada bulundurmasi
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sebebi ile seffaf, dokunmatik, katlanabilir ekranlar icin en giiclii aday konumundadir.
Ayrica sensor, glines pilleri, 151k panelleri gibi alanlarda kullanabilmesi ongoriilmektedir

(The Nobel Prize In Physics, 2010).

Yuksek kalitede ve milimetre mertebesinde grafen sentezlemek ve transferini
gerceklestirmek, hem temel bilimsel arastirmalarda hem de gelecek kusak grafen
uygulamalarinin gerceklesmesinde ©Onemli bir rol oynadigindan, bu tez kapsaminda
sentezlenen grafen filmler, yalitkan bir alttas tizerine yiiksek kalitede transfer edilmeye
calisilmis ve elektriksel Ozelliklerinin anlasilmasi i¢in Hall etkisi Olcim diizenegi
kurulmustur. Transfer slreci Si/SiO, alttas tizerine alinan grafen filmler tizerinde milimetre
boyutlarinda siireksizlikler olusmasina ve grafen filmlerin yiizeyinde kimyasal artiklarin
kalmasina sebep oldugundan, filmlerdeki yiik tasiyicilarinin mobilitesini etkileyen bir
siirectir. Dolayistyla bu siirecin optimize edilmesi, filmlerdeki yiik tasiyicilarinin
mobilitesinin belirlenmesi agisindan olduk¢a onemlidir. Aksi takdirde, film ylizeyinde
olusan sureksizlikler ve kalan kimsayal artiklar grafenin yiik tasiyicilart i¢in yeni sagilma
merkezleri olarak davranacak ve filmlerin elektriksel 6zelliklerinin degismesine Sebep
olacaktir. Sentez kosullar sistematik olarak degistirilerek hazirlanan ve 5 x 5 mm? alana
sahip grafen filmlerin mobiliteleri bu tez ¢alismasi kapsaminda kurulan Hall 6lgiim
diizenegi kullanilarak Ol¢tilmistiir. Degistirilen sentez parametrelerinin (CH, akis hizi ve
orneklerin CH,4 akisina maruz kalma siiresi) grafen filmlerin elektriksel 6zellikleri tzerine

olan etkisi arastirilmistir.



2. TEMEL BILGIiLER

1960’11 yillara kadar grafen deneysel olarak calisilmamasina ragmen, grafenin kendine
0zgl birgok 0Ozelligi yapilan teorik g¢aligmalar sonucu biliniyordu. 1947 yilinda P.R.
Wallace’in grafenin enerji dispersiyon bagintisin1  tartistigi  makalesi, ilk grafen
caligmalarindan biridir. Wallace bu c¢alismasinda, siki bagli elektron modelini kullanarak,
dalga vektorunin (k) belirli degerlerinde, yiik tasiyicilarin enerjisinin k ile lineer olarak
degistigini gosterdi (Wallace P.R., 1947). Lineer enerji spektrumu sebebiyle grafende yuk
tasiyicilarinin, enerji spektrumunun parabolik dispersiyon bagintisi ile ifade edildigi bir¢ok
metal ve yariiletkendeki ylik tasiyicilarindan farkli 6zelliklere sahip olabilecegi bu ¢aligma

sonunda anlagilmistir.

Katkilanmig grafit bilesiklerinin diizlem ici elektriksel iletkenliklerinin grafite gére cok
daha biiyiik oldugunun 1960’11 yillarda kesfedilmesi ile birlikte ise grafen ile ilgili deneysel
calismalar baslamistir. Katkilanmig grafit bilesiklerinde, biiylik molekiillerin karbon
atomlarindan olusan tabakalar arasina girmesi saglanarak, li¢ boyutta birbirinden izole
grafen tabakalar1 elde edilebilmistir. Bu bilesiklerde, diizlem i¢i elektriksel iletkenligin
artmasi1 sonucu olaganiistii elektronik 6zelliklerin gozlenebilecegi umudu, grafen ile ilgili
caligmalarm 20. ylizyilin sonuna dogru hizla artmasina sebep olmustur (Singha V. ve ark.,
2011).

Grafenin kesfine kadar 2B kristallerin termodinamik olarak kararlt olmadig1 ve bu sebeple
var olmayacaklar1 diisiiniiliiyordu. Bu teori, Peierls ve Landau’nun 2B kristallerde termal
dalgalanmalarin uzun-erimli yapiyr bozdugunu gdstermeleri sonucu 6ne siiriildii. Ince
filmler kullanilarak yapilan bir¢ok deney bu teoriyle uyumlu sonuglar vermistir. Deneyler,
belirli bir kalinligin altinda, filmlerin termodinamik olarak kararsiz hale geldiklerini ve
adaciklara ayrildigin1 géstermektedir. Bu sebeple, atomik tek tabakalarin ancak ¢ boyutlu
(3B) yapilarin bir pargast olduguna inaniliyordu. Genel olarak bu yapilar orgii
parametresinin eslestigi 3B kristaller tzerinde epitaksiyel olarak blyUtulmistiir (Pope J.,
2010).

2004 yilinda Manchester Universitesi arastirmacilarindan, Andre Geim, Kostya Novoselov
ve ¢alisma arkadaglarinin grafeni kesfiyle; lizerinde biiyliyebilecekleri bir alttas olmadan
2B kristallerin var olamayacagi diisiincesi ¢iiriittildu. Andre Geim ve Kostya Novoselov
yapiskan bir bant kullanarak, yiiksek yonelimli pirolitik grafitten (HOPG) daha ince

tabakalar ayirdilar. Baslangigta ¢cok sayida grafen tabakasindan olusan grafit katmanlar



elde etmelerine ragmen band uygulamasini defalarca tekrarlayarak tek tabaka grafeni izole
etmeyi basardilar (Novoselov K.S. ve ark., 2004). izole ettikleri bu tabakalar1 Si/SiO, alttas
uzerine transfer ederek, grafeni optik mikroskop ile karakterize ettiler. Grafende yik
tagtyicilarinin mobilitesini hesaplayarak; ambipolar alan etkisi, quatum hall etkisi gibi

fiziksel nicelikleri deneysel olarak gozlediler.

Andre Geim ve Kostya Novoselov’un bu ¢alismalarinin yayinlanmasinin ardindan, grafen
bir kez daha essiz elektronik 6zellikleri sebebiyle bilim insanlarinin dikkatini ¢ekerek, bir

¢ok bilimsel aragtrmaya konu olan olaganiistii malzemeler sinifina girdi.

2.1. Element olarak karbon: yapisi ve karbonun allotroplari

Yasamin kaynagi olan karbon atomu, ayn1 zamanda tiim organik kimyanin da temelini
olusturur. Karbon-bazli malzemeler, karbon atomunun yaptifi baglarin cesitliliginden
dolay1, farkl fiziksel ve kimyasal 6zelliklere sahip bir ¢ok yapida bulunabilir. Bu yapilarin
fiziksel ve kimyasal oOzelliklerinin farkli olmasinin sebebi, sadece karbon atomlar

arasindaki bagin dogasina degil, ayn1 zamanda bu yapilarin boyutlarina ve sekillerine de

baglidir (Wu Y. H. ve ark., 2010).

Temel hal C Tl T T

(@) 2p
Uyarilmig hal C T T T T
(b) 25 2p

Sekil 2.1. Karbonun (a) temel hal elektron dagilimi, (b) uyarilmis hal elektron dagilima.

Karbon atomu, Sekil 2.1(a)’da gosterildigi gibi, temel halde, ikisi 2s orbitalinde, ikisi 2p
orbitalinde olmak Uzere dort degerlik elektronuna sahiptir. Karbon atomlar1 bir kristal
olusturmak iizere bir araya geldiklerinde, 2S orbitalindeki elektronlardan biri komsu
¢ekirdekten kazandigi enerjiyle 2p, orbitaline uyarilir. Olusan bu elektron dagilimi
uyarilmis bir haldir (Sekil 2.1(b)). Farkli enerji diizeylerine sahip atomik orbitallerin
Ortlismesi sonucu olusan, ayni enerji diizeyine sahip yeni orbitaller hibrit orbitallari olarak
adlandirilir. Karbon atomu, s orbitalleriyle ortiisen p orbitallerinin (1, 2 veya 3) sayisina
bagli olarak sp, sp2 ve Sp3 olmak {izere ii¢ farkli hibrit orbitali olusturabilir. Karbon
atomunun farkli diizenlemeye sahip birden fazla allotropunun bulunmasimin sebebi, bu

hibrit orbitalleridir.



Karbon atomlarinin tek bir diizlemde birbirine kovalent baglarla baglanmasi sonucu olusan
grafen, karbonun diizlemsel bir allotropudur. Grafen, Sekil 2.2°de goriildiigii gibi karbonun
diger {i¢ allotropu olan fuleren, nanotiip ve grafitin temeli olarak diisiiniilebilir. 2B grafen
tabakalarinin kiiresel bigimde kapanmasiyla olusan yapi fuleren olarak adlandirilir.
Fulerenler i¢inde en yaygin olarak bilineni 60 karbon atomu igeren Cgo molekiludir. Cgo
molekiilii 20 altigen ve yapiy1 diizlemden kiire sekline doniistiiren 12 besgenin birlesmesi
sonucu futbol topuna benzer bir goriiniime sahiptir. Fulerenlerin kesfi 1996 yilinda kimya
alaninda Nobel o6diilii ile odiillendirilmistir. Karbonun diger bir formu olan ve birka¢ on
yildir bilinen karbon nanotiipler ise 2B grafen tabakalarinin silindir seklinde katlanmasiyla
olusur. Bu silindirin iki ucu birer fulerenle kapanabilir veya tamamen acik olabilir. Grafen
tabakalarinin iist iiste yigilarak olusturduklar1 3 B yapi ise grafit olarak adlandirilir.
Grafitte tabakalar igindeki karbon atomlari birbirine kuvvetli kovalent baglarla baglidir.
Ancak tabakalar arasinda Van der Waals kuvvetleri etkili oldugundan, tabakalar arasi
baglar cok zayiftir. Dolayisiyla grafit tabakalar1 birbiri lizerinde kolaylikla kayarak
birbirinden ayrilabilir. Kalemin 1564 yilinda icadiyla daha bilinir hale gelen grafit, grafen
tabakalar1 arasindaki zayif Van der Waals kuvvetleri sebebiyle yazi yazma araci olarak
kullanilir. Kursun kalemle bir kagida yaz1 yazmak i¢in bastirildiginda, grafit katmanlari
birbirinden kolaylikla ayrilarak daha az sayida grafen tabakasina sahip grafit katmanlari

olusturur. Bu grafit katmanlari i¢inde tek veya birkag tabakadan olusan grafen bulunabilir.

Sekil 2.2. Fuleren, nanotlip ve grafit yapilarinin temeli olan 2B grafen tabakasi (Geim A.K.
ve ark., 2007).

Grafen karbonun allotroplari olan fuleren, nanotlp ve grafitin temeli olmasina ve kursun
kalemle her yaz1 yazildiginda iiretilmesine ragmen, ancak icadindan 440 yil sonra izole
edilebilmistir (Novoselov K.S. ve ark., 2004). Bunun ilk sebebi bilim insanlarinin grafen

gibi ince malzemelerin serbest halde bulunamayacaklarina inanmalari, ikinci sebebi ise
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makroskopik boyuttaki kursun kalem kalintilar1 iginde bir atom kalinliginda grafen
tabakalarin1 karakterize etmek i¢in herhangi bir deneysel yontemin bulunmamasidir. Ancak
Andre Geim ve Konstantin Novoselov’un grafeni karakterize etmek igin yariiletken
endiistrisinin standart malzemesi olan oksitlenmis Si alttas kullanmalari, grafenin bir optik

mikroskop araciligiyla goriintiilenmesini saglamistir.

2.2. Grafen

Grafitin tek tabakasi olarak tanimlanan grafen, sahip oldugu olaganiistii 6zellikler sonucu
son yillarin en aktif aragtirma konusu haline gelmistir. Grafene duyulan bu bilimsel ilginin
en oOnemli sebeplerinden biri, grafenin teknolojik uygulamalarda kullanilabilme
potansiyelidir. Andre Geim ve grubu 2004 yilinda yayinladiklari bir makalede, kapi
gerilimi  uygulayarak grafende tasiyict yogunlugunun kontrol edilebilecegini
gostermislerdir (Novoselov K.S. ve ark., 2004). Disaridan uygulanan gerilimle bir
malzemenin elektronik 6zelliklerini kontrol edebilme yetenegi, yeni elektronik aygitlarin
gelistirilmesi konusunda temel olusturmaktadir. Giiniimiizde silikon tabanli elektronik
teknolojisi silikonun yapisal Ozellikleri sebebiyle kuramsal sinirlarina ¢ok yaklagmis
durumdadir. Grafen i¢in ise bu smnirin ¢ok daha kiiciik oldugu oOngoriilmektedir.
Dolayisiyla grafen tabanli malzemeler gelecegin elektronik teknolojisini sekillendirmeye

adaydir.

Teknolojik uygulamalarinin yanisira, bilim insanlarin1 grafen konusunda arastirma
yapmaya iten iki 6nemli neden daha vardir. Bu nedenlerden ilki grafenin dogada rastlanan
ilk 2B kristal olmasidir. Isisal dalgalanmalardan dolayr 2B kristallerin uzun-erimli
diizenlerinin bozulacagi ve bu kristallerin dogada var olamayacagini 6ngoren teori grafenin
kesfiyle curiitiilmiistiir. Buna ek olarak, grafen igcinde hareket eden elektronlar durgun
kiitleleri1 yokmus gibi davranmakta ve saniyede bir milyon metre hizla yol almaktadir.
Dolayisiyla grafenin elektronlarinin Dirac fermiyonlar1 olarak adlandirilan rolativistik
parcaciklar gibi incelenmeleri gerekir. Aslinda elementer parcaciklardan biri olan
notrinolar da durgun kiitleleri sifir olan Dirac fermiyonlaridir. Ancak nétrinolar elektriksel
olarak nétr olduklarindan herhangi bir maddeyle etkilesimleri ¢ok zayiftir. Notrinolardan
farkli olarak, grafendeki Dirac fermiyonlar1 elektriksel olarak yiikliidiir ve dolayisiyla
elektromanyetik alanlar uygulanarak kontrol edilebilirler (Neto C. A. ve ark., 2006). Bu
sebeple grafen bilim insanlarina simdiye kadar sadece kuramsal olarak tartisilmis bazi
parcacik fizigi (Klein tinellemesi gibi) etkilerini deneysel olarak inceleme imkani
tanimustir (Fuchs J. ve ark., 2008).



2.2.1. Grafenin Hibrit Yapisi

Karbon atomlarinin bal petegi seklinde diizenlendigi 2B yap1 grafen olarak adlandirilir.
Grafende 2s orbitallerinin dalga fonksiyonlariyla, 2px ve 2py orbitallerinin dalga
fonksiyonlarinin birlesmesi, birbirine esdeger ti¢ yeni sp? hibrit orbitali meydana getirir
(Sekil 2.3). sp? orbitallerinin birbiriyle ortiismesi sonucu her karbon atomu ayni
duzlemdeki t¢ karbon atomuna o (sigma) baglar1 olarak adlandirilan kuvvetli kovalent
baglarla baglanir. Bu baglanmalar altigen yapidaki karbon tabakasini olusturur. o baglari
enerjik olarak c¢ok kararlidir ve bu baglart olusturan elektronlar karbon atomlarinin
birbirine baglandig1 diizlem boyunca yerellesmistir. Dolayisiyla bu elektronlar elektriksel
iletkenlige katkida bulunamaz, ancak grafenin mekanik oOzellikleri Gzerinde etkilidir.
Karbon atomlarmin birbirine baglandig1 diizleme dik dogrultudaki hibritlesmemis 2p;,
orbitallerinin komsu karbon atomlarinin 2p, orbitalleriyle 6rtiismesi sonucu ise w (pi)
baglar1 olarak adlandirilan kovalent baglar olusur. 2p, elektronlar1 ¢ekirdege zayif bagl
oldugundan kismen yerellesmemislerdir. Bu yerellesmeyen elektronlar grafenin elektronik

ozelliklerini belirler.

Sekil 2.3. Grafende (i¢ sp? hibrit orbitali bir diizlem olusturur ve aralarindaki ag1 120°’dir.

Komsu karbon atomlarinin 2p, orbitallerinin ortiismesi sonucu ise m (pi) baglar1 olusur
(Geng J. Z., 2012).

2.2.2. Grafenin Gergek Uzaydaki ve Ters Uzaydaki Orgusii

Sekil 2.4(a)’da grafenin gercek uzaydaki diizlemsel bal petegi orgiisii top-gubuk modeli
kullanilarak gdsterilmistir. Burada toplar karbon atomlarini, ¢ubuklar ise karbon atomlari
arasindaki ¢ baglarmi simgeler. Bal petegi orgiisiine sahip grafenin Bravais orgiisii, Sekil
2.4(a)’da A ve B olarak adlandirilan 6rgii noktalariin gruplandirilmas: sonucu, iki atomlu
bir baz ile tanimlanabilir. Bu iki 6rgii noktasinin tim 6rgii boyunca gruplandirilmasiyla

olusan orgii altigen orgidiir. Sekil 2.4(a)’da kesikli cizgilerle gosterilen paralelkenar
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grafenin bal petegi Orgiisiiniin ilkel birim hiicresidir. Dolayisiyla grafenin ilkel birim
hlcresi iki karbon atomuna sahiptir. Bu orginin ilkel 6teleme vektorleri a; ve a, olup,

Esitlik 2.1 ile verilirler.

a, = <3—a @>, a, = <32—a,—@> (21)

(a) (b)

Burada a karbon-karbon atomlari arasi bag uzunlugudur (a ~ 1,42 &) (Sekil 2.4(a)).

Sekil 2.4. (a) Grafenin bal petegi orgiisii ve ilkel birim hiicresi (b) Grafenin ters orgiisii ve
1. Brillouin bolgesi.

Grafende her bir karbon atomu en yakin ii¢ komsuya sahiptir. Herhangi bir A atomuyla en

yakin ii¢ komsusu olan B atomlari arasindaki ayrilik vektorleri Ry, R, ve R3 (Sekil 2.4(a))

asagidaki gibi yazilir:
a v3a
Ry =(a,0), Rz=-a+Ry=|~5,—|,
2" 2
a 3a
R, =— Ri=|—=,——— 2.2
3 a; + R4 < ok 2) (2.2)

Grafenin ters Orgiisii de Sekil 2.4(b)’de gosterildigi gibi altigen orgiidiir, ancak gercek
uzaydaki 6rgusiine gore 90° donmiistiir. Grafenin ters orgu ilkel 6teleme vektorleri

b — (27‘[ 27‘[) b — (27‘[ 27t> 23)



olarak tanimlanir. Sekil 2.4(b)’de gri renklendirilmis altigen, grafenin 1. Brillouin
bolgesidir. Kristallerin bant yapilart 1. Brillouin bolgesinde enerjinin dalga vektdriine
bagimliligim1 gosteren grafikler olarak verilir. Bu grafikler genellikle kristallerin ters
orgulerinin ylksek simetriye sahip yonleri boyunca cizilir. Grafenin 1. Brillouin
bolgesinde ', M ve K harfleriyle gosterilen noktalar (Sekil 2.4(b)), grafenin ters drgusinin
simetri noktalaridir. ' noktast Brillouin bdlgesinin merkezindedir. Diger simetri
noktalarinin bélge merkezine gére konumlarini belirleyen vektorler

™ = (2—”,0),1“1( = (2—n2—n> (2.4)

3a 3a’3+3a

olup, bu vektdrlerin biyuklikleri |TM| = 2m/3a ve |TK| = 2n/3+v/3a’ dir. Grafenin 1.
Brillouin bolgesinde alti K-noktasi ve altt M-noktas1 bulunmaktadir (Philip Wong H.S. ve
ark, 2011).

2.2.3. Grafenin Enerji Band Yapisi

Sekil 2.5 grafenin enerji band yapisin1 gostermektedir. Bu band yapisi ilk-ilkeler (first
principle) yontemi kullanilarak niimerik olarak hesaplanmistir. Sekilde grafenin o ve
baglarin1 olusturan elektronlardan kaynaklanan enerji dispersiyon egrileri goriilmektedir.
Grafeni bir ¢ok metal/yariiletkenden ayiran ve onu son yillarda bilimsel ¢aligmalarin en
heyecan verici konusu haline getiren neden, grafenin lineer enerji dispersiyon bagintisi
sebebiyle sahip oldugu olaganiistii 6zelliklerdir. Dolayisiyla grafenin band yapisi i¢in
analitik bir ifadenin tiretilmesi hem grafenin elektriksel karakterizasyonu, hem de grafene
ait bir ¢ok fiziksel biiyiikliiglin basit matematiksel bagintilarla ifade edilebilmesi agisindan

¢ok dnemlidir (Philip Wong H.S. ve ark, 2011).

Sekil 2.5. Grafenin ilk-ilkeler yontemi
kullanilarak niimerik olarak hesaplanan o
ve m baglarma ait enerji dispersiyon
egrileri (Machon M. ve ark., 2002; Philip
Wong H.S. ve ark., 2011). Fermi enerjisi
0 eV’a ayarlanmigtir.

Enerji (eV)

Dalga vektori



Grafende her bir karbon atomu dort degerlik elektronuna sahiptir. Grafenin yapisi ve
ozelliklerinin tartisildigi 2.2.1 bolimiinde belirtildigi gibi, bu elektronlardan {igii ayn1
diizlemdeki komsu karbon atomlariyla kuvvetli ¢ baglar1 yapar. ¢ baglarini olusturan
elektronlar kendi atom ¢ekirdeklerine sik1 bagli oldugundan elektriksel iletkenlige katkida
bulunmaz. Ancak grafende n baglarini olusturan 2p;, elektronlarinin enerjileri, fermi enerjisi
(Er) etrafinda dagilmistir. Dolayisiyla, grafene disaridan kiigiik bir gerilim uygulandiginda,
akimi tasiyacak olan elektronlar 2p, elektronlaridir. Bu elektronlar grafenin diisiik
enerjilerdeki elektronik 6zelliklerini  belirler. Bu sebeple grafenin enerji band
hesaplamalarinda, grafendeki her bir karbon atomunun 2p, enerji seviyesinde tek bir
elektrona sahip oldugu kabul edilir (Fuchs J. Ve ark., 2008).

Grafende 2p, elektronlarinin enerji seviyelerine karsilik gelen enerji bandlar1 * (iletim
band1) ve m (degerlik bandi) bandlaridir. Dolayisiyla bu bandlarin enerji dispersiyon
bagmtilarinin analitik olarak hesaplanmasi, grafenin diisiik enerjilerdeki elektronik

oOzelliklerinin anlagilmasini saglamaktadir.

2.2.3.1. Siki Bagh Elektron Modeli

Sik1 bagli elektron modeli serbest atomlarin dalga fonksiyonlarindan yola ¢ikarak enerji
band yapist hesaplamalarinda kullanilan bir yaklasimdir. Bu modelde bir atomun
elektronlarinin kendi atom ¢ekirdegine gore yerellestigi yani siki bagl oldugu kabul edilir.
Dolayisiyla bu elektronlarin dalga fonksiyonlari, ait olduklar1 atomun serbest durumundaki
atomik orbitalleriyle tanimlanabilir. Bununla birlikte, atomlar bir kristali olusturmak {izere
bir araya getirildiklerinde, komsu atomlarin 6zdes elektronlarina ait orbitaller ortiisiir. Bu
Ortlisme sonucu serbest atomlarin elektronlarina karsilik gelen kesikli enerji diizeyleri
stirekli enerji bandlarina genisler. Eger komsu atomlarin dalga fonksiyonlarmin ortiigmesi
yeterince zayif degilse, kristal icindeki elektronlarin dalga fonksiyonlari tanimlanirken,
atom orbitallerin kullanilmas1 dogru degildir. Bu sebeple yontemin atomlarin ig
elektronlari i¢in daha iyi sonug verdigi sOylenebilir. Kristali olusturmak iizere atomlarin bir
araya getirilmesi, kristal icindeki elektronlarin kiigiik, ancak sifir olmayan bir olasilikla
komsu atomlara tiinellemesine sebep olur. Elektriksel iletkenligi saglayan ise bu tiinelleme

olayidir.

Sik1 bagl elektron modelinde temel problem, atomik karakterini korurken ayni zamanda
Bloch teoremini saglayan uygun dalga fonksiyonlarinin olusturabilmesidir. Enerji bandlari,
olusturulan bu dalga fonksiyonlarinin Schrodinger denkleminde yerine yazilmasiyla

hesaplanir (Philip Wong H.S. ve ark, 2011).
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2.2.3.2. Grafenin * ve m Bandlarimin Enerji Dispersiyon Bagintis1
izole bir karbon atomunun 2p, orbitalinin dalga fonksiyonu ¢ (k, ) olmak Uzere, siki bagh

elektron modeline gore grafende bir elektronun dalga fonksiyonu

l/)(k) 7') = Ca ¢A (k, r) + Cp ¢B (k, r) (25)

olarak yazilir. Ciinkii grafenin birim hiicresinde A ve B olarak adlandirilan iki atom
bulunmaktadir (Sekil 2.4(a)). Burada c, ve cp agirlik fonksiyonlaridir. ¢4(k, 1) ve
¢p(k, 1) ise sirasiyla, kristaldeki biitin A ve B atomlariin 2p, orbitallerinin dalga
fonksiyonlariin dogrusal kombinasyonu sonucu olusan Bloch yapisindaki dalga

fonksiyonlaridir. Bu fonksiyonlarin matematiksel ifadesi asagidadir:

Pa(k, 1) = \/LNZ eik.RAj ¢ (r - RAJ-) (2.6)
N
1 ik.Rp.
¢p(k,1) = \/_NZEM ’¢(T—RB,-) 2.7)

Burada N orglideki birim hiicre sayisi, R, (Rg) ise oOrgiideki A (B) atomlarmin
konumlarin1 tanimlayan kristal Oteleme vektoriidiir. Toplam ise tiim Orgii noktalari

uzerinde alinmaktadir.

Grafenin * ve m enerji bandlarinin dispersiyon bagintilarin1 hesaplamak i¢in, Esitlik 2.5
Schrodinger denkleminde yerine yazilir ve sonugta elde edilen esitlik sirasiyla ¢, (k,r) ve
¢ g (k, 1) dalga fonksiyonlarinin kompleks eslenikleriyle garpilarak, elde edilen iki esitligin

Orgiiyli kaplayan tiim uzay {izerinden integrali alinir:
cr [ 93 Houdr +cy [ @i gpdr =By [ 5 gudr+ By [ gigpar  @9)

cqubg H¢Adr+cBJq§§ Hpgdr = EcAfdbg ¢Adr+Echqb§ ¢pdr. (2.9

Burada ¢ (k,r) ve oj(k,r) swrasiyla ¢, (k, 1) ve ¢dg(k, 1) dalga fonksiyonlariin
kompleks eslenikleri, E ise Hamiltonyen operatoriiniin 6zdegerleridir. Bu esitliklerdeki

integraller indis notasyonu kullanilarak asagidaki gibi yazilabilir:

Burada H;; Hamiltonyen matrisinin, S;; ise Ortlisme matrisinin elemanlaridir. Grafenin

birim hiicresindeki iki atom birbiriyle ayn1 oldugundan, érglideki bir A atomunun 6rgiideki
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diger A atomlariyla etkilesimi, orglideki bir B atomunun 6rgiideki diger B atomlariyla
etkilesimiyle aynidir. Dolayistyla hamiltonyen ve Ortiisme matrislerinin  kosegen
elemanlar birbirine esittir, yani Hyy = HpgVe Syu = Spp’dir. Ayrica, H;; ve §j;
Olctilebilir fiziksel biiyiikliiklere karsilik geldiginden hamiltonyen ve Ortlisme matrisleri
hermitik matrislerdir. Dolayisiyla bu matrislerin késegen dist elemanlar1 birbirinin
kompleks eslenigidir, yani Hg, = Hjp Ve Sgu = S, *dir. Esitlik 2.8 ve Esitlik 2.9 indis

notasyonu kullanilarak yeniden yazilir ve diizenlenirse,

Ca(Hpp — ESps) = cg(ESpp — Hap) (2.11)
ca(Hap —ESpp) = cg(ESyn — Hpa) (2.12)

iki lineer denklemden olusan bir denklem sistemi elde edilir. Bu denklem sisteminin

¢0zuma,
Eo(k) = (2Hpp(k)Saa(k) — Sap(k)H 5 (k) — Hap(K)Spp (k) (2.13)

olmak Uizere Hamiltonyen operatoriiniin 6zdegerlerini verir:

Eo(k) £ Eo(k)? — 415,07 — S35 0P~ THas D] (51
20524 ()% = 15,35 () D)] |

Hamiltonyen Operatoriiniin  6zdegerleri E(k)* ve E (k)™ sirasiyla grafenin 7* ve =

E(k)* =

bandlarinin dispersiyon bagintilarina karsilik gelir.

Esitlik 2.14’teki integraller bazi kabuller yapilarak kolaylikla hesaplanabilir. Kristal
icindeki bir elektronun dalga fonksiyonunun sadece en yakin komsularimin dalga
fonksiyonlartyla etkilesecegi en basit yaklagim olacaktir. Sekil 2.4(a)’da goriildigii gibi
grafenin bal petegi Orgiisii igindeki herhangi bir A atomunun en yakin ti¢ komsusu B
atomlaridir. Yapilan yaklasima gore, 6rgu icindeki bir A atomunun 2p;, orbitalinin dalga
fonksiyonu, bu atomun en yakin {i¢ komsusu olan B atomlarin 2p, orbitallerinin dalga
fonksiyonlartyla ortiisiir. En yakin komsular disindaki atomlarmin dalga fonksiyonlariyla
ortligmesi ise sifirdir. Bu kabullenme sonucu Hamiltonyen matrisinin kdsegen elemanlari

asagidaki gibi hesaplanir:

N N
1 » _
HAA(k) = f ¢:1 H¢Adr = NZ Z e lk'RA]' elk-RAn
i n

J

xf o (r - RA].) Ho(r —R, )dr

(2.15)
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2|~

N N
(k) = Z z ekEm=Ra)p s —p, (2.16)
j n

Burada §;,, kronecker delta fonksiyonudur. E,, ise enerjisi izole bir karbon atomunun 2p,

orbitalinin enerjisine yakin fakat tam olarak esit olmayan bir sabittir. Bu sabitin degerinin
2p, orbitalinin enerjisine esit olmamasinin sebebi, kristal i¢indeki elektronlarin izole bir
atomdaki Coulomb potansiyelinden farkli olarak, periyodik bir potansiyel altinda hareket

etmesidir.

Benzer olarak, drtlisme matrisinin kdsegen elemanlar1 da hesaplanabilir:

N N
1 i ,
Sua() = j’(pz b dr :ﬁzze lk.RAjelk.RAn
j n

]
(2.17)

x f o (r — RAJ.) ¢(r—R,,)dr

N N
3 elnm)s, 21)
j n

Sekil 2.5°te goriildiigii gibi m* ve m bandlarmin dispersiyon bagmtilart Ep’e yakin

Z| =

Saa (k) =

enerjilerde ayna simetrisine sahiptir. Bu, matematiksel olarak, drtiigme matrisinin kdsegen
dis1 eleman1 Syp(k)’nin sifir olmasii gerektiren ikinci kabuldiir. Elektronlar m*
bandindaki, bosluklar ise m bandindaki hareketli yiik tasiyicilari olduklarindan, bu kabiil
elektron-bosluk simetrisi (electron-hole symmetry) olarak adlandirilir. Sekilden goriildiigi
gibi bu simetri enerji araliginin biiyiik bir bolimi igin gecerli degildir. Ancak, bir aygitin
elektriksel o©zelliklerini, enerjisi Ep etrafinda kiigiik bir aralikta dagilan elektronlar

belirlendiginden, bu yaklasim oldukca dogrudur.

Yukarida yapilan iki kabule ek olarak E,, sabitinin degeri grafenin fermi enerjisine

(Er = 0 el) esit alinirsa, Hamiltonyen operatdriiniin 6zdegerlerini veren Esitlik 2.14,

E(k)* = +y/Hyp(l)Hj () (2.19)

esitligine indirgenir. E,, sabitinin degerinin grafenin fermi enerjisine esit alinmasi,
enerjinin bir referansa gore tanimlanmasi gerekliliginin sonucudur. Grafende bu referans

Er olarak alinabilir, ¢iinkii hem Er hem de E;,, k’dan bagimsizdr.

Esitlik 2.19’a gore grafenin m* ve m bandlarinin enerji dispersiyon bagintilarini

hesaplamak icin Hamiltonyen matrisinin H,z(k) elemaninin hesaplanmasi gerekir.
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Grafende herhangi bir A atomunun sadece en yakin {i¢ komsusu olan B atomlariyla
etkilestigi kabul edildiginden, B atomlarinin konumlar1 secilen A atomuna gore
tanimlanmalidir. A atomu oOrgiideki j. atom ise, bu ¢ B atomunun A atomuna gore

konumlar: sirasiyla Ry = RAJ. — RB],, R, = RAJ. - RBije R; = RAj - RBj olur (Sekil

-1

2.4(a)). Hamiltonyen matrisinin Hyg (k) elemani asagidaki gibi hesaplanir:

Hyp(k) = f ¢y Hppdr = %iie_ik'(“]"%n)
7 n

xf o* (r - RAj) H¢(r - RBn) dr

N 3
H,(k =l ~ikRm | 2.21
15 (k) N e m (2.21)
j m=1

Burada E,; A; atomunun sirasiyla Bj, Bj,; Ve B;_; atomlariyla etkilesme enerjisidir.

(2.20)

Esitlik 2.20°de goriildiigli gibi integraller radyal koordinata baglidir. En yakin komsularin
A atomuna gore konumlari radyal simetrik oldugundan, E; = E, = E3’tiir. Dolayisiyla E,,,

y gibi bir sabite esitlenebilir. Buradan, Hamiltonyen matrisinin Hyg (k) elemani

esitligine indirgenir. Hyz(k) elemanin kompleks eslenigi alinarak; R;, R, ve R; Esitlik
2.19°da yerine yazilirsa, grafenin m* ve m bandlarinin dispersiyon bagintisi analitik olarak

hesaplanmis olur:

E(k)ir =4 le + 4 cos (37(1 kx) coS <% ky> +4cos2 (@ ky> (2.24)

y sabitinin degerini analitik olarak belirlemek kolay degildir. Bu sebeple y genellikle ilk-
ilkeler yontemi kullanilarak yapilan hesaplamalari, analitik olarak yapilan hesaplamalarla
eslestirmek i¢in benzetisim parametresi (fitting parameter) olarak kullanilir ve degeri

yaklasik 2,7 eV tur.

Sekil 2.6 grafenin m* ve m bandlarinin Esitlik 2.24 kullanilarak hesaplanan enerji
dispersiyon bagintilarin1 ic boyutlu olarak gdstermektedir. Dispersiyon bagintisinin iist
yarisi grafenin m* bandina, alt yarisi ise m bandina karsilik gelir. Grafenin ters uzaydaki
Orglisliniin anlatildigi 2.2.2 béliimiinde belirtildigi gibi, grafenin 1. Brillouin bolgesinde alt1

K-noktas1 bulunmaktadir. Sekil 2.6(a)’da goriildiigii gibi K-noktalarina karsilik gelen enerji
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degerleri sifirdir ve grafenin * ve m bandlar1 bu noktalarda kesismektedir. Grafenin * ve
7 bandlarinin kesistigi bu noktalar Dirac noktalari olarak adlandirilir. Dirac noktalari
etrafinda 1 eV’luk enerji araliginda bulunan -elektronlar lineer enerji dispersiyon
bagmtisina sahiptir (Sekil 2.6(b)). Bu bolge, durgun kiitleleri sifir olan fermiyonlarin
enerjileri veren Dirac denklemiyle agiklanabilir. Bu sebeple grafenin K-noktasi etrafindaki

enerji dispersiyon bagintisi asagidaki gibi ifade edilebilir:

E(k)* ~ +hvg|k — K|. (2.25)

3v3a

Sekil 2.6. (a) Grafenin band yapisi. (b) Band yapisinin K-noktasi etrafinda biiyiitiilmiis hali
(Castro Neto A. H. ve ark., 2009).

Dolayisiyla grafende yiik tasiyicilarinin dogrusal enerji dispersiyon bdlgesindeki etkin
kiitleleri sifirdir. Ayrica H;; Hamiltonyen matrisi K-noktas: etrafinda seriye agilirsa, bu
bolgede elektronlarin hizlarinin sabit oldugu goriilir. Bu hiz fermi hizi (vp) olarak
adlandinilir ve degeri vy = 1x10° m/s’dir. Buradan grafende yiik tasiyicilarinin, 151K
hizinin 300°de birine esit hizlarda hareket eden rolativistik parcaciklar gibi davrandigi

anlasilir.

Grafenin * band1 ve  bandi fermi enerjisinde kesistigi i¢in, grafen yari-metal veya yasak
enerji aralif1 0 eV olan bir yariiletken olarak tanimlanir. Bir metalde Er iletim bandinin
icinde, bir yariiletkende ise yasak enerji araliginda bulundugundan grafen bir metal veya

yariiletken olarak siniflandirilmaz (Philip Wong H.S. ve ark, 2011).
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2.2.3.3. Grafenin Elektriksel ve Manyetik Ozellikleri

Grafen, kendine 0zgl enerji band yapist nedeniyle; ambipolar alan etkisi, minimun
iletkenlik ve manyetikdiren¢ gibi bir ¢ok malzemede bulunmayan siradisi elektriksel
Ozelliklere sahiptir (Wu Y. H. ve ark., 2010). Bu alisilmadik elektriksel 6zellikler, grafende
yiik tastyicilarinin iletim mekanizmasinin bilinen yariiletkenlerden ¢ok farkli oldugunu
gosterir (Cizelge 2.1).

Cizelge 2.1: Grafenin ve bilinen bazi yigin malzemelerin elektriksel 6zellikleri. Grafenin
yasak enerji arahig (Ej;), grafende elektronlarin etkin kiitlesi (m*/m,) ve mobilitesi (u)

bilinen baz1 yariiletkenler ve AlGaN/GaN 2B elektron gazi (2BEG) ile karsilastiriimaktadir
(Giannazzo F. ve ark, 2012).

Ozellik Si Ge GaAs 2BEG Grafen
E,(eV) (300 K) 1,1 0,67 1,43 3,3 0
m*/m, 1,08 0,55 0,067 0,19 0
cm?V-1s71 .
i ) 1350 3900 4600 1500- o 107
(300K) 2000

2.2.3.3.1. Ambipolar Alan Etkisi

Grafenin elektriksel 6zelliklerini ¢alismak i¢in, grafen genellikle oksitlenmis silikon alttag
(Si/Si0,) tizerine transfer edilir. Grafende yiik tasiyicilarin yogunlugu ve cinsi (elektron
veya bosluk), dolayisiyla grafenin 6zdirenci, silikon alttag ve grafen arasina kapi gerilimi
(V;) uygulanarak degistirilebilir. Uygulanan kap1 gerilimi grafen (zerinde, €ye SiO;
tabakasinin elektrik gegirgenligi, e elektronun yiki ve t SiO; tabakasmin kalinligir olmak
lizere, yogunlugu ng = €y€V;/te olan bir ylzey yuki indikler. Kapi geriliminin
polaritesine bagli olarak, grafende indiiklenen yiik (elektron veya bosluk) degisir
(Wojtaszek M., 2009).

Bir malzemede tasiyic1 yogunlugunun kap1 gerilimi uygulanarak degistirilmesi sebebiyle,
Ozdireng p’da (veya Oziletkenlik 0 = 1/p) meydana gelen degisim olarak tanimlanan
ambipolar alan etkisi, 2004 yi1linda Andre Geim ve Kostya Novoselov tarafindan grafende
gozlenmis ve analiz edilmistir (Cooper D. R., ve ark., 2011). Grafende ambipolar alan
etkisinin gosterildigi Sekil 2.7°de gorildiigii gibi, kap1 geriliminin arttirilmast ile grafenin
Ozdirenci azalmaktadir. Ciinkii kapi gerilimi sebebiyle grafende induklenen vyikler,

grafenin tasiyict yogunlugu arttirmaktadir. Eger silikona uygulanan gerilim, grafene gore
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pozitif (negatif) ise grafen yiizeyinde elektronlar (bosluklar) indiikleneceginden, Ep iletim
bandi (degerlik bandi) i¢inde bulunur (Geim A.K. ve ark., 2007).

1K E
6~ 0T T

p (k)

() ' l ' | ' | l ' |
-60 —30 0 30 60

Sekil 2.7. Grafende ambipolar elektrik alan etkisi. Ek resimler fermi seviyesinin
konumundaki degisimi kap1 geriliminin fonksiyonu olarak gostermektedir (Geim A.K. ve
ark., 2007).

2.2.3.3.2. Minimum Tletkenlik

Teorik olarak eger grafende safsizliklar, kusurlar, dagalanmalar vb. kaynaklanan
diizensizlikler yoksa, grafenin Fermi seviyesi Dirac noktasindadir. Bu, grafenin degerlik
bandinin tamamen dolu, iletim bandmin ise tamamen bos oldugu anlamina gelir.
Dolayisiyla grafenin tasiyict yogunlugu sifirdir ve bu durum grafende iletkenligin sifir

olmasin1 gerektirir (Martin J. ve ark., 2008).

Ancak yapilan deneysel ¢aligmalar, grafende iletkenligin belirli bir minimum degerin altina
inemedigini  gostermektedir. Grafende safsizliklar, kusurlar, dalgalanmalar vb.
kaynaklanan dlzensizlikler elektrostatik potansiyelde dalgalanmalara sebep olur. Bu
diizensizlikler, disiik tasiyict  yogunlugu sebebiyle, elektrostatik  potansiyel
dalgalanmalarinin perdelenemedigi Dirac noktasinda daha énemlidir (Cooper D. R. ve ark.,
2011). Ciinkii bu durumda Fermi seviyesinin konumu Dirac noktasina gore yerel olarak
degistiginden, uygulanan kap1 gerilimi drnege homojen olarak iletilemez. Sonucta grafen
tabakasinda, elektron ve bosluklar yoniinden zengin bolgeler olusur (Wojtaszek M., 2009).
Grafen tabakasinda tasiyict yogunlugunun sifir oldugu bdlgeler olmasina ragmen,

tabakanin tamaminda tastyict yogunlugu sifir degildir (Sekil 2.8). Bu sebeple grafende

iletkenlik bir minimum degerin altina inemez.
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Sekil 2.8. Yiik tastyicilarinin yogunlugunun konuma bagl degisiminin renk haritasi. Mavi
bolgeler elektronlara, kirmizi bolgeler ise bosluklara karsilik gelir. Siyah ile ¢evrelenmis
bolgelerde ise yiik tagiyicilarinin yogunlugu sifirdir (Martin J. ve ark., 2008).

2.2.3.3.3. Manyetikdireng
Grafenin elektriksel 6zelliklerinden bir digeri, boyuna direncinin (R,,) manyetik alanin

fonksiyonu olarak degisimi anlamina gelen manyetikdirengtir (Wojtaszek M., 2009).

Drude modeline gore, tek tip tastyiciya sahip 2B bir malzeme, yiik tasiyicilart tizerine etki
eden Lorentz kuvvetinin Hall gerilimi nedeniyle olusan kuvvet tarafindan dengelenmesi
sonucu manyetikdireng o6zelligi gostermez. Bir malzemede Hall gerilimi, malzemeye
uygulanan elektrik alan sonucu bu yiik tasiyicilarinin elektrik alandan kazandiklar
stiriklenme hizina baglidir. Ancak malzemedeki biitiin yiik tasiyicilart elektrik alan
sebebiyle ayni sliriklenme hizin1 kazanamaz ve bu hizlar bir ortalama hiz (7(E,)) etrafinda
istatistiksel olarak dagilir. Hiz1 ortalama hizdan biiyiik ve kiigiik olan yiik tasiyicilarina etki
eden Lorentz kuvveti, Hall gerilimi nedeniyle olusan kuvvet tarafindan dengelenemez. Bu
yiik tastyicilarinin siiriiklenme hizinin elektrik alan dogrultusundaki izdiistimii, manyetik
alanin sifir oldugu duruma gore daha kiguktir (Sekil 2.9(a)). Bu durum hizi ortalama
hizdan biiyiik ve kiiciik olan yiik tasiyicilarinin ortalama serbest yolunun azaldigi anlamina
gelir. Dolayisiyla x eksenindeki elektriksel direng biiyiir. Manyetik alanin artmasiyla
boyuna direncin artmasi pozitif manyetikdireng olarak adlandirilir (Brandt N. B. ve ark.,
1975).

Grafende oda sicakliginda manyetikdireng olugmasinin sebebi klasik olarak yukarida
anlatilan mekanizmayla agiklanabilir. Ancak yeteri kadar diisiik sicakliklara inildiginde
Ozdireng icin klasik olarak tiiretilen ifade (Drude modeli kullanilarak), kuantum

mekaniksel etkiler sebebiyle zayif yerellesme dizeltmesi ile modifiye edilmelidir.
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Sekil 2.9. (a) Hiz1 ortalama hizdan biyiik (kiiciik) olan elektronlara etki eden Lorentz
kuvveti, Hall gerilimi sebebiyle olusan kuvvetten daha biiyiiktiir (kiigliktiir) (Brandt N. B.
ve ark., 1975). (b) Bir safsizliktan sagilan elektronun izledigi yoriinge sonucu bu
yoriingeleri temsil eden dalgalarin yapici girisimi (Tikhonenko F. V. ve ark., 2009).

Bir safsizliga carpan ve ayni dogrultuda geri donen bir elektronu ele alalim. Elektron bu
safsizlik ¢evresinde saat yoniinde veya saat yonunun tersi yonde kapali bir yoriingede
hareket edebilir (Sekil 2.9(b)). Elektronlar kuantum mekaniksel dalgalar oldugundan,
elektronun bu safsizliktan dolayr geri sacilma olasiligini hesaplamak igin, olasi biitlin
yollar dikkate alinmalidir. Bu durumda, elektron kapali yoriingede farkli yonlerde hareket
ettigi i¢in iki olasilik vardir (Cooper D. R. ve ark., 2011). Elektronun hareket ettigi yollar
ayni oldugundan, bu elektronun ayni yoriingede farkli yonlerdeki hareketini temsil eden
dalgalarin fazi aynidir ve bu dalgalar yapici girisim yapar. Dolayisiyla elektronun haraket
ettigi kapali yoriingede yerellesme olma olasiligr artar. Zayif yerellesme olarak tanimlanan
bu olay direncin artmasina sebep olur. Zayif yerellesme ayni yoriingede farkli yonlerde
hareket eden dalgalarin fazlarinin ayni1 olmasini gerektirdiginden, bu faz uyumunu ortadan
kaldiran herhangi bir siire¢ zayif yerellesme etkisini azaltir ve direncin azalmasina sebep
olur. Manyetik alan, dalgalar arasinda rastgele bir faz olusturdugundan yikici girisime
neden olup zayif yerellesme etkisini azaltan sureglerden biridir. Bundan dolayr birgok
metalin direnci kii¢iik bir manyetik alan uygulandiginda azalir (negatif manyetikdireng)
(Neto Castro A. H. ve ark., 2009). Grafen deneyin yapildigi kosullara gére hem zayif

yerellesme hem de zayif karsit-yerellesme gdsteren bir malzemedir.

2.3. Grafen Sentezleme Yontemleri

Karbon atomunun gecis metalleri {izerinde birikerek ince grafit tabakalar1 olusturdugu
1970’1i yillardan beri bilinmektedir (Jariwalaa D. ve ark., 2011). Bununla birlikte, bu grafit
tabakalar1 iletken metal alttaglar {lizerinde sentezlendiginden, tabakalarin elektriksel
ozelliklerini 6lgmek igin yalitkan alttaglar ilizerine transfer edilmesi gerekmektedir. Grafit

tabakalarinin iizerinde biiyiidiigii metal alttaglardan izole edilerek yalitkan alttaslar lizerine
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transfer edilmesinin zorlugundan dolayi, bu tabakalarin elektriksel &zellikleri hakkinda
uzun sure bilgi edinilememistir. Ancak, grafenin 2004 yilinda Si/SiO, alttag iizerine
transfer edilerek elektriksel 6zelliklerinin dlctulmesiyle birlikte (Novoselov K.S. ve ark.,

2004), ince grafit filmler ve grafen sentezlemek icin bircok yontem gelistirilmistir.

Grafen sentezinde en temel konulardan biri, yiiksek tasiyici mobilitesine sahip, kusur
yogunlugu diisiikk Ornekler sentezlemektir. Bugiine kadar yapilan deneysel g¢aligsmalar,
yiiksek tastyict mobilitesine sahip, en kaliteli grafen filmlerin mikromekanik olarak HOPG
tabakasinda izolasyon yontemi kullanilarak iretilebildigini gostermektedir (Cooper D. R.
ve ark., 2011).

Cizelge 2.2: Grafen sentez yontemlerinin karsilastirilmasi. a: (Geim A. K., 2009), b:

(Novoselov K. S. ve ark., 2005), c: (Emtsev K. V. ve ark, 2009), d: (Kim K. S. ve ark,
2009), e: (Bae S. ve ark., 2010), f: (Li X. ve ark., 2010).

Yontem Tabaka sayisi Buyukluk Mobilite (cm?/V.s)
Grafenin mikromekanik olarak . b
1-10 1 mm? 15000
HOPG tabakasinda izolasyonu
SiC bilesiginin yiiksek
yisiin 1-4 50 pum® 2000°
sicaklikta bozunmasi
Nikel (Ni) alttas iizerine KBC 1-4 1cm® 3700¢
Bakir (Cu) alttas lizerine KBC 1 65 cm® 16000

Cizelge 2.2 grafen tlretiminde kullanilan en 6nemli sentez yontemlerini gostermektedir.
Cizelgede kullanilan sentez yontemi sonucu lretilen grafen filmin tipik tabaka sayist ve
bugiine kadar ulasilan en biiylik boyut verilmektedir. Ayrica Si/SiO; alttaslar iizerine
transfer edilen grafen filmlerin mobiliteleri de, sentez yontemlerini karsilastirmak igin

listelenmistir.

2.3.1. Mikromekanik Olarak HOPG Tabakasindan izolasyon

Grafen ilk olarak, yapistirici bir bandin HOPG yiizeyine yapistirilarak, ylizeyden aniden
cekilmesi ile elde edilmistir. Grafit, grafen tabakalarmin st tste yigilmasi sonucu
olustugundan, band uygulamasinin defalarca tekrarlanmasi sonucu Sekil 2.10(a)’da
goriildiigii gibi farkli tabaka sayisina sahip grafen filmler olusur. Andre Geim ve Kostya
Novoselov gelistirdikleri bu yontemle, boyutlar1 10 um’ye varan tek tabaka veya birkag

tabakadan olusan grafen filmler elde etmis ve bu filmleri Si/SiO, alttaslar {izerine transfer
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ederek, elektriksel ozelliklerini galismislardir. Birkag tabakadan olusan grafen filmlerde
yiik tasiyicilarin oda sicakliginda balistik 0zellige sahip olduklarini deneysel olarak

gostermis ve bu filmlerin mobiliteleri 15000 cm?/V.s olarak Slgmiislerdir.

20 1um

Sekil 2.10. HOPG’den yapistirict bant yardimiyla izole edilen grafen tabakalari. Grafen
tabakalarinin (a) band iizerindeki goriintiisii, (b) Si/SiO; alttas tizerindeki optik mikroskop
gOriintlisii. Burada sar1 ve sarmin tonlar1 kalin 6rnekleri (> 10 tabaka), mavi ve mavinin
tonlar1 ise daha ince Ornekleri gostermektedir. (c¢) Birka¢ tabakadan olusan kismen daha
blyuk alana sahip grafen filmin Si/SiO, alttas tizerindeki optik mikroskop goriintlisu. (d)
Hall bar geometrisinde sekillendirilmis bir grafen filmin taramali elektron mikroskop
(SEM) goruntisi (Kang J. ve ark, 2012).

Mikromekanik olarak HOPG tabakalarindan izolasyon yoOntemiyle grafen sentezinde
onemli olan sadece grafen filmlerin izole edilmis olmasi degil, ayn1 zamanda bu filmlerin
yart iletken endistrisinin standart malzemesi olan oksitlenmis Si {izerine transfer
edilmesidir. Ciinkii farkli tabaka sayisina sahip grafen filmler, transfer edildikleri Si
alttagin tizerinin belirli kalinlikta SiO; ile kaplanmasi sonucu, optik mikroskop altinda
farkli renkte goriinebilmektedir (Sekil 2.10(b)). Boylece grafen filmlerin tabaka sayilari
hakkinda optik mikroskop kullanilarak kolaylikla bilgi edinilmektedir. HOPG
tabakasindan izole edilen grafen filmler, Andre Geim ve Kostya Novoselov tarafindan

Si/SiO, alttaslar tizerine transfer edilmemis olsa, hala grafen kesfedilmemis olabilirdi.

Grafenin elektronik uygulamalarda kullanabilmesi biyik alana sahip grafen filmlerin
sentezlenmesini gerektirir. Mikromekanik olarak HOPG tabakasindan izolasyon yontemi
kullanilarak iiretilen grafen filmlerin boyutlar1 birkag mikrometreyle bir milimetre arasinda
degismektedir. Dolayisiyla bu filmler kii¢iik alana sahip oldugundan ve transfer edildikleri
alttag tlizerinde rastgele dagildigindan elektronik uygulamalarda kullanilmalarit miimkiin

degildir.
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2.3.2. SiC Bilesiginin Yiiksek Sicaklikta Bozunmasi

SiC bilesiginin yiiksek sicaklikta bozunmasi, buyik alana sahip grafen filmlerin sentezi
icin kullanilabilecek yontemlerden biridir. Bu yontem, SiC bilesiginin ultra yliksek
vakumda, (UYV) 1000 °C ile 1500 °C araliginda bir sicakliga isitilmasina dayanir. SiC
bilesiginin 1sitilmasi sonucu, Si siiblimleserek arkasinda karbon yoniinden zengin bir

tabaka birakir (Sekil 2.11).

evcececs | Te fo Io =) 00:;*

Sekil 2.11. SiC bilesiginin yiiksek sicaklikta bozunmasi1 yontemiyle grafen sentezinin
sematik gosterimi (Hibino H. ve ark., 2010).

Diisiik enerjili elektron mikroskobu (DEEK) calismalari ile bu karbon tabakasinin grafit
yapisinda oldugu gosterilmis ve dolayisiyla yontemin grafen sentezlemek igin
kullanilabilecegi ongoériilmiistiir. Bununla birlikte, bu yontem kullanilarak sentezlenen
grafen filmlerin Kkalitesi, aygit yapiminda kullanilabilecek diizeye ulagamamistir. Ciinkii
yontem UYV gerektirdigi i¢in pahalidir ve ayrica islemler sirasinda yiiksek sicakliklar
kullanildig: i¢in reaksiyon kontrolii olduk¢a zordur. Ancak Emtsev ve arkadaslarinin SiC
bilesiginin 1sitilmast i¢cin UY'V yerine, basinci atmosferik basing degerine yakin (900 mbar)
argon atmosferi kullanmalari, sentezlenen grafen filmlerin kalitesini ve mobilitesini

(1 = 2000 cm?V~1s™1) arttirmastur.

2.3.3. Kimyasal Buhar Coktiirme Yontemi

Kimyasal buhar ¢oktiirme yontemi (KBC), katt malzeme {iretiminde kullanilan bir sentez
stirecidir. KBC yonteminin uygulama alaninin biiyiik bir kismimi yiizeylerin kati ince
filmlerle kaplanmasi olusturmakla birlikte, bu yontem ayni zamanda yiiksek saflikta yigin
ve toz malzemelerin tiretilmesi i¢in de kullanilir. Periyodik tablodaki bir¢ok element veya

bu elementlerin olusturdugu bilesik bu yontemle sentezlenebilir.

KBC yonteminde, reaksiyon odasinda bulunan isitilmig alttag iizerine buhar fazda oncii
gazlar gonderilir. Isitilmis alttas yakininda veya iizerinde 6ncii gazlarin bozunmasi sonucu,
alttas yiizeyi ince filmle kaplanir. Bu siireci reaksiyon odasinda olusan yan tiriinlerin ve

reaksiyona girmemis Oncii gazlarin, reaksiyon odasindan disar1 atilmasi izler. Alttas
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yuzeyine ¢oken malzemelerin gesitliliginden ve yontemin uygulama alaninin ¢oklugundan
dolayi, farkli KBC yontemleri gelistirilmistir (Creighton J. R. ve ark., 2001).

Biiylik alana sahip grafen filmlerin sentezinde, diisiik maliyeti nedeniyle, SiC bilesiginin
yiiksek sicaklikta bozunmasi yontemine alternatif olarak KBC yontemi kullanilir. KBC
yontemiyle tek kristal veya polikristal grafen filmler sentezlemek mimkunddr. Bu
yontemle sentezlenen filmlerde grafenin tanecik boyutlari, diger grafen sentezleme
yontemlerinde elde edilenlere gore daha biiyliktiir. Ayrica KBC yonteminde kullanilan
alttaglar metal oldugundan, bu metallerin asit ¢ozeltileri kullanilarak ¢6ziinmesi saglanir.

Dolayisiyla sentezlenen grafen filmler kolaylikla baska alttaglar lizerine transfer edilebilir.

KBC yontemiyle grafen sentezinde, karbon kaynagi olarak genellikle metan, etan veya
asetilen gazlar1 kullanilir. Alttas olarak kullanilacak metalin bir yiiksek sicaklik firininda
isitilarak  tavlanmasi  saglanir. Tavlama silireci metal alttasin  atomik diizeyde
temizlenmesini ve tanecik biyiikliigliniin artmasini saglar. Metalin tavlanmasinin ardindan,
gaz tastyici bir sistem araciligryla, karbon iceren dncii gaz alttas iizerine gonderilir. Oncii
gazin yiiksek sicaklilarda (900 °C ile 1100 °C) ayrigsmasiyla olusan karbon atomlarinin,
metal alttag ylizeyine ¢cokmesi ve altigen halkalar seklinde biiyiimesi sonucu grafen olusur.
Bu yontemde alttag olarak kullanilan metal hem hidrokarbonlarin ayrismasini, hem de
grafenin tizerinde ¢ekirdeklenmesini saglayan bir katalizér gorevi gortir. He, Ar ve N, gibi

asal gazlar ise tastyici gaz olarak kullanilir.

Deneysel olarak, grafen sentezlemek igin alttas olarak bir ¢ok gecis metali (Ru, Ir, Pd, Ni,
Cu gibi) kullanilmistir ve bu metaller iizerinde grafenin nasil biiyiidiiglinti aciklayan iki
mekanizma vardir (Li X., Cai W. ve ark., 2009). Bu mekanizmalardan birincisine gore
yiiksek sicakliklarda ayrisan karbon atomlar alttas igine diflize olarak ¢ozun(r. Bu atomlar
alttasin soguma siireci boyunca tekrar metal yilizeyine c¢ikar ve metal ylizeyinde grafen
filmin olusmasini saglar. Bu durumun sebebi metallerde karbon ¢oziiniirliigiiniin sicaklikla
azalmasidir. Ikinci mekanizmaya gore ise, yiiksek sicakliklarda ayrisan karbon atomlar
metal yiizeyinde dogrudan birleserek grafen filmi olusturur. Birinci mekanizma Ni gibi
karbon ¢oziiniirliigii biyik (% 0,1 atom), ikinci mekanizma ise Cu gibi karbon
¢cOziinirligi kiicik (% 0,001 atom) alttaglarda grafenin biiylime siirecini agiklar

(Mikhailov S., 2011).
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Sekil 2.12. KBC yontemiyle Cu alttas lizerinde tek tabaka grafenin biiyiime mekanizmasi.
Siyah, kirmiz1 ve yesil renkler sirasiyla C, H ve Cu atomlarina karsilik gelir. Yesil ¢gizgiler
ise Cu’nun tanecik sinirlarin1 gostermektedir. Cu yiizeyinde gergeklesen reaksiyonlar: (1)
Metanin C atomlarina ayrigsmasi ve C atomlarimin Cu ylizeyinde adsorbe edilmesi, (2)
adsorbe edilen C atomlarinin Cu ylizeyinde difiizyonu, (3) grafen taneciklerinin Cu’nun
tanecik sinirlarinda ¢ekirdeklenmesi, (4) grafen taneciklerinin biiylimesi, (5) Hz nin grafen
tanecikleri yemesi, (6) komsu grafen taneciklerinin siirekli grafen film olusturacak sekilde
birlesmesi, (7) Cu atomlarinin yiizeyden buharlasmasi (Ago H. ve ark., 2012).

Ni alttaglar {izerinde biiyliyen grafen filmlerin kalinliklar1 konuma gore degisir ve filmler
cok tabakalidir. Cilinkii bu alttaglarda, yiiksek karbon ¢oziiniirliigii sebebiyle, metal i¢inde
¢oziinen karbon miktarin1 kontrol etmek ¢ok zordur. Cu alttaglarin diisilk karbon
¢Oziiniirliigli, metal i¢ine difiize olan karbon atomlarinin miktarini siirlar. Bu sebeple Cu
alttaglarda biliylime mekanizmas1 Sekil 2.12°da gosterildigi gibi ylizeyde gergeklesir.
Dolayisiyla Cu alttaglar kullanilarak tek tabakali biiyiik alana sahip grafen filmler

sentezlenebilir. Grafen sentezinde Cu alttaslarin tercih edilmesinin en 6nemli sebebi budur.

2.4. Kimyasal Buhar Coktiirme Yodntemiyle Sentezlenen Grafenin Transferi

Grafen konusundaki aragtirmalar genel olarak grafenin elektronik uygulamalarda
kullanilmas: {izerine yogunlagmaktadir. Grafenin 6zellikle yiiksek tasiyict mobilitesi, onu
elektronik uygulamalar igin Gmit verici bir malzeme haline getirmektedir. Grafenin metal
bir alttag tizerine KBC yontemi kullanilarak biiyiitiilmesi, elektronik aygit uygulamalari
icin biiyiik alanli grafen sentezinde kullanilabilecek en uygun yontemdir. Bu aygitlarin
uretimi grafenin metal alttas lizerinden Si/SiO; gibi yalitkan bir alttas {izerine transfer

edilmesini gerektirir.

Grafeni metal alttas tizerinden Si/SiO; alttas lizerine transfer etmek i¢in kullanilan yaygin
yontemlerden biri PMMA (PoliMetilMetAkrilat)-aracili yontemdir. Bu yontemde grafen,
dondirme kaplama (spin coating) teknigi kullanilarak PMMA ¢ozeltisi ile kaplanir. Grafen
Uzerindeki PMMA cozeltisi kuruduktan sonra, uygun bir asit ¢ozeltisi kullanilarak,
grafenin iizerinde blyiitiildigli metal alttasin tamamen ¢6ziinmesi saglanir. Grafen
yiizeyinde kalan asit ¢ozeltisinin giderilmesi i¢cin PMMA/grafen yigin1 distile su i¢inde
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yikanarak, Si/SiO; alttag iizerine transfer edilir ve organik bir ¢ozicl kullanilarak
PMMA nin grafen iizerinden uzaklastirilmasi saglanir. Boylece grafenin yalitkan bir alttas

tizerine transferi tamamlanmis olur.

Grafende yiik tasiyicilari, diisiik enerjilerde dogrusal enerji dispersiyon bagintisina sahip
olup, kiitlesiz Dirac fermiyonlar1 gibi davranir. Bu sebeple grafende yiik tasiyicilarinin
mobilitesinin yariiletken malzemelere gore ¢ok daha biiyiik olmasi beklenen bir sonuctur.
Mikromekanik olarak HOPG tabakasindan izole edilen, havada asili (suspended graphene)
bir grafen tabakasinda, elektronlarin mobilitesi oda sicakliginda 200.000 cm?/V.s’lik bir
degere ulasabilir (Bolotin K. I. ve ark, 2013). Bu deger bugiine kadar katkilanmamis
yariiletkenler i¢in Olgiilen mobilite degerleri i¢inde en biiyiik olamidir. Ancak KBC
yontemiyle sentezlenen grafende yiik tasiyicilarinin mobilitesi, teorik olarak hesaplanan
mobilite degerlerinden ve mikromekanik olarak HOPG tabakasindan izole edilen
grafendeki yiik tasiyicilarinin mobilitesinden birkag mertebe daha kiigiiktiir (Song H. S. ve
ark., 2013). Bugiine kadar yapilan deneysel ¢alismalar KBC yontemiyle sentezlenerek,
Si/SiO, alttaglar {izerine transfer edilen grafenin elektriksel o6zelliklerinin, transfer
sorunlarina bagli olarak olugan katlanmalar, kivrilmalar ve kirilmalar gibi kusurlar nedeni

ile artan sagilma mekanizmalari tarafindan sinirlandigin1 gostermistir (Pirkle A. ve ark.,
2011).

Grafenin PMMA-aracili yontemle Si/SiO; alttag {izerine transferi sirasinda dis sagilma

mekanizmalarinin olusmasina sebep olan etkenler asagidaki gibi siralanabilir:

i.  Grafenin iizerinde biyiitildiigli metal alttagin asit ¢ozeltisi iginde ¢Oziinmesi

sonrasinda, grafen yiizeyinde kalan okside olmus metal artiklar

KBC yontemiyle grafen sentezinde disiik karbon ¢oziinlirligii sebebiyle alttas olarak
genellikle Cu tercih edilir. Transfer siirecinde, Cu alttagi ¢ézmek i¢in demir nitrat
(Fe(NOs3)3), demir klorur (FeCls) ve amonyum persulfat ((NH4)2S20g) gibi bilesiklerin sulu
cozeltileri kullanilir. Bu ti¢ ¢ozeltide Cu alttag1 etkin olarak ¢6zmesine ragmen, grafen
yizeyinde okside olmus metal artiklar birakabilir. PMMA/grafen yigiminin distile su iginde
yikanmasi, bu metal artiklarin giderilmesini saglamaz. Grafen, Si/SiO, alttag tizerine
alindiginda, metal-bazli  bu  kontaminasyonlar  grafen/alttas arayiizeyinde
tuzaklanacagindan, bu asamadan sonra herhangi bir islemle giderilmeleri mumkin
degildir. Dolayisiyla, grafen/alttas arayiizeyinde tuzaklanan metal-bazli kontaminasyonlar
grafenin yiik tasiyicilari i¢in yeni sagilma merkezleri olarak davranir ve sentezlenen grafen
filmin elektronik ozelliklerini kotiilestirir.
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ii.  Transfer surecinde grafen filmde olusan cgatlaklar ve yirtilmalar sebebiyle, film

yuzeyinde meydana gelen sureksizlikler

Grafenin  Si/SiO, alttas iizerine transferi sonunda, grafen araylizeyinde olusan
kontaminasyonlarin giderilmis olmas1 iyi bir transfer yapildigi anlamina gelmez. Ayni
zamanda, transfer siireci boyunca grafen yiizeyinde ¢atlaklarin ve yirtilmalarin olusmamasi

yani grafenin Si/SiO; alttas tizerinde siirekli olmas1 gerekir.

Grafen distile su iginden Si/SiO; alttas iizerine transfer edildiginde, PMMA/grafen yigini
ile Si/SiO; alttas arayiizeyinde, grafenin alttas ile etkilesmedigi kisimlar yani bogluklar
kalmaktadir. PMMA/grafen yigin1 ile Si/SiO; alttag arasinda genellikle iki tlir bosluk
olusur. Bu bosluklardan birincisinin, fabrikasyon siirecinde Cu alttasin haddelenmesi
esnasinda olusan piiriizliiliikkten kaynaklandig1 sdylenilebilir. KBC yonteminde Cu alttasin
yiiksek sicakliklarda tavlanmasi sonucu, Cu ylizeyinde bulunan mevcut piiriizliiliikler
azaltilir fakat tamami ile giderilemez. Cu alttas asit ¢ozeltisinde ¢oziindiikten sonra,
PMMA/grafen yigmi Cu alttagin yilizey morfolojisini tekrarlamaya devam etmektedir ve
dolayisiyla Si/SiO; alttas ilizerine tamamen oturmamaktadir. Bu sebeple, PMMA/grafen

y1gmu ile Si/Si0; alttas arasinda her zaman mikro ve nano boyutta bosluklar kalir.

Sekil 2.13. (a) Grafen Uzerine kaplanan PMMA kuruduktan sonra, Si/SiO; alttas {izerine
alinmig PMMA/grafen yigini. Sekilde yesil oklar biiyiik bosluklara, mavi ok ise ¢evreden
kaynaklanan kontaminasyonlara karsilik gelir. (b) PMMA/grafen yigini ile Si/SiO, alttag
arasinda kalan biiyiik bosluklarin sebep oldugu kirigikliklar; PMMA, PMMA/grafen y18in1
iizerinden kaldirilmaya galisirken, grafen filmde ¢atlaklara (yesil ok) sebep olur (Liang X.
ve ark, 2011).

Sekil 2.13(a)’da gosterilen ikinci tiir bosluklar ise PMMA/grafen yigin1 ile Si/SiO; alttag
araylizeyinde tuzaklanan su molekiilleri nedeniyle olusur ve bu bosluklar boyut olarak

daha biiyiiktiir. Bu durumda olusan biiylik bosluklar grafen yiizeyinde katlanmalara ve
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kirigikliklara sebep olur. PMMA’nin grafen ylizeyinden organik bir ¢oziicii kullanilarak
uzaklastirilmasi sirasinda ise bu katlanmalar ve kirisikliklar, grafen ylizeyinde catlaklarin

ve yirtilmalarin olusmasina yani grafen filmin siireksizligine neden olur (Sekil 2.13(b)).

iii.  Grafen Uzerine kaplanan PMMA c¢dézeltisinin organik bir ¢dzlict kullanilarak grafen

yuzeyinden tamamen uzaklastirilamamasi

Grafen yizeyindke PMMA kalintilarindan kaynaklanan kontaminasyonlar, grafenin
elektriksel ozelliklerini degistiren onemli problemlerden bir digeridir. PMMA, grafenin
Uzerinde biyiitildiigli metal alttasin asit ¢ozeltisinde ¢oziinmesi sirasinda, grafeni
desteklemek icin kullanilan bir makromolekiildiir. PMMAy1 herhangi bir organik ¢ozicu
kullanilarak grafen yiizeyinden tamamen uzaklastirmak oldukca zordur. PMMA-aracili
yontemde organik ¢oziicii olarak kloroform, aseton gibi ¢oziiciiler kullanilir. Ancak bu
¢oziiciiler grafen tizerindeki PMMA’y1 tamamen temizleyemediginden, grafen yiizeyinde
PMMA kalintilar1 kalmaktadir. Grafen yiizeyindeki bu PMMA kalintilarini temizlemek
icin, Si/SiO; alttas tizerine alinan grafenin vakumda veya gaz ortaminda tavlanmasi gibi ek
islemler gereklidir. Boylece organik ¢oziicliniin ¢ézemedigi, grafen yiizeyinde kalan

PMMA nin yanmasi saglanir.

Grafen ylizeyine kaplanan PMMA nin bozunma mekanizmasinin bilinmesi, tavlama islemi
sonunda grafenin hangi seviyede temizlenebileceginin anlasilmasi acisindan O6nemlidir.
Yapilan deneysel ¢aligmalar, PMMA’nin grafenle etkilesme kuvvetine bagli olarak, iki
asamada bozundugunu gostermektedir. PMMA’nin grafenle dogrudan etkilesen kisimlar
PMMA-G (PMMA-Graphene), grafenle etkilesmeyen kisimlar1 ise PMMA-A (PMMA-
Air) olarak adlandirilir (Sekil 2.14).

Sekil 2.14, bir saat atmosferde, bir saat Hy/Ar (akis hizlar1 sirasiyla 200 ml/dak ve 400
ml/dak) ortaminda olmak {iizere toplam iki saat 200 °C’de tavlanan grafenin gegirmeli
elektron mikroskop (TEM) goriintiilerini gostermektedir. Sekil 2.14(a)’da goriildiigii gibi,
tavlama isleminden sonra PMMA-A grafen vyiizeyinde c¢ubuk benzeri yapilar
olusturmaktadir. PMMA-A, 160 °C gibi diisiik sicakliklarda sicaklikta ayrismaya baslar.
Ancak 200 °C, PMMA-A’y1 grafen iizerinde uzaklagtirmak icin daha etkin bir sicaklik
degeridir. Sicakligin ve tavlama siiresinin (350 °C, 5 saat) artirilmasi, PMMA-A’nin
tamamen c¢oziinmesini saglamaz. 200 °C’de grafen yiizeyinin neredeyse tamami PMMA-G
ile kaphdir (Sekil 2.14(b),(c)). Buradan, PMMA-G’nin bozunmaya basladigi sicakligin,
PMMA-A’nin bozunmaya bagladig1 sicakliktan daha biiyiik oldugu anlagilmaktadir.
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Sekil 2.14. Grafen yiizeyinin, atmosferde ve Hy/Ar ortaminda olmak tizere, 200 *C’de iki
saat tavlanmasi sonucu elde edilen TEM goriintiileri. (a) Grafenin diisiik-buyltmedeki
TEM goruntisu. Cubuk benzeri yapilar PMMA-A kalintilar1 ve Cu nanopargaciklardan
olusmaktadir. (b) ve (c) Grafenin ylizey temizligini daha ayrintili gosteren yiiksek-
blyutmedeki TEM gorintileri. PMMA-A ve PMMA-G’yi ayirt etmek igin ayni goriintiiler
renklendirilerek ylksek-buyltmedeki TEM goriintiilerinin altina koyulmustur. PMMA’nin
tamamen temizlendigi alanlar gri ile renklendirilmistir. Sol-alt kosedeki renk haritasina
gore mavi, kirmizi ve sar1 renkler sirastyla PMMA-G, PMMA-A ve Cu nanoparcaciklara
karsilik gelmektedir (Lin Y. ve ark., 2012).
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Sekil 2.15. Grafen yiizeyinin, atmosferde ve Hy/Ar ortaminda olmak tizere, 300 "C’de iki
saat tavlanmasi sonucu elde edilen TEM goriintiileri. (a) ve (b) Grafenin yiizey
temizliginin tavlama sicakligi ile degisimini karsilastirmak icin, sirastyla Sekil 2.12(b) ve
Sekil 2.12(c) ile ayn1 biiylitmedeki TEM goriintiileri. Renk haritas1 Sekil 2.12 ile aymidir.
Mavi, kirmizi ve sari renkler sirastyla PMMA-G, PMMA-A ve Cu nanopargaciklara
karsilik gelmektedir (c) Grafen yiizeyindeki temiz alanlarin atomik c¢oziintirliikteki
goriintiisii. Sag-alt kosede PMMA kalintilar1 gorulmektedir (Lin Y. ve ark., 2012).

Sekil 2.15, gazlarin akis hizlar1 ve tavlama siiresi ayn1 kalmak {izere, tavlama sicakliginin

300 °C’ye cikarilmasi sonucu elde edilen TEM goriintiilerini gdstermektedir. PMMA -
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A’nin yogunlugu, 200 °C’de tavlanan Ornekteki PMMA-A yogunlugu ile neredeyse
aynidir. Bununla birlikte, PMMA-G’nin biiyiik bir kism1 300 °C’de yanarak, ¢evresi
PMMA-G kalinti aglariyla cevrilmis olmak iizere grafen yilizeyinde temiz alanlarin
biiyilikliigiiniin artmasini saglamistir (Sekil 2.15(b),(c)). Tavlama isleminin daha yiiksek
sicakliklarda yapilmasi, PMMA-A’da oldugu gibi, daha fazla PMMA-G’nin ¢éziinmesini

saglamaz.

Tavlama isleminin oksijen varliginda yapilmasi, eger tavlama siiresi uzunsa (>30 dakika),
grafen filmde nanodlgekte yirtilmalarin olusmasina sebep olur (Sekil 2.16). Grafen filme
olusan bu yirtilmalart 6nlemek i¢in, tavlama isleminin tamami Hy/Ar ortaminda yapilabilir.

Ancak, bu durumda grafen yiizeyindeki temiz alanlarin boyutlar1 kiigiilecektir.

Sekil 2.16. Grafenin, atmosferde ve Hy/Ar ortaminda olmak {izere, 200 ‘C’de iki saat
tavlanmasi sonucu elde edilen TEM goriintiisii. Oksijen varliginda tavlama islemi sonucu
grafen ylizeyinde olusan yirtilmalar gériillmektedir (Lin Y. ve ark., 2012).

iv.  Transfer yapilan ortamdan kaynakli absorblanan safsizliklar

2.5. iki Boyutlu Malzemelerde Hall Olciimii

Uzerinden akim siiriilen bir malzeme manyetik alan igine yerlestirildiginde, hem
malzemeden gegen akima hem de malzemeye etki eden manyetik alana dik yonde bir
potansiyel fark olusur. Edwin Hall tarafindan 1879 yilinda kesfedilen bu olay Hall etkisi
olarak bilinir (Green R., 2011). Zayif manyetik alanlarda yapilan ve Hall 6l¢iimii olarak
adlandirilan O6ziletkenlik Olglimleri, yariiletken malzemeleri karakterize etmek igin
kullanilan standart yontemlerden biridir. Bu 6lglimler, malzemelerin tasiyict yogunlugu
(n) ve mobilitesinin (u) ayr1 ayr1 hesaplanmasini saglar. Eger malzemeye manyetik alan

etki etmiyorsa, yapilan 6l¢timler sadece bu fiziksel biiyiikliiklerin garpimin1 Verir.

Hall etkisi Drude modeli kullanilarak agiklanir. Bu modele gore, kararli durumda,

elektronlarin iginde bulunduklar1 bir dis alandan kazandiklari momentumun zamanla
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degisimi, sacilmalar sebebiyle kaybettikleri momentumun zamanla degisimine esittir.

Dolayisiyla, elektronlarin bu dis alandaki hareket denklemi,

mv,
el[E+vy;XB]= — (2.26)

Tm
olur. Burada E elektrik alan vektori, B manyetik alan vektorl, v, eclektronlarin
siiriklenme hiz1, 7,,, ise momentum durulma zamamdir. iki boyutlu bir malzeme igin
Esitlik 2.26 matris formunda asagidaki gibi yazilir:
E - v
(x)= me/Tm  —B ]( ) 2.27)

E, +B  me/t,]\Vy

Burada, v, ve v, sirasiyla elektronun siiriiklenme hizinmn x ve y bilesenleri, E, ve E,, ise

sirasiyla elektrik alanin x ve y bilesenleridir. Akim yogunlugu J = evgn,, mobilite

u = le|t,,/m ve dziletkenlik ¢ = |e|ngu olmak tizere, Esitlik 2.27 yeniden dlizenlenirse,

Ex 1 1 _.UB ]x
(£)= o lews 1)) (228)
matrisi elde edilir. Burada J, ve J, sirasiyla akim yogunlugunun x ve y bilesenleridir.
Ex pxx pxy (]x >
= 2.29
(Ey> [pyx pyy] ]y ( )

Esitlik 2.29, 2B bir malzeme igin 6zdireng tensoridir. Bu tensoriin bilesenleri, Esitlik 2.28

kullanilarak hesaplanir:

Pxx = Pyy = ot (2.309)
Pyx = —Pxy = o 'uB = B/le|ng (2.30b)

Dolayistyla, Drude modeline gére boyuna direng manyetik alandan bagimsiz olup sabittir,

Hall direnci ise manyetik alanla lineer olarak degisir.

Vx"‘]’_‘a
Vu= V- V3

Sekil 2.17. Manyetikdirenc 6l¢timleri i¢in kullanilan Hall bar geometrisi. Manyetik alan z
yonunde olup, 6rnegin yiizeyine diktir (Datta S., 1995).
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Ozdireng tensériiniin bilesenlerini deneysel olarak &lgmek igin, Hall bar geometrisinde
elektriksel kontaklara sahip bir 6rnekten, x yoniinde I biyiikligiinde akim siiriilerek,
ornekte olusan boyuna potansiyel fark V, (V, = V; —V,) ve enine potansiyel fark (Hall
gerilimi) Vy (Vy = V, — V3) olglilmelidir (Sekil 2.17). Burada, dérnege etki eden manyetik
alanin biiyiikliigii B olup, z yoniindedir. Ornekten y y&niinde akim gegmediginden Iy

stfirdir. Dolayistyla 6zdireng tensoriiniin bilesenleri (Esitlik 2.29),
Ex = DxxJx Ey = pyx]x (2-31)
olur. Ornegin genisligi W, uzunlugu L olmak tzere I = J,W, V, = E,L ve Vy = E,W

esitlikleri Sekil 2.17°den yararlanilarak kolaylikla yazilabilir. Dolayisiyla py, Ve py

Ozdiregleri, boyuna ve enine potansiyel farklar cinsinden ifade edilebilir:

Ve W Vi
Pxx = TT; pyx = T (232)
250 T T T ! T T Y 10
L 3 -
0.38 mm

200
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Sekil 2.18. Katkilanmis GaAs filmi i¢in T=1,2 K’de yapilan boyuna potansiyel fark ve
enine potansiyel fark dlcumleri (I = 25,5 uA) (Cage M. E. ve ark., 1985).

Sekil 2.18 Hall bar geometrisinde sekillendirilmis bir GaAs filmde, boyuna potansiyel fark
V. ve enine potansiyel fark V;’nin manyetik alanla degisimini gostermektedir. Sekilde
gortldiigli gibi, zayif manyetik alanlarda boyuna potansiyel fark sabittir. Ancak enine
potansiyel fark yani Hall gerilimi, Drude modelinin 6ngérdiigii gibi, manyetik alanla lineer
olarak artmaktadir. Manyetik alan arttirllmaya devam edildiginde, boyuna potansiyel

farkin osilasyona girdigi ve manyetik alanin bazi degerlerinde biiyiikliigiiniin sifira
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yaklastig1 goriilmektedir. Hall gerilimi ise boyuna potansiyel farkin minimum oldugu

manyetik alan degerlerinde diizliikler olusturmakta, yani bu degerlerde sabit kalmaktadir.

Buradan anlasildigi gibi Drude modelinin, boyuna ve enine potansiyel farkin manyetik
alanla degisimi i¢in 6ngordiigii davranig, sadece zayif manyetik alanlarda gecerlidir (Datta
S., 1995). Dolayisiyla zayif manyetik alanlarda yapilan Hall 6lgumleri sonucu, Esitlik 2.30
ve 2.31 kullanilarak, bir malzemenin tasiyici yogunlugu (n;) ve mobilitesi (u)
hesaplanabilir:

dpry] ™ 1/]el
_ _ el 2,334
s [Iel dB] dV,/dB (2.332)
1 I
U _ _I/le] (2.33h)

B |e|nspxx B ngVy w/L
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3. DENEYSEL CALISMALAR

Grafen sentezi ¢aligmalart igerisinde KBC sistemi kullanilarak metal alttaglar iizerinde
grafen biiyiitme yontemi en etkili yontem olarak 6ne ¢ikmaktadir. Metal alttaglar {izerinde
blyiitiilen grafen filmlerin kalitesi bir ¢ok spektroskopik, mikroskopik ve kirinim
teknigiyle karakterize edilebilir. Grafen adaciklarinin ve filmlerinin tayininde kullanilan
spektroskopik yontemlerden en 6nemlisi Raman spektroskopisidir. Mikroskopik yontemler
arasinda ise; SEM ve TEM sayilabilir. Bu karakterizasyon teknikleri disinda, grafen
filmlerde yik tasiyicilarinin  mobilitesinin ~ belirlenmesi, bu filmlerin  kalitesini

karsilastirmak igin kullanilabilecek bir diger yoldur (Mattevi C. ve ark., 2011).

Bu tez kapsaminda, Oncelikle diisiik basingli kimyasal buhar biriktirme yOntemi
kullanilarak (DBKBGC) farkli sentez kosullarinda biiyiitillen grafen filmlerin yalitkan
Si/SiO, alttas {izerine transfer siireci optimize edilmistir. Daha sonra Si/SiO; alttas {izerine
transfer edilen bu filmlerin mobilitelerini belirlemek igin zayif manyetik alanlarda Hall
Olctimleri yapilmistir. Bu Ol¢timler, farkli sentez kosullarinda biiyiitiilen grafen filmlerde
boyuna ve enine direncin manyetik alanla degisimini vermektedir. Buradan filmlerdeki yuk

tastyicilarinin yogunlugu ve mobilitesi ayr1 ayr1 hesaplanabilir.

3.1. KBC Diizenegi

Buhar fazdaki 6ncii gazlarin kimyasal reaksiyonlar araciligiyla bir alttas iizerine ¢okerek
katt ince filmler olusturmasi olarak tanimlanan KBGC yontemi, grafen filmlerin
blyuttlmesinde en ¢ok kullanilan sentez yontemidir. Bu yontem, buyik alanli grafen
filmlerin sentezlenebilmesi, sentezlenen grafen filmlerin tabaka sayisimin kontrol
edilebilmesi ve filmlerin metal alttas lizerinden istenilen bir alttag iizerine kolaylikla

alinmasi gibi bir ¢ok avantaja sahiptir. Tipik bir KBC diizeneg;,

1. Bir reaktor (reaksiyon odasi: kimyasal reaksiyonlarin ve ¢okme olaymin
gerceklestigi kisim), lizerinde filmin biiyiitiilecegi alttasin reaksiyon odasina taginmasinda
ve yerlestirilmesinde kullanilan bir mekanizma, alttas tutucu ve alttagin 1sitilmasini

saglayan bir 1siticidan olusur),

2. Oncii ve tasiyici gazlarin reaksiyon odasina tasinmasinda kullanilan gaz tasiyict
bir sistem,
3. Reaksiyon odasinda oncii gazlarin ayrismasini saglayan bir enerji kaynagi,
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4. Reaksiyon odasinda gergeklesen kimyasal reaksiyonlar sonucu olusan yan

urtnlerin ve reaksiyona girmemis Oncii gazlarin sistemden atilmasini saglayan bir egzos

sistemi,
5. Ortamdaki kontaminasyonlarin azaltilmasi i¢in kullanilan bir vakum sistemi,
6. Sentez surecinde reaksiyon odasinda sicaklik, basing gibi termodinamik

biiytikliikklerin kontrol edilmesini saglayan sicaklik ve basing kontrolcileri ile dnci ve

tasiyici gazlarin akis hizlarinin ayarlanmasindan kullanilan akis 6lgerlerden olusur.

vyy

.. Metal alttas
e Kuvars tup —

Oncii gazlar, Kuvars slayt Vakum

Tastyic1 gazlar A A A

Yiiksek sicaklik firim

Sekil 3.1. DBKBC diizeneginin sematik gosterimi

Sekil 3.1 grafen sentezinde kullanilan bir DBKBC diizenegini sematik olarak
gostermektedir. Sekilde goriildigii gibi bu diizenekte kuvars tlip reaksiyon odasi olarak,
yiiksek sicaklik firmn1 ise hem bakir alttasin 1sinmasini hem de 6ncii gazlarin ayrigsmasini
saglayan enerji kaynagi olarak gorev yapmaktadir. Grafen filmlerin sentez srecinde
kullanilan metal alttasin 6zellikleri (piirtizliligi, kalinligi ve karbon ¢oziiniirliigii); hangi
sicakliga 1sitildigi; 1sitma hizi; tavlama slresi; metal alttasin 1sitilmasi, tavlanmasi ve
filmin biiyiitiilmesi sirasinda reaksiyon odasina gonderilen oncii ve tasiyict gazlar ile bu
gazlarin oranlar1 ve akis hizlari; vakum degeri; filmin biyltulme suresi; metal alttasin
sogutulma hiz1 gibi bir ¢ok parametre, sentez sonunda elde edilen filmin 6zelliklerini
etkiler. Dolayisiyla biylk alanlara sahip, yuksek kalitede, tek veya birkac tabakadan

olusan grafen filmlerin sentezlenebilmesi, bu parametrelerin optimize edilmesini gerektirir.

Diisiik karbon ¢oziiniirliigli sebebiyle, metal icine difiize olan karbon atomlarinin
miktarmin kolaylikla kontrol edilebildigi bakir alttaglar, grafen filmlerin sentezinde en gok
tercih edilen metallerdir. Bugiine kadar yapilan deneysel calismalar, biiyiik adaciklara
sahip tek tabaka grafen filmlerin sentezlenebilmesi i¢in, alttas olarak kullanilan bakir

folyolarin bazi1 6n-islemlere tabi tutulmasinin gerekli oldugunu gostermektedir.
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Bakir folyolarin yiizeyi, bakir atomlarmin atmosferde bulunan CO, molekdlleriyle
etkilesmesi sonucu Cu,O, CuO gibi bilesiklerden olusan ince bir tabaka ile kaplanir. Bu
bilesikler bakirin katalitik etkisini azaltir. Dolayisiyla, grafen film sentezlenmeden 6nce,
kullanilacak bakir folyolarin H, ortaminda tavlanmasi, bakir yiizeyinin kapli oldugu bu
bilesiklerin yok edilmesini saglar. Ayrica bakir folyolarin asetik asit i¢inde yikanmasi
(kimyasal 6n-islem) sonucu, bakir yiizeyindeki Cu,O bilesiklerinin kismen yok oldugu
goriilmiistir (Mattevi C. Ve ark., 2011).

Basamak

Yiizeyde
bir atom

Tanecik
Tanecik
Siniri

Kayma
kusuru ]

(b)

Sekil 3.2. (a) Polikristal bir katida farkli kristalografik yonelime sahip tanecikler ve bu
tanecikler arasinda olusan tanecik sinirlari. (b) Bir kristalde olusan yiizey kusurlar1 (Kasap
S.0., 2005).

Grafen sentezinde kullanilan bakir folyolar polikristal oldugu igin, bu folyolar farkli
kristalografik yonelime sahip taneciklerden olusmaktadir. Tanecikler arasinda kristal
yonelim aniden degistigi i¢in, aralarinda tanecik smnirlari olusur (Sekil 3.2(a)). Ayrica
kristallerin yiizeyinde basamak, bosluk, kayma (dislokasyon) gibi bir ¢ok yiizey kusuru
bulunmaktadir (Sekil 3.2(b)).

Sekil 3.3 tek kristal ve polikristal bir metal alttag lizerinde grafen filmin biiylime
mekanizmasini gostermektedir. Sekil 3.3(b)’de gorildigi gibi, polikristal metal alttasta
bulunan tanecik sinirlar1 sebebiyle, karbon atomlar1 bu tanecik sinirlarinda birikmektedir.
Bu smirlarda, amorf karbon ve/veya grafitik yapilar olugmaktadir. Bu yapilar grafenin
elektriksel 6zelliklerini olumsuz yonde etkiler. Buradan tek tabaka, blylk alana sahip
adaciklardan olusan grafen filmlerin biyiitiilmesinin, bakir folyodaki taneciklerin
blyukliklerinin arttirilmast ve dolayisiyla tanecik sinirlarinin azaltilmasi ile miimkiin
olacagi anlasilmaktadir. Ancak sadece bakir folyolarin tanecik biyiikliiklerinin arttirilmasi
yiikksek kaliteye sahip grafen filmlerin sentezlenebilmesi igin yeterli degildir. Ayni
zamanda bakir folyolarin yiizeyinde bulunan ylizey kusurlar giderilerek, folyolarin yiizeyi

duzeltilmelidir. Bakir folyolarin tavlanmasi, hem bakirin tanecik biiyiikliigiiniin artmasina
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hem de ylizey morfolojisinin tekrar diizenlenmesine yardime1 oldugundan yiiksek kaliteye

sahip, tek tabaka ve biiyiik alanli grafen filmlerin sentezlenmesine olanak saglar.

Sekil 3.3. (a) Bir tek kristal alttas tizerinde KBC yontemiyle biiyiitiilen grafen filmin optik
mikroskop gorintlsi. Ek resim tek kristal alttas {izerindeki tek tabaka grafen filmin (g
boyutlu sematik gosterimidir. (b) Bir polikristal alttas lizerinde KBC yontemiyle biiyiitiilen
grafen filmin optik mikroskop gorintusi. Ek resim polikristal alttas tizerindeki grafen
filmin 3-boyutlu sematik gosterimidir. Farkli grafen tabakalari kirmiz1 ve yesil renklerle
renklendirilmistir (Zhang Y. et al., 2010).

Ileri Malzemeler Arastirma Laboratuvari’nda, bakir folyolarm yiizeyinin iyilestirilmesi igin
yapilan atomik kuvvet mikroskobu, elektron gerisa¢ilim kirinimi ve yonelim goriintiileme
mikroskopu caligmalar1 sonucu; en az piirtizliliige, en biiyiik tanecik biiyiikliigiine ve en az
kusur yogunluguna sahip bakir folyolarin, 4 ml/dk H; akis hizinda 80 dakikada (12,2 °C/dk
hizla) 1000 °C’ye ¢ikilan ve bu sicaklikta akis hizi degistirilmeden 45 dk boyunca, 140
mTorr basing altinda tavlanma igslemine maruz birakilan folyolarda oldugu goriilmiistiir
(Arseven M., 2011). Bu sebeple; bu tez kapsaminda, onceki calismalar 1s18inda

gelistirilmis ve iyilestirilmis sentez slirecleri izlenerek hazirlanan 6rnekler kullanilmustir.

3.1.1. Grafen Filmlerin Sentezlenmesi

Genis alanlarda ve diisiik maliyetle, yiiksek kaliteli grafen filmlerinin sentezi i¢in, Sekil
3.4’te goriillen DBKBC diizenegi kullanilmistir. Sekilde goriildiigli gibi reaksiyon odast,
Lindberg marka yiiksek sicaklik firminin igine yatay olarak yerlestirilen, 1 m uzunlugunda
30 mm capinda kuvars bir tiipten olusmaktadir. Grafenin iizerinde biiyiitiilecegi alttaslar,
Goodfellow Cambridge sirketinden satin alinan %99.9 safliga sahip, 20 um kalinligindaki
polikristalin bakir folyolardir. Bu bakir folyolar 2 x 1 cm? boyutlarinda kesilerek, kuvars
slayt iizerine yerlestirilmis ve kuvars tiip igine yiliklenmistir. Deneysel ¢aligmalarin ilk
kisminda, tek tabaka polikristalin grafen filmler, 5 dk boyunca 25 ml/dk CH,4 akis hizinda

ve 500 mTorr basing altinda sentezlenmistir.
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Sekil 3.4. Tez kapsaminda grafen filmlerin sentezi i¢in kullanilan (a) diisiik basing KBC
diizenegi, (b) bakir folyolar, (¢) KBC diizeneginin reaksiyon sirasindaki goriintiisii.

Yukarida belirtilen sentez kosullarinda hazirlanan grafen filmin, Ortadogu Teknik
Universitesi Malzeme ve Metalurji Miihendisligi’nde SEM gériintiileri almmustir. Cu folyo
tizerindeki grafen film, Si alttas {izerine transfer edilerek, kalitesinin ve tabaka sayisinin
belirlenmesi igcin Raman Spektroskopisi yOntemiyle analiz edilmistir. Raman
Spektroskopisi olcumleri de, Ortadogu Teknik Universitesi Merkezi Laboratuvari’nda

bulunan Raman Spektrometresi kullanilarak alinmistir.

SEM goriintiileri Cu alttas iizerinde grafen filmin biiyiidiigiini; Raman analizleri ise 5 dk
boyunca 25 ml/dk CH,4 akis hizinda ve 500 mTorr basing altinda sentezlenen grafen

filimlerin tek tabaka oldugunu gdstermistir.

Yapilan bu mikroskopik ve spektroskopik analizlerin sonuglar1 degerlendirilerek; bu tez
kapsaminda DBKBC yontemi kullanilarak biiyiitiilmesi planlanan grafen filmlerin sentez
kosullar1 6ngoriilmiistiir. CH,4 akis hizinin ve filmin blyutilme siresinin grafen filmlerde
yiik tagiyicilarinin mobilitesi tizerindeki etkisinin anlasilmasi, buradan da grafen filmin Cu
folyo Uzerinde blylme sireci hakkinda bilgi edinilmesi planlanmistir. Bu amagla Cu

folyonun iyilestirilmesi i¢in yapilan c¢aligmalar 1s18inda optimize edilen fiziksel
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baydkltkler (H, akis hizi, tavlama sicakligi, bu sicakliga ¢ikis hizi ve basing) (Arseven M.,
2011) ayn1 kalmak kosuluyla; CH4 akis hiz1 5 ml/dk’ye indirilerek, filmin biiyiitllme stresi
5 dakikadan baslanarak 25 dakikaya kadar 5 dakika araliklarla artirilmistir. Bu 6rneklerin
elektriksel ©zelliklerinin karakterize edilmesinin ardindan CH4 akis hizi 10 ml/dk’ye

cikarilarak ayni siire¢ tekrarlanmistir.

3.2. Grafen Aygitlarin Fabrikasyon Siireci

Grafenin elektriksel Ozelliklerinin karakterize edilebilmesi, sentezlenen grafen filmlerin
yalitkan alttaslar iizerine transfer edilmesini gerektirir. Grafen filmlerin yalitkan alttaslar
lizerine transferinin ardindan, Hall Olgiimleri i¢in filmler tizerine elektriksel iletimi
saglayan kontaklar atilmalidir. Bu tez kapsaminda, DBKBC yontemi kullanilarak farkli
sentez kosullarinda biiyiitiilen grafen filmler yalitkan Si/SiO; alttaglar iizerine transfer
edilerek, Uzerlerine Hall bar geometrisinde sekillendirilmis giimiis kontaklar
buharlastirilmistir ve bu kontaklara giimiis yapistirict kullanilarak 50 pm kalinliginda
yalittimi soyulan bakir teller baglanmistir. Kontaklarin Hall bar geometrisinde
sekillendirilmesinin sebebi, kontak direnglerinin 6l¢iim sonuclarini etkilememesi i¢in dort

nokta 6l¢limi yapabilmektir.

3.2.1. Grafen Filmlerin Si/SiO, Alttaslar Uzerine Transferi

Diisiik basingli KBC yontemi kullanilarak farkli sentez kosullarinda biiyiitiilen grafen
filmlerin yalitkan Si/SiO; alttaslar tizerine transferi igin MTI sirketinden satin alinan p-tipi,
300 nm kalinhiginda SiO; (termal yontemle oksitlenmis) tabakasina sahip Si alttaslar
kullanilmistir. 2 in¢ capinda olan bu alttaglar, elmas kesici yardimiyla 5 x 5 mm?

boyutlarinda kesilmistir.

Grafenin Si/SiO; alttas iizerine transferi sirasinda olusan kontaminasyon ve kusurlarin
(Bolum 2.4) giderilebilmesi, PMMA-aracili transfer yonteminin bazi ara islemlerle
modifiye edilmesini gerektirmektedir. Si alttaglarin temizlenmesinde kullanilan RCA
(Radio Corporation of America) temizleme tekniginin, grafenin Si/SiO; alttaslar {izerine
transferinde kullanilabilecegi ve boylece transfer sirasinda grafen yuzeyinde olusan
kontaminasyonlarin ve catlaklarin/yirtitlmalarin  kontrol edilebilecegi deneysel olarak
gosterilmistir (Liang X. ve ark., 2011). Ardisik ¢ basamaktan olusan RCA temizleme
tekniginin ilk basamaginda, Si alttaglarin yiizeyinde bulunan organik kontaminasyonlarin,
hacimce 5:1:1°lik H,O/H,0,/NH4OH ¢0zeltisiyle giderilmesi amaglanmaktadir (Bachman
M., 1999). Ancak organik kontaminasyolarin giderilmesi i¢in kullanilan bu ¢ozelti, Si

alttas yiizeyinde ince bir oksit tabakasinin olusmasina ve metalik kontaminasyonlarin
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birikmesine sebep olur. ikinci basamakta, Si yiizeyinde olusan bu oksit tabakas1, hacimce
50:1’lik seyreltik HoO/HF ¢ozeltisi kullanilarak giderilir. Son basamakta ise Si yuzeyinde
kalan iyonik ve agir metal artiklar hacimce 5:1:1°lik HoO/H,O02/HCI ¢dzeltisi yardimiyla
temizlenir (Bachman M., 2002). Ancak Si alttaslarin temizlenmesinde kullanilan bu
teknikte, hazirlanan ¢ozeltilerin sicakligi 80 °C olup, bu sicaklik grafen filmlerin transfer
siireci i¢in uygun degildir. Cilinkii bu sicaklikta H,O,’nin ¢dziinmesi sonucu olusan
kabarciklar PMMA/grafen yigminin yirtilmasina sebep olarak grafen filme zarar

vermektedir. Bu tez kapsaminda RCA temizleme yonteminin basamaklari grafen filmlerin

transferinde kullanilacak bigimde diizenlenerek, transfer siireci optimize edilmistir.

Sekil 3.5. Grafen filmin transfer siirecini olusturan asamalardan bazilari: (a) Cu folyolarin
FeCl; ¢ozeltisinde ¢oziinmesi, (b) Cu folyolarin kismen ¢oziinmiis hali, (c) Cu folyolarin
tamamen ¢oziinmiis hali, (d) PMMA/grafen yigminin distile su i¢inde yikanmasi, (e)
PMMA/grafen yigini ile Si/SiO; alttas, (f) PMMA/grafen yigminin Si/SiO, alttas {izerine
transferi.

DBKBC yontemi kullanilarak Cu folyo iizerinde grafen film biiyiitiildiikten sonra, bakir
folyo 5 x 5 mm? boyutlarinda kesilmistir. Kesilen folyonun grafen film bulunan tarafi,
dondiirme kaplama (spin coating) teknigi kullanilarak, 3000 dev/dak hizla bir dakikada
PMMA c¢ozeltisi ile kaplanmistir. PMMA (Sigma-Aldrich, molekiiler agirlik=996 kDa)

¢ozeltisinin derisimi, ¢6ziicti klorobenzen olmak tizere, 46 mg/mL’dir (Li X., Zhu Y ve
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ark., 2009). Daha sonra grafen iizerine kaplanan PMMA c¢dozeltisinin oda sicakliginda
kurumasi saglanmistir (~12 saat). Transfer siirecinde, Cu alttagi ¢6zmek i¢in demir kloriir
bilesiginin sulu ¢6zeltisi (FeCls.6H,0) kullanilmistir (Sekil 3.5(a)). Bu bilesik kullanilarak
hazirlanan 0,37 M’lik demir kloriir ¢dzeltisinin 50 ml’si, 5 x 5 mm?lik ii¢ bakir folyoyu
24 saatte tamamen ¢ozebilmektedir (Sekil 3.5(c)). Bakir folyo ¢dziindiikten sonra, demir
kloriir ¢ozeltisinin yilizeyinde saydam olarak goriinen PMMA/grafen yigini, uygun
boyutlarda kesilmis bir lam yardimiyla distile su i¢ine alinarak yikanmistir (Sekil 3.5(d)).
Bundan sonra yapilmasi gereken, grafen yiizeyinde kalan okside olmus metal artiklarin ve
organik kontaminasyonlarin giderilmesini saglamaktir. Bu amacla PMMA/grafen yigini
once hacimce 20:1:1°1lik H,O/H,O,/HCI ¢ozeltisinde 15 dk bekletilerek, grafen ylzeyinde
kalan metal artiklarin giderilmesi saglanmigtir. Daha sonra, grafen yiizeyinde kalan organik
artiklarin ~ giderilebilmesi  i¢cin, PMMA/grafen  yigim1  hacimce  100:3:3’liik
H,O/H,0,/NH4,OH c¢ozeltisinde 10 dk bekletilmistir. Her bir kimyasal islemden sonra,
PMMA/grafen yi1gini distile su i¢inde yikanmigtir. Kimyasal iglemler ile grafen yiizeyinin
temizlenmesinin ardindan, PMMA/grafen yigm1 Si/SiO, alttas iizerine transfer

edilebilmektedir.

PMMA/grafen yigin1 Si/SiO, alttas iizerine transfer edilmeden Once, kullanilacak alttag
sirastyla aseton ve izoproponal i¢cinde sonikatdr kullanilarak temizlenmistir. Daha sonra bu
alttag hacimce 50:1°1ik HoO/HF ¢ozeltisinde bekletilerek, SiO, yiizeyindeki OH gruplarinin
yogunlugunun artmasi saglanmistir. Termal yontemle oksitlenmis SiO,’in yilizeyi normal
kosullarda hidrofiliktir. Si0; yiizeyinde OH gruplarinin yogunlugunun artmasi, Si07’in
hidrofiliklik 6zelliginin artmas1 anlamina gelir. Boylece PMMA/grafen y18in1 Si/S10; alttas
yuzeyine daha iyi temas edeceginden, transfer siirecinde PMMA/grafen yi1gimi ile Si/SiO;
alttas arayiizeyinde olusan biiyiik bosluklar ve kirigikliklarin olusumu engellenmis
olacaktir. Bu durum, transfer siirecinde grafen film yiizeyinde olusan catlaklarin

yogunlugunun azalmasini saglamaktadir.

PMMA /grafen yigim distile su iginden Sekil 3.5(f)’te goriildiigi gibi Si/SiO; alttas iizerine
alinmigtir. PMMA/grafen yigim ile Si/SiO, araytizeyinde kalan suyun kurumasi sonucu,
grafen alttas yiizeyine oturur. Ancak, PMMA/grafen yigmimnin piiriizliligiinden dolayz,
grafenin alttas ile etkilesmedigi kisimlarda yani bosluklarda su molekilleri kalabilir
(BOlUm 2.4). Si/SiO, alttas tizerine alinan PMMA/grafen y18in1, atmosfer basingl kimyasal
buhar ¢oktirme (ABKBC) diizeneginde (Sekil 3.6), 150°C’de 15 dk tavlanarak, bu su
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molekiillerinin giderilmesi saglanmistir. Si/SiO2 alttag iizerindeki grafen yiizeyinden

PMMA ’nin uzaklastirilmasi ile transfer siireci tamamlanmis olmaktadir.

; H, §
Akis;olcerler ;

Sekil 3.6. PMMA/Grafen y1gin1 Si/SiO; alttag tizerine alindiktan sonra grafeni tavlamak ve
PMMA’nin aseton iginde ¢Oziinmesinden sonra grafen ylzeyinde kalan PMMA
kalintilarin1 temizlemek i¢in kullanilan ABKBC diizenegi.

Grafen yilizeyinden PMMA ’nin uzaklastirilmasi i¢in ¢6ziicli olarak aseton kullanilmistir.
Si/SiO, alttag {izerindeki PMMA/grafen yigmi aseton iginde ii¢ saat bekletilerek,
PMMA’nin ¢o6ziinmesini saglanmistir. Ancak aseton grafen iizerindeki PMMA’y1
tamamen temizleyemediginden, grafen yilizeyinde kalan PMMA artiklarin1 temizlemek
icin, Si/SiO; alttas tizerine alinan grafen film, Sekil 3.6’da goriilen ABKBC diizeneginde,
iki saat 300 °C’de tavlanmistir. Tavlama siireci boyunca, ortamdan akig hizlar1 sirasiyla

200 ml/dak ve 400 ml/dak olan H, ve Ar gazlar1 gegirilmistir.

3.2.2. Grafen Filmlere Kontak Baglantilarinin Yapilmasi
Grafen filmlerin yalitkan alttaglar Gzerine transferinin ardindan, filmler iizerine elektriksel
iletimi saglamak Uzere metal kontaklarin atilmasi ve bu kontaklara iletken bakir tellerin

baglanmasi ile grafen aygitlarin fabrikasyon siireci tamamlanmis olmaktadir.

Si/SiO; alttaglar lizerine transfer edilen grafen filmler Gzerine, Hall bar geometrisinde
sekillendirilmis elektriksel kontaklarin atilabilmesi igin, fotolitografi teknigi kullanilarak
40 um kalinliginda bakir folyodan yaptirilan maskeler kullanilmistir. Sekil 3.7(a), bu
maske kullanilarak {izerine Hall bar geometrisinde glimiis kontaklar buharlastirilan bir
grafen filmi gostermektedir. Giimiis kontaklarin buharlastirilmasi i¢in, vakumda 1s1l buhar

biriktirme teknigi kullanilmistir. Sekil 3.7(b) ise sematize edilmis bir grafen film
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tizerindeki akim ve gerilim ucglarmi gostermektedir. Sekilde goriildiigii gibi 6rneklerden
akimin siirtildiigii kontaklarin genisligi W=2,25 mm, bu akima karsilik boyuna potansiyel

farkin (Vyxx) Ol¢iildiigii kontaklar arasi uzaklik L=1,2 mm’dir.

IKK
(b)

—

Vyy Vﬂl L=1.2 mm

N
AN

V// o A=2,25 mm

Sekil 3.7. (a) Bakir folyodan yaptirilan maske kullanilarak {izerine Hall bar geometrisinde
giimiis kontaklar buharlagtirilan bir grafen film. (b) sematize edilmis bir grafen film
tizerindeki akim ve gerilim uglart.

Grafen filmler iizerine buharlastirilan glimiis kontaklara bakir tellerin baglanmasi igin,
yalittimi soyulmus bakir teller uygun araliklarla birer uglarindan iletken bir levha iizerine
lehimlenmistir. Lehimlenen teller ornek tizerinde bulunan kontaklarin (zerinden
gecirilerek, 1yice gerilmeleri saglanmis ve tellerin diger uglar iletken levha iizerine bant ile
yapistirtlmigtir. Daha sonra, giimiis yapistirict kullanilarak, optik mikroskop altinda her bir

tel iizerinde bulundugu kontaga yapistirilmistir.

3.3. Grafen Filmlerin Elektriksel Karakterizasyonu

Yariiletken, metal, siiperiletken veya yalitkan bir¢cok malzemenin veya bu malzemelerden
yapilan elektronik aygitlarin akim-gerilim karakteristiklerini deneysel olarak belirlemek ve
direnclerini 6lgmek igin mikro veya nano biiyiiklikte akim ve gerilim degerlerine ihtiyag
duyulabilir. Bu 0lclimlerde, test edilen malzemeye uygulanan gug, bu malzemenin
1sinmasini engellemek i¢cin mertebe olarak yeterince kiiclik olmalidir. Ciinkii, karakterize
edilecek malzeme mikro veya nano biiyiikliikte oldugunda, bu malzemeye uygulanan

giiclin gerektigi kadar kii¢clik olmamasi, malzemenin sicakligin1 énemli 6l¢iide degistirir.
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Ayrica eger Olgimler mutlak sifir yakinlarinda aliniyorsa, Ornegin  mili-derece
biiyiikliigiinde sicaklik degisimine neden olacak sekilde 1sinmasi bile kabul edilemeyebilir.
Bunlarin disinda, uygulanan giiciin biiytlikliigli 6l¢timler i¢in bir problem yaratmasa bile,
cok diisiik veya yiiksek diren¢lerden dolayi, Olgiilen gerilim ve akim degerlerinin oldukca

kiiglik olmasi gerekebilir (Tupta M. A., 2007).

Diisiik giic gerektiren elektriksel dl¢timleri yapabilmek giiriiltiiyli azaltmakla miimkiindiir.
Bu ol¢limlerde, faz kilitlemeli yiikselte¢ kullanilmas:i stardart yontemlerden biridir. Faz
Kilitlemeli yiikseltegler birkag nanovolt biiyiikliigiindeki alternatif sinyalleri algilamak ve
6lemek icin kullanilan 6l¢ii aletleridir. Bu 6l¢ii aletleri ile biiytikligi giiriiltiiden binlerce

kez daha kiigiik olan sinyaller dogrulukla dlgiilebilmektedir.

Bu tez kapsaminda, grafen filmlerin fabrikasyon siirecinin ardindan, bu filmlerin
elektriksel karakterizasyonu icin zayif manyetik alanlarda Hall 6l¢iimleri yapilmistir. Bu
Olcumleri yapabilmek igin Hall 6l¢tim deney diizenegi hazirlanmistir. Yukarida belirtildigi
gibi grafen filmlerin 1stnmasini engellemek ve 6l¢iimlerde giiriiltiiden kaynaklanan hatalari
azaltmak icin AC diren¢ koprusi (Stanford Research Systems, SIM921 AC Resistance
Bridge) kullanilmistir. Olgiim sisteminin tiimii bilgisayar kontrollu olup, kontrol yazilimi

Labview programlama dili kullanilarak olusturulmustur.

3.3.1. Ornek Tutucu

Sekil 3.8. Hall 6l¢timleri i¢in kullanilan 6rnek tutucunun (a) 6nden goriintisti, (b) arkadan
goruntisi

Sekil 3.8 Hall 6l¢iim deneyleri icin hazirlanan &rnek tutucuyu géstermektedir. Ornegin

gordiigli manyetik alanin biiytikliigiinii etkilememesi i¢in 6rnek tutucu fiberden yapilmistir
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ve orneklerin konuldugu alanin biytikligi 7 x 7 mm?dir. Sekilde goriildiigii gibi 6rnek
tutucu iizerinde elektriksel iletimi saglayan sekiz adet kontak bulunmaktadir. Bu
kontaklardan her birine bakir teller baglanarak, bu tellerin 6rnek tutucu arkasinda agilan
olukta toplanmasi saglanmis ve olugun iizeri epoksi ile kaplanmistir. Boylece hem tellerin

birbirine degerek kisa devre olmasi hem de mekanik olarak zarar gérmesi engellenmistir.

3.3.2.  Hall Ol¢iim Deney Diizenegi
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Sekil 3.9. Hazirlanan grafen filmlerin enine ve boyuna direnglerini manyetik alanin
fonksiyonu olarak 6lgmek icin tez kapsaminda kurulan Hall 6l¢iim deney diizenegi

DBKBC yontemiyle, farkli sentez kosullarinda biiyiitillen grafen filmlerin fabrikasyon
stirecinin ardindan, bu filmlerde enine ve boyuna direncin manyetik alanla degisimini
belirlemek i¢in hazirlanan Hall 6l¢iim deney diizenegi Sekil 3.9°da verilmistir. Sekilde
gortldiigi gibi Hall 6l¢iim deney diizeneginde manyetik alan kaynagi olarak bir
elektromiknatis (Sestechno, Model: EMU-50) kullanilmaktadir. Elektromiknatisin
bobinleri birbirine seri olacak sekilde baglanarak, iizerlerinden 4 A biiyiikliiglinde akim
gecirildiginde; elektromiknatisin kutuplart arasindaki aralik 10 mm olmak {izere,
elektromiknatis 0,75 T biiyiikliiglinde manyetik alan olusturmaktadir. Bu tez kapsaminda

elektromiknatisin bobinleri birbirine paralel baglanmistir ve elektromiknatisi beslemek i¢in

Keithley 228 A Gerilim/Akim kaynag1 kullanilmistir.
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Elektromagnetin kutuplart arasindaki manyetik alanin biiylkligi ise Lakeshore
Gaussmetre (Model 450) kullanilarak 6l¢iilmiistiir. Elektromiknatisin kutuplarinin ¢ap1 50
mm olup; bu kutuplarin lizerine siki gecebilecek, i¢ine drnek tutucunun ve manyetik alan
sensoriiniin yerlestirildigi, siyah delrinden silindirik bir par¢a yaptirilmistir (Sekil 3.10).
Omek tutucu bu parcanin icine yerlestirildiginde, drnek elektromiknatisin kutuplarmin
merkezine denk gelmektedir. Bu parca hem karakterize edilen tiim Orneklerin aym
manyetik alan1 gébrmesini, hem de manyetik alan sensériinlin yapilan tiim deneylerde ayni

yerden 6l¢iim alinmasini saglamaktadir.

Sentezlenen filmlerde, manyetik alanin fonksiyonu olarak enine ve boyuna direncin
Olctlmesi igin, AC Diren¢ Kopriisu (Stanford Research Systems, SIM921) kullanilmistir.
Olgiim alinan biitiin &rneklerden 300 nA’lik akim gecirilmistir. Olgiimlerde referans

sinyalinin frekans1 17 Hz, algak geciren filtrenin zaman sabiti ise 3 s olarak alinmistir.

3.3.3. Manyetik Alanin Kalibrasyonu

Sekil 3.10° da gorildiigii gibi Ornek tutucu elektromiknatisin  kutuplar1 arasina
yerlestirildiginde, manyetik alan sensoriinii elektromiknatisin kutuplarimin merkezine
yerlestirmek miimkiin degildir. Manyetik alan sensorii en fazla Ornek tutucuya temas
edecek kadar elektromiknatisin kutuplari arasina girebilmektedir. Dolayisiyla sensor bu
konumdayken, sensoriin Ornegin gordiigli alanin biiylikligliinii Ol¢lip O6lgmedigi test
edilmelidir.

Z A

\

Sekil 3.10. Manyetik alan sensoriiniin elektromiknastisin kutuplart arasindaki ornek
tutucuya gore konumu ve siyah delrinden yaptirilan silindirik parga.

Bu sebeple, manyetik alan kalibre edilmeden Once manyetik alan sensorii sirasiyla
elektromiktanisin kutuplarinin merkezine ve ornek tutucu elektromiknatisin kutuplari
arasinda iken Ornek tutucuya temas edecek sekilde yerlestirilerek; manyetik alanin
biiyiikliigii (B) elektromiktanisin bobinlerinden siiriilen akimin (I,) fonksiyonu olarak
Olclilmistir (Sekil 3.11). Sekilde goriildiigli gibi manyetik alan sensoriiniin
elektromiknatisin kutuplarinin merkezinde veya ornek tutucuya temas halinde olmasi,
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manyetik alanin biiyiikliigiinii deney sonuglarim etkileyecek diizeyde degistirmemektedir.
Buradan manyetik alanin biyiikliigiiniin elektromiknatisin kutuplar1 arasinda homojen

oldugu sonucu ¢ikarilabilir.
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1.2 Manyetik alan sensori
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Sekil 3.11. Manyetik alan sensoru sirasiyla elektromiknatisin kutuplariin merkezinde ve

ornek tutucuya temas halinde iken, manyetik alanin (B) elektromiknatisin bobinlerinden
stirtilen akima (1) gore degisimi.
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Sekil 3.12. Manyetik alan kalibrasyon egrisi
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Manyetik alanin kalibrasyonu i¢in, O6rnek tutucu elektromiknatisin kutuplar1 arasina
yerlestirilerek, elektromiktanisin bobinlerinden siiriilen I, akimi +8,00 A ile —8,00 A
arasinda 0,50 A araliklarla degistirilmistir. Bu akim degerlerine karsilik, manyetik alanin
bliyiikliigli B manyetik alan sensori ile dlgiilerek, I, = f(B) grafigi cizilmistir (Sekil 3.12).
Cizilen bu egrinin 5. dereceden bir fonksiyona benzetisimi saglanarak, benzetisim
parametreleri Labview programlama dili kullanilarak olusturulan kontrol yazilimina
girilmistir. Burada amag¢ kontrol yaziliminin istenilen manyetik alan degerlerine karsilik
gelen akim degerini hesaplayarak bu degeri elektromiktanisin bobinlerine siirebilmesidir.
Bu tez kapsaminda 6l¢tim alinan biitiin 6rnekler i¢in manyetik alanin biytkligi 0,50 T

araliklarda olmak tizere -1,00 T ile 1,00 T arasinda degistirilmistir.
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4, SONUCLAR VE TARTISMA

Sunulan bu tez calismasi kapsaminda, DBKBC yoOntemiyle polikristalin bakir folyo
tizerinde sentezlenen, farkli biiytikliiklere sahip grafen adaciklarindan olusan grafen
filmlerin mobilitesi Olculerek, bu filmlerin elektriksel ozelliklerinin arastirilmasi
hedeflenmistir. Bu amagla ilk asamada yapilan mikroskobik ve spektroskobik calismalar
ile bakir folyo iizerinde grafen filmlerin biiyiitiilebildigi ve bu filmlerin silikon alttas

tizerine transfer edilebildigi gosterilmistir.

KBC yontemiyle metal alttaslar tizerinde biiyiitiilerek Si/SiO, tizerine transfer edilen grafen
filmlerde, transfer siirecinde olusan sag¢ilma mekanizmalar1 filmlerdeki yiik tasiyicilarinin
mobilitesini simirlar. Dolayistyla PMMA-aracili transfer yonteminin optimize edilerek
transfer slirecinden kaynakli sagilma mekanizmalarinin giderilmesi, grafen filmlerde yuk
tasiyicilarinin mobilitesinin belirlenmesi agisindan ¢ok 6nemlidir. Bu calismada, PMMA-
aracili transfer yontemi optimize edilmistir. Optimize edilen transfer kosullarinin
hazirlanan grafen filmlere uygulanmasi sonucu Si/SiO; alttas iizerinde alinan bu filmlerde,
transfer siirecinden kaynakli siireksizliklerin olusmadigi ve grafen yiizeyinde biiyiik alanl

PMMA kalintilarinin kalmadigi goriilmistiir.

Transfer sdrecinin optimizasyonun ardindan, grafen filmlerin sentez kosullarinin
filmlerdeki yiik tasiyicilarinin mobilitesi iizerindeki etkisi incelemek amaciyla, filmlerin
biiyiitiilmesi sirasinda oncli gaz olarak kullanilan CHj’lin akis hizi ve filmin biiyiitilme
stiresi degistirilmistir. Yapilan ol¢timler CH4 akis hizi ve filmin biiyiitiilme siiresinin,

grafen filmlerdeki yiik tasiyicilarinin mobilitesi lizerinde etkili oldugu gostermistir.

4.1. Transfer edilen Grafen Filmlerin Raman Spektrumu

Deneysel ¢alismalarin ilk asamasinda, tek tabaka polikristalin grafen filmler, 5 dk boyunca
25 ml/dk CH,4 akis hizinda ve 500 mTorr basing altinda sentezlenmistir. Biiyiitiilen bu
filmlerden biri Si alttas tizerine transfer edilerek, Raman 6l¢imii alinmistir. Sekil 4.1 bu
sentez kosullarinda hazirlanan grafen filmin Si alttas tizerine transfer edildikten sonra
aliman optik mikroskop goriintiisiinli ve Raman spektrumunu gostermektedir.  Sekil
4.1(a)’da goriildiigli gibi Si alttas lizerine transfer sonucu, grafen filmde katlanmalar olmus
ve film ylizeyinde transfer siirecinden kaynakli PMMA kalintilar1 gozlenmistir. Sekilde
pembe siirekli ¢izgi ile ¢evrelenen alan, grafen filmden raman 6l¢limiiniin alindig1 noktay1

gostermektedir.
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Sekil 4.1. 25 ml/dk CHy4 akis hizinda 5 dk biyiitiilen grafen filmin, (a) optik mikroskop

gorintusu. Burada pembe sirekli cizgi ile cevrelenen alan, grafen filmden raman
Olclimiiniin alindig1 noktay1 gostermektedir. (b) Raman spekrumu.

Raman spektroskopisi sp® ve sp? hibritli karbon atomlarinin karakterizasyonunda ¢ok etkili
bir yontemdir. Tek tabaka, iki tabaka ve birka¢ tabaka grafenin elektronik ve titresim
Ozellikleri rezonans raman sagilmasiyla kolaylikla arastirilabilir. Grafende duzlem-igi
enine ve boyuna optik fononlar raman aktiftir (Ferrari A. C., ve ark., 2006; Mafra D. L. ve
ark., 2007). Grafenin 1. Brillouin bolgesinde I' noktasi yakinlarinda (Sekil 2.14(b))
diizlem-ici enine ve boyuna optik fononlar dejeneredir. sp? karbonlu grafitik yapilarda C-C
bagmimn diizlem-ici gerilmesi ve esnemesi sonucu bu dejenerelik bozularak, 1583 cm™
civarinda bir Raman modunun olugsmasmi saglar. Bu mod ilk olarak grafitte
gozlendiginden G-modu olarak adlandirilmistir. Bir enine optik fononun kristal
kusurundan inelastik sagilmast sonucu 1350 cm™ civarinda olusan D-modu, sp? karbonlu
malzemelerin diizensizligini temsil eder ve grafen iizerindeki kusurlarin anlasilmasim
saglar. D pikinin siddeti malzemedeki kusur yogunlugunun diizeyi ile ilgilidir. Ayrica tiim
sp® karbonlu malzemelerde 2500-2800 cm™ arasinda kuvvetli bir 2D piki gézlemlenir. 2D
modu enine optik fononun kristal kusurundan sagilmak yerine baska bir enine optik

fonondan inelastik sagilmasi sonucu olusur (Malard L. M., ve ark, 2009).

Grafenin tabaka sayis1 ve kalitesinin raman spektrumu kullanilarak ayirt edilmesinde 3
temel 6ge vardir. Bunlardan ilki; tek tabakali grafende G bandi siddetinin azalmasi, digeri
2D bandinin seklinin degisimidir. Tek tabakali grafen i¢in 2D bandi daha keskin ve dar pik
verirken, ¢ok tabakali grafen i¢in pikin sekli genisleyerek bozulmaya baslar. Sonuncusu

ise, kusurlu yapilarda D bandinin belirgin hale gelmesidir.
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Sekil 4.2°de grafen ve grafitin raman spektrumlar1 karsilagtirllmaktadir. Sekilde goriildigi
gibi grafen ve grafitte G ve 2D bandlarinin siddeti ve oranlar1 farklidir. Dolayisiyla G ve

2D bandlarinin oranlar1 grafenin tabaka sayis1 hakkinda bilgi verir.

! ' 2D
514nm
N G
3
° Grafen
U 20
Grafit
1400 2100 2800

Raman kaymasi (cm™)

Sekil 4.2. 514 nm dalgaboyundaki lazer ile dl¢lim alinmis grafit ve grafen tabakalarinin
raman spektrumu (Ferrari A. C. ve ark, 2006).

25 ml/dk CH, akis hizinda 5 dk biyiitiilen grafen filmin Raman spektrumunun verildigi
Sekil 4.2(b)’de goriildiigii gibi G bandi 1584 cm™ de, 2D bandi ise 2683 cm™ de
gozlenmistir. G bandinin siddetinin 2D bandinin siddetine orant G/2D = 0,2’dir. Bu grafen
filmden raman 6l¢iimiiniin alindig1 noktanin tek tabaka oldugu anlamina gelir. Ayrica 1350
cm™ civarinda D bandinin gdzlenmemesi sentezlenen grafenin kusur yogunlugunun az

oldugunun bir gostergesidir.

25 ml/dk CHy4 akis hizinda 5 dk biiyiitillen grafen filmin Raman spektrumunun alinmasi
sonucu bu sentez kosullarinda bakir folyo {izerinde blyuttlen grafen filmlerin tek tabaka

oldugu ve bu filmlerin silikon alttas lizerine transfer edilebildigi gosterilmistir.

4.2. Transfer Strecinin Optimizasyonu

Bu tez kapsaminda grafen filmlerin PMMA-aracili yontemle Si/SiO; alttas lizerine transfer
stirecinde karsilasilan en 6nemli problemlerden biri, grafen filmlerde olusan catlaklar ve
yirtilmalar sebebiyle film ylizeyinde meydana gelen sireksizliklerdir. Bu sireksizliklerin
boyutlarinin milimetre mertebesine ulasmasi sonucu, film zerine buharlastirilan glimiis
kontaklar film ile temas etmemekte, dolayisiyla 6rnek {izerinden 6lglim alinamamaktadir.
Sekil 4.3, 25 ml/dk akis hizi altinda 5 dakikada biiyiitillen bir grafen filmin, giimiis

kontaklarin buharlastirilmasi ve kontak baglantilarinin yapilmasinin ardindan alinan optik
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mikroskop gorintisind gostermektedir. Sekilde soldaki kontak akim ucuna, sagdaki
kontak ise gerilim ucuna karsilik gelmektedir. Bu Ornekte Sekil 4.3’de gosterilen kontak
konfiglrasyonu ile, enine diren¢ manyetik alanin fonksiyonu olarak 6l¢iilmeye c¢alisilmus,
ancak Ol¢lim almamamustir. Kontaklar arasinda siirekliligin = oldugu yeni bir
konfigiirasyonun olusturulmas: sonrasinda, Ornekte enine direncin manyetik alanla
dogrusal olarak degistigi gozlenmistir. Bu gézlem ve deneyim sonrasinda Si/SiO; alttas
uzerine transfer edilen bir ¢ok grafen filmde, optik mikroskop ile grafen bulunup

bulunmadig1 anlasilamayan bélgelerde, aslinda grafen bulunmadigi ve bu bolgelerin SiO,

yiizeyi oldugu anlasilmistir.

“>

Sekil 4.3. 25 ml/dk akis hiz1 altinda 5 dakikada biiyiitiilen grafen filmin, glimiis kontaklarin
buharlagtirilmasi ve kontak baglantilarinin yapilmasinin ardindan alinan optik mikroskop
gorintlst. Burada pembe alanlar SiO, ylzeyini, agitk mavi alanlar ise grafen filmi
gostermektedir. Sekilde gortildigi gibi gerilim ucu olarak kullanilan kontak grafen filme
temas etmemekte, tamamen SiO, ylizeyine temas etmektedir.

Bolim 2.4°te; grafen distile su icinden Si/SiO, alttas lizerine transfer edildiginde,
PMMA/grafen yigin1 ile Si/SiO; alttag araylizeyinde grafenin alttas ile etkilesmedigi
kisimlar yani bosluklar kaldigt ve bu bosluklarn PMMA’nin grafen yiizeyinden
uzaklastirilmas1 sirasinda film yiizeyinde siireksizliklere neden oldugu belirtilmistir.
Bosluklarin, PMMA/grafen y1gini ile Si/Si0; alttas araylizeyinde tuzaklanan su molekiilleri
ve fabrikasyon siirecinde Cu alttagin haddelenmesi nedeniyle olusan piiriizliiliikkten
kaynaklandig1 aciklanmustir. Si/SiO; alttas Uzerine alinan PMMA/grafen yigmimnin 150
°C’de 15 dk tavlanmasi sonucu bu bosluklarin giderilebildigi bilinmektedir. Ancak bu tez
kapsaminda yapilan deneysel ¢alismalar, transfer siirecinde kullanilan H,O/H,0,/NH,OH
cozeltisinin grafen filmlerin yiizeyinde olusan siireksizlikler konusunda, yukarida belirtilen

nedenlerden daha etkili oldugunu gostermistir. Bu sebeple grafen ylizeyinde kalan organik

51



artiklarin giderilebilmesi i¢in kullanilan H,O/H,0,/NH,OH ¢0zeltisinin derisimi ve grafen

filmlerin bu ¢ozelti iginde bekletilecegi siire, grafen filmlerin Si/SiO; alttas {izerinde

stirekliligi agisindan ¢ok dnemlidir.

Sekil 4.4. (a) Si/SiO; alttas tizerindeki PMMA/grafen y1gimm 150 °C’de 15 dk tavlanmasi
sonucu alinan optik mikroskop goriintiisii. Burada kesikli sar1 ¢izgi ile ¢evrelenmis alan,
PMMA/grafen yigmin 15 dk 20:1:1’lik H,O/H;0,/NH4OH c¢ozeltisinde bekletilmesi
sonucu, film yilizeyinde olusan zarar1 gostermektedir. Kesikli mavi ¢izgi ile ¢evrelenmis
alan ise PMMA/grafen y1gim ile alttag arayiizeyinde tuzaklanan su molekiilleri sebebiyle
olusmustur. (b) Grafen film iizerine kaplanan PMMA 'nin uzaklastirilmasi sonucu Si/SiO;
alttag tizerindeki grafen filmin optik mikroskop gorintlsi. Burada kesikli sar1 ¢izgi ile
gevrelenmis alanlar SiO; yiizeyine, kesikli mavi ¢izgi ile ¢evrelenmis alanlar ise grafen
filme karsilik gelir.

Bu tez kapsaminda grafen filmlerin transfer siirecinde ilk asamada hacimce 20:1:1°lik
H,O/H,0,/NH,OH  ¢ozeltisi  hazirlanarak, filmlerin yiizeyindeki organik artiklarin
giderilmesi amaglanmistir. Ancak PMMA/grafen yigimin bu derisimdeki ¢ozeltide 15 dk
bekletilmesi sonucu, c¢ozeltide bulunan H,O, nin ¢oziinmesinden dolayr PMMA/grafen
yigmin ¢ozelti ile temas ettigi bolimlerinde kabarciklar olugsmustur. PMMA/grafen
yiginmin H,O/H,O0,/NH4OH ¢ozeltisinden distile su igine alinarak yikanmasi, olusan bu
kabarciklar1 giderememistir. Bu asamadan sonra PMMA/grafen yigiminin Si/SiO; alttas
iizerine alinarak 150 °C’de 15 dk tavlanmasi sonucu, grafen film optik mikroskop altinda
Si/SiO; alttag lizerine tamamen oturmus gibi goriinmesine ragmen, PMMA’nin aseton
kullanilarak grafen yiizeyinden uzaklastirilmasi sirasinda grafenin biiylik bir bolimi
kalkmistir. Sekil 4.4 PMMA/grafen yiginiin (grafen film 25 ml/dk akis hizi altinda 5
dakikada buyitilmistiir) 15 dk 20:1:1’lik H,O/H,0,/NH4,OH ¢o6zeltisinde bekletilmesinin
ardindan, sirastyla Si/SiO; alttag tizerinde 150 “C’de 15 dk tavlanmasi ve film yiizeyindeki

PMMA ’nin uzaklastirilmasi sonucu alinan optik mikroskop goriintiilerini gostermektedir.

Sekil 4.4(a)’da kesikli sar1 ¢izgi ile ¢cevrelenmis alana karsilik gelen kisimlar, PMMA ’nin
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film ylizeyinden uzaklastirilmasi sirasinda (Sekil 4.4(b)) tamamen kalkmistir. Kesikli mavi
cizgi ile cevrelenmis alanin olugsmasinin nedeni ise PMMA/grafen yigimi ile alttas
arayuzeyinde tuzaklanan su molekulleridir. Ancak Si/SiO; alttas lizerindeki PMMA/grafen
yiginin 150 °C’de 15 dk tavlanmasi sonucu bu alandaki su molekiilleri buharlagmistir.
Sekil 4.4(b)’de goriildiigi gibi kesikli mavi ¢izgi ile ¢evrelenmis alan, PMMA nin grafen
yiizeyinden uzaklastirilmasi sirasinda film yilizeyinden kalkmamistir ve filme zarar
vermemistir. Dolayisiyla buradan Si/SiO, alttag {izerine transfer edilen grafen filmlerin
ylizeyinde olusan milimetre mertebesindeki siireksizliklerin, filmlerin 20:1:1°1lik
H,O/H202/NH4OH ¢ozeltisi 15 dk bekletilmesinden kaynaklandigi agik¢a goriilmektedir

ve tavlama isleminin bu kusurlarin giderilmesi konusunda hig bir islevi yoktur.

20:1:1’lik H20/H,0,/NH,OH ¢ozeltisinin grafen filmlere zarar verdiginin ve filmlerin
yizeyinde milimetre mertebesinde siireksizliklerin olusmasina sebep oldugunun deneysel
olarak gorilmesinin ardindan, bu ¢ozeltinin derisiminin ve grafen filmlerin bu ¢ozelti
icinde bekleme siirelerinin azaltilmas1 6ngorilmistiir. Bundan sonra grafen filmlerin
Si/SiO, alttas Tlizerine transfer siirecinde, film yiizeyinde kalan organik artiklarin
giderilmesi igin hacimce 100:3:3’lik H,O/H,O,/NH4OH ¢ozeltisi kullanilmis ve grafen
filmler bu ¢ozelti igcinde 10 dk bekletilmistir. Bu kosullarda Si/SiO; alttas {izerine transfer

edilen grafen filmlerin yiizeyinde siireksizlikler olugsmamustir.

Bu tez kapsaminda grafen filmlerin PMMA -aracili yontemle Si/SiO alttas {izerine transfer
stirecinde karsilagilan diger bir problem ise, grafenin iizerinde biiylitiildiigii metal alttagin
asit ¢Ozeltisinde ¢oziinmesi sirasinda filmi desteklemesi igin kullanilan PMMA ’nin aseton
tarafindan film yilizeyinden tamamen uzaklastirllamamasidir. PMMA’nin grafen
yuzeyinden kaldirilmasi igin, PMMA/grafen yigiminin aseton i¢inde bekletilme slresinin
artirtlmasi, asetonun daha fazla PMMA ¢o6zecegi anlamina gelmemektedir. Asetonun
cozebilecegi PMMA miktar1 sinirlidir. Bu sebeple bu tez kapsaminda Si/Si0; alttas iizerine
transfer edilen butin filmler aseton iginde 3 saat bekletilmistir. Film yiizeyinde kalan
PMMA’nin giderilmesi i¢in, bu asamadan sonra 1sil islem yapilmasi Ongoriilmiistiir.
Grafen filmler ABKBC diizeneginde, ortamdan akis hizlar1 sirastyla 200 ml/dk ve 400

ml/dk olan H; ve Ar gazlar1 gecirilerek iki saat 300 °C’de tavlanmustir.

Grafenin Si/SiO; alttas {izerine transfer siirecinde yapilan tavlama isleminin PMMA nin
grafen film ylizeyinden kaldirilmasi konusunda etkili olup olmadiginin anlasilmasi igin,
PMMA/grafen y18in1 3 saat aseton icinde bekletildikten sonra optik mikroskop goriintiileri
alimmustir (Sekil 4.5(a)). Daha sonra ayn1 Ornek sirasiyla 200 ml/dk ve 400 ml/dk akis
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hizina sahip H, ve Ar ortaminda iki saat 300 °C’de tavlanmis ve tekrar optik mikroskop
goriintlileri alinmistir (Sekil 4.5(b)). Sekil 4.5(a) ve 4.5(b) karsilastirildiginda, tavlama
isleminin grafen film iizerinde asetonun ¢dzemedigi PMMA kalintilarinin biiyiik bir
kismini gideremedigi goriilmektedir. Ancak tavlama islemi sonrasinda grafen yiizeyi daha

temiz goriindiigliinden, bu tez kapsaminda Si/SiO, alttag {lizerine transfer edilen biitiin

filmlere tavlama islemi uygulanmistir.

Sekil 4.5. 25 ml/dk akis hiz1 altinda 5 dakikada biiyiitiilen grafen filmin Si/SiO; alttas
lizerine transferi sonrasinda, (a) grafen ylizeyinde bulunan PMMA’nin giderilmesi igin
aseton iginde 3 saat bekletilmesi sonucu alinan optik mikroskop goriintlisu (b) tavlama
islemi sonucu alinan optik mikroskop goruntisu

Transfer silirecinin optimizasyonunun ardindan Si/SiO; alttag tizerine alinarak mobilitesi
olculen grafen filmlerin neredeyse tamaminda, transfer siirecinden kaynakl siireksizlikler
olusmamistir ve grafen yilizeyinde biiyiik alanli PMMA kalintilar1 kalmamistir. Sekil 4.6,
bu tez kapsaminda kullanilan transfer prosesinin 10 ml/dk akis hiz1 altinda 15 dakikada
bayatulen bir grafen filme uygulanmasi sonucu, transfer siirecinin farkli basamaklarinda
aliman optik mikroskop goriintiilerini gostermektedir. Sekilde goriilen goriintiiler 5 x 5
mm?’lik ornegin sol {ist kdsesinden alinmistir. Sekil 4.6(d)’de goriildigii gibi trasfer
sirecinin sonunda grafen yiizeyinde higbir siireksizlik olusmamis ve yiizeyde sadece mikro

boyutta PMMA kalintilar1 gozlenmistir.
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Sekil 4.6. 10 ml/dk akis hiz1 altinda 15 dakikada biiyiitiilen grafen filmin (a) bakir folyo
tzerindeki optik mikroskop goruntisu, (b) tizeri PMMA ile kaplandiktan sonra alinan optik
mikroskop gorintist. (c) PMMA/grafen yiginmin Si/SiO, alttas iizerine transferi
sonrasinda alinan optik mikroskop goriintiisii. (d) PMMA’nin grafen film Uzerinden
uzaklagtirilmasi sonucu alinan optik mikroskop goriintiisii.

4.3. Grafen Filmlerin Elektriksel Karakterizasyonu

Grafen filmlerin PMMA-aracili yontemle Si/SiO; alttas tlizerine transfer siirecinin
optimizasyonun ardindan, DBKBC yontemiyle polikristalin Cu folyo iizerinde hazirlanan
grafen filmlerde, sentez kosullarmin (CHg akis hizi ve filmin biiyiitiilme stiresi) yuk
tagiyicilarinin mobilitesi lizerindeki etkisi arastirilmaya calisilmistir. 25 ml/dk akis hizinda
5 dk boyunca buyutilen grafen filmin SEM goriintiisiinden (Sekil 4.7), bu sentez
kosullarinda hazirlanan grafen filmlerin iizerinde ikinci tabakalarin biiylidiigi acikga
goriilmektedir. Dolayisiyla, bu tez kapsaminda, sadece tek tabakaya sahip grafen filmlerin
stirekligini saglamak amaciyla degil ayn1 zamanda ikinci tabalarin olusmasina da engel
olacak sekilde bir sentez araligi belirlenmeye ¢alisilmistir. Bu sebeple, CH4 gegis miktari
azaltilarak biiyiime hizinin azaltilmasi 6ngoriilmiistiir. Hazirlanan grafen filmler, CH, akis
hizlari; 5 ml/dk ve 10 ml/dk olacak sekilde sentezlenmistir. Bu akis hizlarinda; elektronik
olarak mobilitesi en ylksek 0Orneklerin bulunabilmesi, KBC parametrelerinin film
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kalitesine etkisinin arastirilabilmesi icin, her iki grup 5, 10, 15, 20, 25 dk CH4 akis

stirelerine maruz birakilarak belirtilen sentez aralig1 taranmuastir.

Sekil 4.7. 25 ml/dk akis hizinda 5 dk
boyunca buyatilen grafen filmin SEM
gorintist.  Burada  mavi  oklarla
gosterilen adaciklar grafen film iizerinde
belirtilen sentez kosullarinda biiyiiyen
ikinci tabakalara karsilik gelmektedir.

Yukarida belirtilen sentez kosullarinda hazirlanan 6rnekler Hall 6l¢iim deney diizenegine
yerlestirilerek, filmler iizerine buharlastirilan akim kontaklar: iizerinden 300 nA’lik AC
akim siirtilmistiir. Manyetik alanin biytikligi -1,0 T ile +1,0 T arasinda degistirilerek,

enine ve boyuna direng manyetik alanin fonksiyonu olarak 6l¢iilmistiir.

4.3.1. Grafen Filmlerde Enine ve Boyuna Direncin Manyetik Alanla Degisimi

Bu tez kapsaminda CH4 akis hizlar1 5 ml/dk ve 10 ml/dk olacak sekilde, CH, akis siiresi
(5, 10, 15, 20, 25 dKk) degistirilerek bir ¢ok 6rnek hazirlanmistir. Bu orneklerden alinan
OlgUimler degerlendirilerek, her bir 6rnek igin enine direng (R, ) ve boyuna direng (R, )
manyetik alanin fonksiyonu olarak c¢izilmistir. Bu grafikler kullanilarak 6l¢iim alinan
ornekteki yik tastyicilarinin sayisi ve mobilitesi hesaplanmustir. Sekil 4.6 transfer siirecinin
farkli basamaklarinda optik mikroskop goriintiisii alinan, 10 ml/dk akis hiz1 altinda 15
dakikada biiyiitiilen bir grafen filme aittir. Bu ¢alismada hazirlanan 6rneklerde enine ve
boyuna direncin manyetik alanla degisimine 6rnek teskil etmesi i¢in bu 6rnege ait veriler

kullanilmustir.

Sekil 4.8 ve Sekil 4.9, 10 ml/dk akis hiz1 altinda 15 dakikada biiyiitiillen grafen filmin,
sirasiyla enine ve boyuna direncinin manyetik alanla degisimini gostermektedir. Bu
grafikler ham deneysel veriler kullanilarak ¢izdirilmistir. Drude modeline gore zayif
manyetik alanlarda R,, manyetik alanla lineer olarak degisir, R,, ise manyetik alandan
bagimsiz olup sabittir (Bolim 2.5’e¢ bakiiz). Bu tez kapsaminda Hall 6lgiimleri zayif
manyetik alanlarda (-1,0 T ile +1,0 T arasinda) yapildigindan, Drude modelinin 6ngérdiigii
gibi bu Ornekte R,, manyetik alanla dogrusal olarak degismektedir (Sekil 4.8). Ancak
Sekil 4.9°da goriildiigi gibi R,, manyetik alanin biiyiikliigline baghdir.
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Sekil 4.8. 10 ml/dk CHy akis hiz1 altinda 15 dakikada biiyiitiilen grafen filmde R, ’nin
manyetik alanla degisimini gosteren ham veriler ve bu verilerin lineer bir dogruya
benzetisimi.
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Sekil 4.9. 10 ml/dk CH,4 akis hiz1 altinda 15 dakikada biiyiitiilen grafen filmde boyuna
R, ’in manyetik alanla degisimini gosteren ham veriler. Ek resim bu tez kapsaminda
Olglim alinan &rneklerde Orneklerden siiriilen akimin (I, ) yonu ile Ry, 'nin ve Ry, ’in
oOl¢iildiigii kontaklar1 gostermektedir.
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Sekil 4.9°da gortildiigii gibi 10 ml/dk akis hiz1 altinda 15 dakikada biiyiitiilen grafen filmde
R,, ’in manyetik alana gore degisimi simetrik degildir. Manyetik alanin biyikligi ayni
olmak kosuluyla yoniiniin degismesi sonucu, 6rnegin R, direnci degismistir. Ancak bir
malzemede R, ’in (manyetik alan malzemeden siiriilen akima dik olmak tizere) uygulanan
manyetik alanin yoniine bagli olmadigi; Ry, ’nin ise manyetik alanin yoniine bagl oldugu
bilinmektedir. Dolayisiyla Sekil 4.9’da goriilen egrinin manyetik alana gore simetrik
olmamasi, Ry, ’e Ry, 'nin de katkisi oldugunu gostermektedir. Ayrica bu filme uygulanan
manyetik alanin biiyiikliigii sifir iken, Ry, 'nin degeri sifirdan farklidir (Sekil 4.8). Bu,
grafen filmde sifir manyetik alanda bir Hall gerilimi indiiklendigi anlamina gelir. Ancak
bir malzemeye uygulanan manyetik alanin biiyiikliigii sifir iken, malzemede bir Hall
gerilimi indiiklenmesi olas1 degildir. Dolayisiyla bu durum Ry, ’ye Ry, ’in de katkisi

oldugunu gostermektedir.

Hall bar geometrisinde giimiis kontaklar buharlastirilan bir grafen filmde; film Gzerinden
akimin siiriildiigii akim uglar (I, ) ve 6rnek Gzerinden boyuna ve enine direncin 6lgildigi
gerilim uclart (swrasiyla Vi, ve V) Sekil 3.7(b)’de gosterilmistir. Bu kontak
konfiglrasyonuna sahip bir 6rnekte boyuna direncin olgiildigi V., kontaklarmin Xxx
dogrultusuna, enine direnci Olgiildiigii V,, kontaklarmin ise Xy dogrultusuna paralel
olmamasi sonucu bu kontaklar Gizerinden saf enine ve saf boyuna direng 6lglilemez. Bu tez
kapsaminda hazirlanan 6rneklerde, grafen filmlerin Si/SiO; alttas iizerine transfer edilmesi
sirasinda PMMA/grafen yigin1 distile su iginden Si/SiO, alttag {izerine alindigindan,
PMMA/grafen yigiminin alttas tizerine alttas yiizeyi ile paralel olacak sekilde oturmasini
kontrol etmek oldukga zordur (Sekil 2.13(a)). Bu sebeple Orneklere elektriksel iletimi
saglamasi i¢in buharlagtirilan, akim ve gerilimin o6lgiildiigii giimiis kontaklarin film

yiizeyine paralel olmamasi beklenen bir sonugtur.

Ornek lizerinden R, ve Ry, "nin 6l¢iildiigii gerilim uglar sirasiyla saf boyuna ve saf enine
direnci Olcemediginden, bu iki biiyiikligii birbirinden ayirabilmek i¢in sirasiyla
simetrilestirme ve karsit-simetrilestirme yontemi kullanilabilir (Bao P. ve ark., 2013; Chen
Y., ve ark., 2010). Bir malzemede R,, uygulanan manyetik alana gore simetrik
oldugundan, manyetik alanin biiyiikliigli ayn1 olmak kosuluyla yoniiniin degismesi sonucu
elde edilen verilerin ortalamasinin alinmasi (simetrilestirme yontemi), Ryy’e Ry, ’nin

katkisinin elimine edilmesini saglar (Esitlik 4.1).
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Rxx (B) = [Rxx (B) + Rxx (_B)] (41)

N[ =

Bir malzemede R,, ise uygulanan manyetik alana gore karsit-simetrik oldugundan,

manyetik alanin biiyiikliigii ayn1 olmak kosuluyla yoniiniin degismesi sonucu elde edilen
verilerin birbirinden ¢ikarilarak ikiye béliinmesi (karsit-simetrilestirme yontemi), Ry, 'ye

R, ’in katkisinin elimine edilmesini saglar (Esitlik 4.2).

1
ny (B) = E [ny (B) — ny (_B)] (4.2)
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Sekil 4.10. 10 ml/dk CH4 akis hiz1 altinda 15 dakikada biiyiitiilen grafen filmde Ry, 'nin
manyetik alanla degisimini gosteren ham verilere karsit-simetrilestirme ydnteminin
uygulanmasi sonucu elde edilen islenmis veriler ve bu verilerin lineer bir dogruya
benzetisimi.

Sekil 4.10 10 ml/dk akis hiz1 altinda 15 dakikada biiyiitilen grafen filmde R, 'nin
manyetik alanin fonksiyonu olarak oOlgiilmesi sonucu alinan verilere Esitlik 4.2°nin
uygulanmasi ile elde edilen grafigi gostermektedir. Grafik {izerinde verilen tabloda
goriildiigii gibi bu dogrunun egimi s = 140 Q/T’dir. Sekil 4.11 ise bu filmde R,, ’in
manyetik alanin fonksiyonu olarak Olgiilmesi sonucu alinan verilere Egitlik 4.1°in

uygulanmasi ile elde edilen grafigi gostermektedir. Manyetik alanin biiyiikliigl sifir iken

filmde R,, ’in biiyiikligi 594 Q’dur. dR,,/dB = 140 Q/T ve R,, = 594 Q olmak lzere
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10 ml/dk akis hizi altinda 15 dakikada biiyiitiilen grafen filmde yiik tastyicilarinin
yogunlugu (n;) ve mobilitesi (1) sirasiyla Esitlik 2.33(a) ve 2.33(b) kullanilarak

hesaplandiginda; ng = 4,5.101° m~2 ve u = 1247 ¢m?/V.s olarak bulunmustur.
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Sekil 4.11. 10 ml/dk CH, akis hiz1 altinda 15 dakikada biiyiitiilen grafen filmde R, ’in
manyetik alanla degisimini gosteren ham verilere simetrilestirme yonteminin uygulanmasi
sonucu elde edilen grafik.

Bu tez kapsaminda oncelikle CH,4 akis hiz1 5 ml/dk olan ve sirasiyla 5, 10, 15, 20 ve 25 dk
CH, akis siiresine maruz birakilan bir seri 6rnek hazirlanmistir. Bu 6rneklerin her biri igin
Ryx Ve Ry, manyetik alanin fonksiyonu olarak dlgiilerek dR,, /dB Ve Ry, belirlenmistir
ve buradan o6rneklerdeki yiik tasiyicilarinin yogunlugu ve mobilitesi 10 ml/dk akis hizi
altinda 15 dakikada biiyiitiilen grafen film i¢in izlenen yontem kullanilarak hesaplanmigtir.
Hesaplanan mobilite degerleri CHs’e maruz kalma siiresinin fonksiyonu olarak ayni
kosullarda hazirlanmis iki farkli 6rnek serisi i¢in Sekil 4.12°de verilmistir. Sekil 4.12°de
pembe noktalarla isaretlenen mobilite degerleri birinci seri 6rneklere karsilik gelmektedir.
Bu mobilite degerleri biiyiitiillen filmin CHs’e maruz kalma siiresinin filmdeki yiik
tastyicilarinin mobilitesini etkiledigini agikca gOstermektedir. Ayni akis hizi altinda farkl
bliylime siirelerinde sentezlenen bu orneklerin mobilite degerlerinin tekrarlanabilirligini

gbzden gecirmek icin sentez kosullar1 degistirilmemek sartiyla bir seri 6rnek daha
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hazirlanmistir. Sekil 4.12°de mavi noktalarla verilen mobilite degerleri ise bu 6rneklere

karsilik gelmektedir.
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Sekil 4.12. 5 ml/dk CH, akis hiz1 altinda farkli biiylime siirelerine sahip grafen filmlerin
mobiliteleri. Burada pembe noktalarla isaratlenen mobilite degerleri hazirlanan birinci seri
orneklere, mavi noktalarla isaratlenen mobilite degerleri ise ikinci seri drneklere karsilik
gelmektedir.

Manyetik alanin fonksiyonu olarak 6rneklerin enine direngleri 6l¢iildiigiinde elde edilen
veriler, orneklerin pozitif ve negatif manyetik alana bagli davraniglarinin farklilik
gosterdigi sonucunu vermektedir. Manyetik alanin tarandi@i aralik degistirilmemek
Kosuluyla yoniiniin degistirilmesi sonucu, 6rneklerde Ry, 'nin manyetik alanla degisimi
beklenildigi gibi dogrusal olmasmna ragmen bu dogrularin e§imleri birbirinden farklilik

gostermektedir (Sekil 4.13).

Sekil 4.13 yapilan oOlgiimlerde elde edilen tipik bir diren¢g-manyetik alan iligkisini
vermektedir. Negatif ve pozitif bolgede farkli egimlerin olugsmasi, tastyicilarin her bolgede
manyetik alan ile etkilesim mekanizmalarinin farkli oldugunu gostermektedir. Manyetik
alanin yonii ile tasiyic etkilesiminde, kuvvet yoniiniin tasiyict tipi ile direkt iliskili oldugu
bilgisini; grafen de her iki tip tastyicinin birlikte bulundugu bilgisi ile birlestirdigimizde bu
farkliligr anlamak daha kolaylasacaktir. Sekil 2.8 tipik bir grafen filmde bolgesel olarak

tastyici yogunlugunun nasil degistigini gostermektedir. Band yapisi; mikroyap1 kusurlari,
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biikiilmeler ve safsizliklar ile ¢ok kolay degisen grafen filmlerde, 6zellikle {izerinde
durdugu alttasa bagli olarak elektronik yap1 ve tasiyici tipi bolgesel olarak degismektedir.
Dolayisiyla safsizliklar ve mikro yapi1 bozukluklarma bagli olarak olusan bdlgesel
elektronik band yapisi degisimlerinin manyetik alana bagimlilik géstermesi beklenebilir.
Boylelikle manyetik alanin yoniine bagli olan degisimler s6z konusu olabilir. Tek bir band
yapisina sahip bir malzemede kristal yapiya bagli bir elektronik 6zelligin yada
manyetikdireng davranisinin yone bagimlilik gdstermesi beklenmez. Tasiyici tipi tek
oldugu icin yon degisimi simetrik degisimi beraberinde getirecektir. Ancak, mikroyap1 ve
atomik kusurlar gibi kristal yap1 dis1 etkenler, 6zellikle iki tip tastyict ayni malzemede
bolgesel degisiklikler gosterir ise, alan yoniine bagimlilik gozlenebilir. Si/SiO, Uzerine
aktarilan ve hazirlanma kosullarina bagh olarak mitkemmellik gosteren 6rneklerde bu
degisim daraltilabilmistir. Bu degisimin hazirlama kosullarinda olusacak dis etkenler ile
iligkili olacagin1 gdstermek i¢in iki seri 6rnek hazirlanarak degisim araliginin 6rnekler icin

belirli aralikta degistigi gosterilmek istenmistir.
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Sekil 4.13. 10 ml/dk CHy akis hiz1 altinda 10 dakikada biiyiitiilen grafen filmde R, ’nin
manyetik alanla degisimini gosteren ham veriler. Manyetik alanin yonii degistiginde
Ry, 'nin manyetik alanla degisimi dogrusal olmasma ragmen bu dogrularin egimleri
birbirinden farklilik gostermektedir.
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Sekil 4.12°de her iki set 6rnek i¢in hesaplanan mobilite degerlerinin degisim araliklar: (iki
farkli egim icin hesaplanan maksimum ve minumum degerler) hata barlar1 ile
gosterilmistir. Bu hata barlari; her bir 6rnegin sirasiyla pozitif ve negatif manyetik alanlar
icin Ry, degerlerinin egimlerinden pozitif ve negatif bolgedeki farkli mobilite degerlerinin
hesaplanmasi sonucu elde edilmistir. Sekilde 5 ml/dk akis hiz1 altinda 5 ve 10 dakikada
blyiitiilen grafen filmlerde yiik tasiyicilarinin mobilitesinin hata bar1 igermemesinin
sebebi, bu orneklerin enine direnglerinin manyetik alanla degisimin pozitif ve negatif
manyetik alanlarda farklilik gostermemesidir. Bu nedenle, mobilite degerindeki kiigiik
degisime bagl olarak negatif ve pozitif bolgedeki Ry, davranisi tiim bolge igin tek bir

egim vermektedir.

Benzer sekilde, hazirlanan iki ayri1 seri ornek i¢in hesaplanan degerler arasinda da biiyiik
farkliliklar gozlenmemistir. Ikinci seri orneklerin mobilitelerinin hata barlar1 birinci seri
orneklerin hata barlart ile kesismektedir. Hesaplanan mobilite degerleri arasindaki bu
uyum, ayni sentez kosullarinda hazirlanan oOrneklerde yiikk tasiyicilarinin mobilite

degerlerinin tekrarlandig1 sonucunu ortaya ¢ikarmaktadir.
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Sekil 4.14. 10 ml/dk CH, akis hiz1 altinda sirasiyla 5, 10, 15 ve 20 dk CH,4 akisina maruz
kalan filmlerin mobiliteleri
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En yiiksek mobilite degeri, 5 ml/dk akis hiz1 altinda 15 dk CHy4 akisina maruz birakilan
ornek icin u = 1247 cm?/V.s olarak hesaplanmistir. CHy akis hiz1 sabit kalmak iizere (5
ml/dk), orneklerin CH; akisina maruz kalma siiresi 20 dk oluncaya kadar mobilite
biylmekte, bu deger sonrasinda mobilite kiglUlmektedir (Sekil 4.12). Bu sonucun
gozlenmesi tizerine 5 ml/dk akis hiz1 altinda farkli biiylitme siirelerine sahip filmler
hazirlamak yerine, CHy akis hizinin artirilmasi ongoriilerek yeni ornekler hazirlanmistir.
Bu ornekler CH,4 akis hizi 10 ml/dk olmak ftizere sirasiyla 5, 10, 15 ve 20 dk CH,4 akis
stiresine maruz birakilmistir. Sekil 4.14 6rneklerin CH4’e maruz kalma siirelerine karsilik

bu drneklerin mobilite degerlerinin degisimini gostermektedir.

Sekil 4.14’de goriildiigii gibi 10 ml/dk akis hiz1 altinda farkli CHy akis siliresine maruz
kalan 6rneklerin mobilite degeri, Sekil 4.12°de oldugu gibi, 6rneklerin CH,4 akisina maruz
kalma stiresi belli bir degeri gectikten sonra azalmaktadir. 10 ml/dk akis hizi altinda
hazirlanan grafen filmlerde en biiyiik mobilite degerine (u = 1275 cm?/V.s), 5 ml/dk akis
hizinda hazirlanan grafen filmlerde oldugu gibi 15 dk CH4 akigsina maruz kalan 6rnekte

ulasilmstir.

Hazirlanan 6rneklerde, gecen CH,4 miktarina ve reaksiyon siiresine bagli olarak, grafen
adacik biyiikligi, CHs gazina maruz birakilma siiresi ile orantili olarak artmaktadir.
Belirli bir degere kadar grafen adaciklarin biiyiimesi devam ederken belirli bir slre sonra
ise biiyliyen adaciklar iizerinde ikinci grafen tabakalar1 biiylimeye baslamaktadir. Tek
tabakali adaciklara kadar yariiletken karekteri koruyan grafen film, ikinci tabakalarin
biiyiimesi ile metalik 6zellik gostermeye baglamakta; 2B bir tasinim olay1 yerine birdenbire
3B bir tasinim olayr hiikiim siirmeye baslamaktadir. Mobilite degerlerindeki bu sert

diistisiin bu degisim ile ilgili oldugu diisiiniilmektedir.

64



S. SONUCLAR

Bu c¢aligmada, farkli sentez kosullarinda DBKBC yontemiyle polikristalin bakir folyo
Uzerinde buyuitulen grafen filmlerde yiik tasiyicilarinin mobilitesi belirlenerek, bu filmlerin
kalitesi karsilastirllmistir. Hazirlanan grafen filmlerin mobilitesinin belirlenebilmesi,
polikristalin bakir folyo tlizerinde biiyiitiilen grafen filmlerin yalitkan Si/Si0O; alttag iizerine
transferini gerektirmektedir. Transfer sirasinda grafen ¢esitli kimyasal 6n islemlere maruz
kaldigindan, grafen filmlerde katlanmalar, kivrilmalar ve kirilmalar gibi gesitli kusurlar
olusmaktadir. Bu kusurlarin giderilmesi sentezlenen grafen filmlerin mobilitesinin
belirlenmesi agisindan ¢ok 6nemlidir. Bu tez kapsaminda ilk asamada sistematik deneyler
yapilarak transfer siireci optimize edilmistir. Yapilan deneysel c¢alismalar transfer
stirecinde PMMA/grafen yigminin yiizeyinde kalan organik artiklarin giderilmesi igin
kullanilan H,O/H,0,/NH4,OH ¢6zeltisinin derisiminin ve grafen filmin bu ¢ozelti icinde
bekletilme siresinin transfer kalitesini etkiledigini gostermektedir. Eger kullanilan
H,O/H,0,/NH4,OH ¢ozeltisinin  derisimi  gerekenden fazla ise, Si/SiO, alttag iizerine
transfer edilen grafen filmde milimetre boyutunda sireksizlikler olusmakta ve bu
stireksizlikler sebebiyle elektriksel dlgtimler gergeklestirilememektedir. Grafenin (izerinde
biiyiitiildiigli metal alttasin asit ¢ozeltisinde ¢ozlinmesi sirasinda filmi desteklemek i¢in
grafen filmler PMMA ile kaplanmaktadir. PMMA nin aseton tarafindan film yiizeyinden
tamamen uzaklastirilamamasi, bu tez kapsamindan karsilasilan diger bir problemdir.
Yapilan deneysel ¢alismalar PMMA/grafen yigininin aseton ig¢inde bekletilme siiresinin
belirli bir esik degeri gectikten sonra daha fazla PMMA’nin ¢0zlinmesi asamasinda bir
etkisinin olmadigini gostermistir. Bu sebeple film yiizeyinde kalan PMMA nin giderilmesi
i¢in, bu asamadan sonra 1s1l igslem yapilmas1 6ngériilmiistiir. Belirli oranlarda Ar ve H, gaz
karisimlarinin gegirildigi 6rneklere uygulanan 1sil islemlerin grafen yiizeyinden PMMA’y1
kaldirma konusunda aseton kadar etkili olmadigi goriilmiistir. Ancak tavlama islemi
sonrasinda grafen ylizeyi daha temiz goriindiigiinden, Si/SiO; alttas tizerine transfer edilen

batin filmlere tavlama islemi uygulanmistir.

Transfer surecinin optimizasyonundan sonra, sentez kosullarinin biiyiitilen filmdeki yiik
tagiyicilarinin mobilitesi {izerindeki etkisinin anlasilmasi icin iki farkli CHy4 akis hizinda,
filmlerin CH4’e maruz kalma siireleri degistirilmistir. Hazirlanan 6rneklerin mobilitelerinin
tekrarlanabilirligini goérmek i¢in bazi Orneklerden iki ayr1 seri hazirlanarak, ornek
hazirlama ve transfer siireclerinin tekrarlanir ol¢iimlemeye olan etkisi aragtirilarak

incelenmistir. Elde edilen sonuglar dlcimlerin tekrarlanabilir oldugunu ve Orneklere ait
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malzeme bilgisinin (mobilite) 6l¢imlenebildigini, ara islemlerin 6lgiilen degerlere etkisinin
hata sinirlart i¢inde kaldigini gostermistir. 5 ve 10 ml/dk CH,4 akis hizlarinda sirasiyla 5,
10, 15, 20 ve 25 dk CH, akisina maruz birakilan 6rneklerde, 15 dk sire icin maksimum
mobilite; 20 dk sonrasinda ise mobilitede ani diisiis gézlenmistir. Bu ¢alismada ulasilan en

buyiik mobilite degeri 1275 cm?/V.s olmustur.

Iki farkli akis hiz1 (5 ve 10 ml/dk CH, akis hiz1) kullanilarak hazirlanan 6rneklerde, en
bliyiik mobilite degerine drneklerin 15 dk CH, akisina maruz kalmalar1 sonucu ulasilmasi,
orneklerin sentez sirecinde CHj; akisina maruz kalma siiresinin onemli oldugunu
gostermektedir. Hazirlanan 6rneklerin CH,; akis hizina maruz kalma siiresi 15 dk’yi
gectikten sonra mobilitedeki ani diismenin sebebinin sentez kosullarina bagli olarak tek
tabakal1 polikristal grafen filmler Gzerinde biyUyen ikinci veya uguncl tabakalar oldugu
distintilmektedir. 50-60 mikron ortalama boyutlarda grafen adaciklarinin st {iste binmesi
ile olugsan grafen filmlere, ikinci veya Ugiincii tabakalarin eklenmesi ile mikroyap: son
derece karmasgik bir hal almakta ve iki farkli tasiyic1 ve sifir tasiyict bolgelerinden olusan
cok bilesenli bir malzeme ortaya ¢ikmaktadir. Bu nedenle SEM ve TEM gibi mikroskopik
teknikler ile mikroyapinin arastirilmasi ve elektronik 6zellikler ile mikroyap: arasindaki
iliskinin ayrintilari ile tartisilmasi gerekmektedir. Bu tez kapsaminda yapilan ¢aligmalar,

temel mekanizmalarin sorgulanacagi arastirmalar i¢in gerekli altyapiyr olusturmustur.

Bu tez kapsaminda hazirlanan 6rneklerde Olgiilen mobilite degerleri beklenildigi gibi
mikromekanik olarak HOPG tabakasinda izolasyon yontemi kullanilarak izole edilen
grafen filmlerin mobilitesinden ¢ok daha kiigiik 6l¢iilmiistir. Mikromekanik olarak HOPG
tabakalarindan izolasyon yontemi kullanilarak elde edilen grafen filmlerde yuk
tastyicilarinin - mobilitesinin  grafenin teorik olarak hesaplanan mobilite degerine
(200.000 cm?/V.s) ¢ok yakin olmasmin sebebi, grafen filmlerin elektriksel 6zelliklerini
belirlemek ic¢in yalitkan alttaglar iizerine transfer edilmesi sirasinda kimyasal 6n-iglemler
uygulanmamasi ve izole edilen grafen filmlerin tek kristal olmasidir. Boylece transfer
sorunlarindan kaynaklanan katlanmalar, kivrilmalar ve kirtlmalar gibi kusurlarin veya
farkl1 kristolografik yonelime sahip grafen taneciklerinin kesismesi sonucu meydana gelen
tanecik simirlarinin sebep oldugu sagilma mekanizmalart olusmamaktadir. Ancak bu
yontemle izole edilen grafen filmlerin boyutlar1 mikron mertebesinde oldugundan ve
transfer edildikleri alttas {izerinde rastgele dagildigindan elektronik uygulamalarda

kullanilmalari miimkiin degildir.
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Bu calismada elektronik aygit uygulamalari i¢in biiylik alanli grafen sentezinde en uygun
yontem olarak dngorilen KBC yontemi kullanilarak biiyiitiilen polikristal grafen filmlerin,
5 x 5 mm?lik Si/Si0, alttaglar lizerine transferi sonucu, literatiirde sik rastlanmayan
blyiklikte orneklerin (milimetre boyutlarinda) mobilitesi ol¢iilmiistiir. Bu 6rneklerin
mobilitesi, literatirde KBC yontemiyle milimetre boyutlarinda blyutilerek mutlak sifira
yakin sicakliklarda mobilitesi dlglilen 6rneklerle karsilastirilabilir buyikliktedir (Shen T.
ve ark., 2011).
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