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BAKIR ALTTASA YAPILAN ON iSLEMIN TEK TABAKA
GRAFEN FiLM KALITESINE ETKIiSI

(THE EFFECT OF PRETREATMENT OF COPPER SUBSTRATE TO THE
QUALITY OF SINGLE LAYER GRAPHENE)

Miicahit YILMAZ! , Yasin Ramazan EKER?

oz
Tekdiize biiyiik Olcekli grafen tabakalari sentezlemek igin ¢esitli metotlar Onerilmistir.
Bunlardan en ¢ok tercih edileni bakir veya nikel alttag iizerine kimyasal buhar biriktirme
(CVD) yontemiyle grafen biiyilitmektir. Son caligmalarda, kusursuz formasyona sahip tek
tabaka grafenin, bakirin kristal yapisina kritik bir sekilde bagli oldugu bilinmektedir. Bu
etkinin yani sira, bakir alttasa yapilan On islemin de grafen olusumunu etkiledigi
diistintilmustiir. Calismada alttas olarak 25 um kalinlikli bakir folyolar standart temizleme,
elektroliz ile parlatma ve tavlama gibi li¢ farkli 6n islemden gegirilmistir. Daha sonra metan
(CH4) ve hidrojen (H2) proses gazlar1 kullanilarak grafen sentezlenmistir. Bakir folyonun
yapist ve kalitesi XRD ve XREF ile belirlenmistir. Biiyiitme isleminden sonra bakir alttaglarin
ist ylizeyleri ve alt yiizeyleri Konfokal Raman kullanilarak incelenmis, olusan grafenin
ozellikleri tespit edilmistir. Sonug olarak elektroliz ile parlatma 6n isleminden gegirilmis bakir
alttas iizerinde, tek tabaka grafen olusumu gozlenirken diger 6n islemlerden gegirilmis bakir
alttaslar lizerinde ¢ok tabakal1 grafenler gozlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Tek tabaka grafen, CVD, Bakir alttas, Elektroliz ile parlatma

ABSTRACT

Among the various methods suggested to synthesize uniform and wide graphene sheets,
growing graphene on copper or nickel substrate via Chemical Vapor Deposition (CVD) is the
most preferred. Recent works have been demonstrated that defect free formation of large
mono-layer graphene critically depends on the copper's crystalline structure. Moreover the
substrate surface state is another important parameter involving an appropriate pretreatment.
In this study, 25 um thick copper substrate has been prepared with three different process;
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standart cleaning, electro-polishing and annealing. Then graphene growth has been
performed using methane (CH4) and hydrogen (H2) gases. Structure and purity of copper foil
have been determined using XRD and XRF techniques. In order to determine the graphene
properties, the upper surface and the lower surface of copper substrate have been examined
using Confocal Raman. At the end of the work, large single layer graphene has been observed
on the copper substrate pretreated by electro-polishing, while multilayer graphene has been
observed on substrates pretreated by the other methods.

Keywords: Single layer graphene, CVD, Copper substrate, Electropolishing

1. GIRIS

Grafen, iki boyutlu, bal petegi seklinde siki paketlenmis karbon atomlarinin olusturdugu
tek tabakali yapiya verilen isim olup, 2004 yilinda Geim ve Novoselov tarafindan
sentezlenmistir [1]. 2-boyutlu olan grafen tabakalarinin (2D) st iiste istiflenmesiyle 3-boyutlu
grafit (3D), bir top gibi sarilmasi ile boyutsuz yapi olan fulleren (0D), bir rulo seklinde
sarilmasi ile 1-boyutlu karbon nano tiip (1D) meydana gelmektedir. Grafen yapisinda karbon
atomlar1 arasindaki bag uzunlugu 0.142 nm olup karbon atomlarinda sp? melezlesmesi s6z
konusudur [2]. Grafenin yapisinda yer alan elektronlarin kiitlesiz rolativistik pargaciklar gibi
davranmas1 sonucu bir takim olagan dis1 kuvantum etkilerin gozlemlenmesinin [3,4] yan1 sira
grafenin sahip oldugu oda sicakligindaki 250000 cm?V.s elektron mobilitesi [5,6], 1TPa
Young modiillii iistiin mekanik 6zellikleri [7] ve olagan iistii 1s1 iletkenligi (5000 Wm™K™) [8]
gibi bir takim egsiz 6zellikleri de beraberinde getirmektedir. Grafenin potansiyel uygulamalari
arasinda tek molekiillii gaz tespiti [9-11], glines gozesi ve optoelektronik uygulamalar icin
saydam iletken elektrot [12-17], transistor gibi elektronik aygitlar [18-23], siiperkapasitor ve
lityum iyon bataryalar gibi enerji depolama araglari1 [24-29] yer almaktadir.

Tek tabaka grafen elde etmek i¢in pek ¢ok yontem Onerilmistir. Bunlar, mekanik katman
ayirma yontemi (eksfoliasyon) [30-32], epitaksiyel biiyiitme [33-35], silisyum-karbon
yontemi [36-37] ve kimyasal ayristirma yontemleri [38-40] en ¢ok bilinenleridir. Bunlarin
yani sira anodik baglanma, 1sikla katman ayirma, sivi fazda katman ayirma, karbon igeren
metal alttaslardan ayirma/cokeltme, molekiiler demet epitaksi, inga bloku olarak benzen
kullanarak kimyasal sentez yontemleri de vardir [41]. Bu yontemler i¢inde tek tabaka grafen
eldesi i¢in en ¢ok tercih edilen yontem mekanik katman ayirma yontemi olmasina karsin
boyut bakimdan bir takim sinirliliklar1 da beraberinde getirmektedir [42]. Bu sorunlar1 agmak
icin epitaksiyel biiyiitme yontemi i¢inde yer alan kimyasal buhar biriktirme (CVD) yontemi
tercih edilmektedir. Kimyasal buhar biriktirme yontemi ile elde edilen grafen hem biiyiik
boyutlu hem de tek tabaka olabilmektedir [43-50].

CVD yonteminde genellikle grafen tabakasini olusturacak karbon kaynagi olarak bir
hidrokarbon gaz (metan (CH4) veya asetilen (C2H2)) kullanilir. Diisiik basingta ve yiiksek
sicaklikta hidrokarbon gaz, nikel (Ni) veya bakir (Cu) alttas lizerinden gecirilir ve karbon
atomlarmin nikel veya bakir alttas ylizeyine birikmesiyle grafen elde edilir.

Sentezlenen grafenin kalitesi bakir alttagin kalitesi, safligina ve alttasin CVD firin igine
konulmadan once gegirdigi 6n islemlere kuvvetli bir sekilde bagl olduguna iliskin yapilmis
caligmalar mevcuttur. Magnuson ve ark. yaptiklar1 ¢alismada ¢6zelti ortaminda temizlenen
bakir alttagt Hz ortaminda tavlamalarina ragmen yiizeyde kalinti karbon tespit etmisler ve
oksitlenmis elektroliz ile parlatma teknigi ile bakir yiizeyi temizleyip biiylik 6lgekli grafen
sentezlemiglerdir [51]. Bakir alttas temizligi i¢in sik¢a kullanilan nitrik asit ile yapilan 6n
islemlerden sonra sentezlenen grafenin biiyiik 6lgekli oldugu ve grafen biiyiimesine olumlu
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etki yaptig1 tespit edilmistir [52,53]. Luo ve ark. Elektroliz ile parlatmanin yiizeydeki
puriizliiliikkleri ortadan kaldirdigin1 buna bagh olarak grafen mobilitesinin 10-30 kat arttigini
tespit etmislerdir [54]

Bu ¢alismada 25 pm kalinliginda bakir alttas ve reaktif gazlar olarak metan ve hidrojen
kullanilarak CVD ile tek tabaka grafen sentezi bakir alttaga uygulanacak 6n islemin etkisi
arastirilmigtir. Sentez Oncesi bakir alttasa lic farkli 6n islem uygulanmistir. Karbon
atomlarimin bakir alttas i¢ine difiizyonu sonucu, bakir alttagin hem st yiliziinde hem de alt
yliziinde grafen olusumu incelenmistir. Boylece bakir alttas yiizey 6zelliklerinin sentezlenen
grafene etkisi arasinda iligki kurulmustur.

2. MATERYAL VE YONTEM

2.1. Bakir alttasin hazirlanmasi ve temizlenmesi

25 um (Alfa Aesar Part# 46986) kalinliginda bakir folyo 1 cm?lik pargalar halinde kesildi.
Farkli 6n islemler uygulanarak grafen sentezinde kullanilmak tizere 3 adet alttas
hazirlanmstir.

Standart temizlik isleminde bakir alttas bir cam kap icindeki asetona 3 dakika siireyle
batirilmistir. Arkasindan 30 saniye siireyle sonikasyon yapilmis ve isopropil alkol (IPA) ile
yikanmistir. 5 dakika siireyle IPA icinde birakilan alttasa 30 saniye siireyle sonikasyon
yapilmis ve N2 gazi ile kurutulmustur. Daha sonra %10'luk asetik asit ¢ozeltisine daldirilan
alttas 5 dakika siire ile bekletilmistir. Buradan c¢ikarilan alttaglar IPA ile hizli bir sekilde
yikanmis ve asetik asit kalintilarini tamamen yok etmek i¢in 1 dakika siireyle IPA'da
bekletilip, N2 gazi ile kurutulmustur. Alttas kuvars zemin {izerine konularak ivedilikle CVD
firin icine yerlestirilmistir. Oksijeni alttastan uzaklastirmak i¢in firin vakuma alinmustir.

Elektroliz ile parlatma isleminde bakir alttas daha Once hazirlanan asidik elektroliz
cozeltisine daldirlmistir. Karsit elektrot olarak alttastan daha biiyiik ylizeye sahip ve daha
kalin bir bakir levha kullanilmigtir. Alttas katot, karsit elektrot ise anot olacak sekilde bir gii¢
kaynagma baglanmis ve 4 V gerilim ve 1 A akim ile 90 saniye siireyle bakir alttag
kaplanmigtir. Bakir ile kaplanan alttag dnce deiyonize (DI) su ardindan IPA ile yikanmigtir.
Daha sonra N2 gazi ile kurutulan alttag kuvars zemin {izerine konularak ivedilikle CVD firin
icine yerlestirilmistir. Oksijeni alttastan uzaklastirmak igin firin vakuma alinmistir.

Tavlama islemi i¢in bakir alttasta once standart temizlik islemi yapilmis daha sonra alttag
CVD firinina yerlestirilmistir. Grafen biiylitme islemine ge¢ilmeden bakir alttag proses
sicakligindan daha biiylik bir sicaklikta bekletilerek tavlama islemi yapilmistir. Bu islemler
esnada ortamdan Ar ve Hz gazi gegirilmistir.

Farkli 6n islemlerden gegirilen bakir alttaglar GNR — ADP PRO 2000 marka model X-
isinlart difraksiyon sistemi (XRD) ve RIGAKU — NEXCG marka X-isinlar1 floresans
spektroskopisi sistemi (XRF) ile incelenmistir.

2.2. Grafen biiyiitme

Grafen biyiitme islemi MTI marka OTF-1200X modelli CVD sisteminde
gergeklestirilmistir.

Alttaglarin yerlestirilecegi kuvars altllk, CVD firininda bulunan kuvars tlip i¢ine
yerlestirilmeden 6nce aseton ve IPA ile temizlendikten sonra N> gazi ile kurutulmustur. CVD
firmin iginde yer alan kuvars tiip IPA ile temizlenmis ve bakir alttag kuvars tiipiin ortasina
yerlestirildikten sonra kuvars tiip igindeki basing 5 dakika siirede 100 mTorr degerine
diisiiriilmistlir. Bu sayede ortamdaki oksijenden arindirilmistir. Daha sonra 100 sccm Ar ve
50 sccm H gazlarmin akigi baglatilmis ve bu esnada basincin 20 Torr'da sabitlenmesi
saglanmistir. Bu basing degerinin 1sitma, biiylitme ve sogutma asamalarinda da sabit
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kalmasina 6zen gosterilmistir. Firmin sicaklig proses sicakligi olarak belirlenen 950 ‘C'ye 45
dakika stirede ¢ikarilmistir.

Standart temizlik ve elektroliz ile parlatma 6n islemlerinden gegirilmis 6rneklerde grafen
biliyiitme islemine direkt gecilirken tavlama isleminde, bakir alttag 25 dakika siireyle 1000
“C'de bekletilmis daha sonra 950 “C olan proses sicakligina diisiiriildiikten sonra grafen sentez
islemine gecilmistir. Grafen biiylitme asamasinda Ar gazi kapatilarak H> gaz1 400 sccm akis
oranina ¢ikarilmistir. Basincin sabitlenmesi i¢in bir ka¢ dakika bekledikten sonra CH4 gazi
200 sccm oraninda acilarak 5 dakika siireyle gegisi saglanmistir. Bu siirenin sonunda CHz4
gaz1 kapatilarak H> gazimin akis oran1 50 scem'e diisiiriilmiistiir. Son olarak Ar gazi agilarak
100 sccm oraninda akmasi saglanmaistir.

Grafen biiyiitme isleminden sonra kuvars tip 50 ‘C/dakika oraniyla sogumaya
birakilmistir. Sogumadan sonra Hz gazinin akis orani yavas yavas azaltilarak sifir degerine
diismesi saglanmistir. Vakum motoru kapatilarak Ar gazinin akis oran1 yavas yavas artirilmis
ve kuvars tiip icinde atmosfer basinci olan 700-750 Torr basing degeri olusturulmustur. Son
olarak kuvars tiip acilarak bakir alttas ¢ikarilmistir.

CVD sisteminden ¢ikarilan bakir alttasin alt ve st kisimlart Renishaw-INVIA Reflex
Raman sistemi kullanilarak spektroskopik a¢idan incelenmistir.

3. DENEYSEL VERILER
3.1 Bakr alttaslarin saflik ve yapisal olarak incelenmesi

Standart temizlik, elektroliz ile parlatma ve tavlama islemleri yapilmis bakir alttaglarin
XRF ile incelenmesi sonucunda Cizelge 1'de yer alan degerler elde edilmistir. XRF
incelemesinde RX9, kaynag ile 0-2,8 kEV, Cu kaynagi ile 2,8-7,5 keV, Mo kaynagi ile 5,5-
15 keV ve Al kaynag ile 16-38 keV ile uyarim yapilmustir.

Cizelge 1. Farkli 6n islemlerden gegirilmis bakir alttaglarin XRF spektroskopi sonuglari.

Standart Temizlik | Elektroliz ile Parlatma Tavlama
Bakir Kiitlesi (%) 99.90 99.90 99.90
Diger Kiitleler (%) 0.10 0.10 0.10

XRF spektroskopisi kullanilarak standart temizlik, elektroliz ile parlatma ve tavlama
islemleri yapilmis 6rneklerde kiitlece bakir konsantrasyonlari tespit edilmistir. Cizelge 1'de
yer alan “Diger Kiitleler” igerisinde, periyodik cetvelde yer alan diger elementler ile bakirin
oksit bilesikleri olan CuO ve Cu20 yer almaktadir. Siparis edilen bakir folyolarin safliklar
%99.99 seviyesinde olmasina ragmen inceleme sonucunda ortaya ¢ikan farkliligin atmosfer
ortaminda bakir folyo ylizeyinde zaman igerisinde olusan oksit bilesiklerden kaynaklandig:
diisiiniilmiistiir. Bakir oksitlerinin erime noktalar1 CuO — 1330 °C ve Cu20 — 1232 °C [55]
olup, grafen sentezi ve tavlama icin ¢ikilan sicakliklarda, 100 mTorr basing altinda erime
noktalart 1000 °C'nin iizerinde yer almaktadir [56]. Ancak bakirin oksit bilesikleri yiiksek
sicaklikta Ho'nin indirgenmesiyle ortadan kalkmaktadir [57].

Standart temizlik, elektroliz ile parlatma ve tavlama 6n islemlerinden gecirilmis bakir
alttaglarin XRD desenleri Sekil 1'de gosterilmistir.
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Sekil 1. Farkli 6n islemlerden gegirilmis bakir alttaglarin XRD desenleri ve (200) pikinin ayrintili goriintiisii.

Sekil 1'de gosterilen XRD pikleri farkli 6n islemlerden geg¢irilmis bakir alttaglar icin
¢izilip indekslenmistir [58]. XRD olgtimleri 0.02° adimlarla 26 = 10° — 100° arasinda A =
1.5406 A olan Cuk, radyasyon kaynag kullanilarak alinmistir. Malzemelerin kristal yapi
analizi i¢in kullanilan X-1s1nlar1 kirinimi1 yonteminde standart temizlik, elektroliz ile parlatma
ve tavlama On islemlerinde gecirilmis bakir alttaglarda (200) baskin olarak gézlenmektedir.
Bakir, elementsel formda 0.362 nm birim hiicre boyutu olan yiizey merkezli kiibik (fcc)
yapiya sahiptir. Uzay grubu Fm-3m ve uzay grup numaras: 225'tir [59]. Tek atomlu yiizey
merkezli kiibik yapida sacilma faktorii, (hkl) indislerinin hepsinin tek veya hepsinin ¢ift
olmas1 durumunda, yapinin yiizey merkezli kiibik yap1 oldugunu gostermektedir. Elde edilen
Ol¢iimler, (200) diizlemine ait tek pik oldugunu ve farkli tane yonelimlerinin bakir alttas
icinde olmadigimi gostermektedir. (200) diizlemi i¢in standart temizlik isleminden gecirilmis
bakir alttasta 20 = 50.526° ve 50.670° olmak iizere birbirine yakin iki pik gozlemlenmistir.
Elektroliz ile parlatma isleminden gegirilmis bakir alttasta ise bu pikler 26 = 50.540° ve 50.
662° degerlerinde gbzlemlenirken tavlama isleminden gegirilmis bakir alttasta 20 = 50.503°
ve 50. 632° degerlerinde gozlemlenmistir. (200) diizleminde meydana gelen bu ayrilma, bakir
alttasin iist ve alt katmanlarindaki tane boyutlarinin farkli olmasindan kaynaklanmaktadir
[60]. Bu farkliligin da bakir folyonun iiretimi asamasindaki haddeleme isleminden ileri
geldigi diistiniilmistiir. Tane boyutlarina iligkin hesaplamada A kullanilan X-1s1nin dalgaboyu,
B yart maksimumda tam genislik (FWHM) degeri ve 0 pik acist olmak {iizere Scherrer
denklemi (D = 0.9A / PcosB) [61] kullanilarak hesaplanmis ve sonuclar Cizelge 2'de
verilmistir.

Cizelge 2. (200) pikine gore tane boyutu hesaplamalar:
Pik Pozisyonu( 20) FWHM, B (20) | Tane Boyutu, D (A)

Standart Temizlenmis 50.52 0.232 9.400

Elektroliz ile Parlatilmig 50.54 0.204 10.644

Tavlanmig 50.50 0.117 18.631
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(200) pikindeki ayrilma sonucu her bir pik i¢in hesaplanan [ birbirine ¢ok yakin
degerlerde olup bu degerlere gore yapilan tane hesaplamalarinda, tanelerin boyutlarinin
birbirine ¢ok yakin degerler ¢ikmasi, {ist yiizey ile alt yiizey arasinda tane boyutlarinda
anlaml bir farklilik olmadigin1 gdstermektedir. ANOVA (Analysis of Variance) yontemi
kullanilarak bulunan pik pozisyonu ve FWHM degeri, Scherrer denkleminde yerine
konuldugu zaman, bulunan tane boyutlar1 standart temizlenmis ve elektroliz ile parlatilmig
orneklerde birbirine yakin iken tavlanmis ornekte bu deger yaklasik iki kat daha biiyilik
cikmustir.

Tavlama islemi genel olarak tane biiyiimesine yol acarken tane biiylimesi de malzemenin
kirilganligint azaltip siinekliginin artmasina yol agmaktadir. Ayrica sicaklik artisi ile birlikte
Nabarro-Herring Kayma Mekanizmasinda oldugu orgii iginde de diflizyon meydana
gelmektedir. Bu durumda grafen sentezi sirasinda karbon diflizyonunda sadece tane sinirlari
degil tane i¢indeki orgiide rol oynar hale gelmektedir [62]. Bu sonug, tavlanmis bakir alttasin
alt ylizeyinde ¢ok tabakal1 grafen (grafit) yapisinin olusmasina agiklik getirmektedir.

3.2 Grafen karakterizasyonu

Farkli 6n igslemlerden gecirilmis bakir alttaslarin iist ve alt yiizlerindeki grafen olusumu
konfokal raman ve optik mikroskop kullanilarak incelenmistir. Standart temizlenmis,
elektroliz ile parlatilmis ve tavlanmis bakir alttaslarin st ve alt ylizeylerinde bulunan grafen
yapilart 532 nm dalga boylu lazer kaynagi kullanilarak uyarilmistir. Yiizey incelemeleri 1000
ile 3000 cm™ dalga sayis1 arasinda yapilmustir. Farkli 6n islemlerden gecirilmis bakir
alttaslarin iist ve alt yiizeylerinde yer alan grafen olusumlarina iligkin Raman spektrumu Sekil
2'de gosterilmistir.
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Sekil 2. Farkli 6n islemlerden gegirilmis bakir alttaglarin {ist ve alt yiizeylerinde olusan grafenlerin Raman
spektrumu

Grafenin Raman Kkaraterizasyonunda lazer ile uyarim sonucu Stokes fonon enerjisi
kaymasi, temel olarak iki temel pike neden olur. Bu iki temel pik, 2D (~2700 cm™) ve G
(~1580 cm™) pikleri olup karbon atomlarindaki sp? melezlesmesini ifade etmektedir. 2D
pikinin, D (~1350 cm™) piki olmadan gdzlenmesi yiiksek oranda kristallenmis bir yiizeyi
ifade etmektedir. Ayn1 zamanda 2D pikinin siddetinin G pikinin siddetine orani (Ip / lg)
grafen tabakasi hakkinda bilgi vermekte olup, 2D pikinin siddetinin G pikine gore daha biiyiik
olmas1 (en az iki kat) olusan grafenin tek tabaka oldugunu gdstermektedir. Ayrica pik
pozisyonlar1 ve pik sekilleri de grafen yapis1 hakkinda degerli bilgiler sunmaktadir. G pikinin
sol tarafinda yer alan D piki, kimyasal yolla iiretilmis grafen oksit gibi yapilarda daha baskin
olarak gozlenmekte olup yapidaki sp® karbonlari, yani kusurlar1 gostermektedir. Saf grafen
yapisinda kristal simetrisinden dolayr bu pik gozlemlenmemektedir. 2D pikinin sekli de
grafen tabakasi hakkinda bilgi vermekte olup tabaka sayisi arttikga 2D piki 2D1 ve 2D> olarak
ifade edilen iki pikin st iiste gelmesi sonucu meydana gelip pik sekli asimetrik hal almaktadir
[63-65]. Bununla birlikte sentez sicakliklardaki degismeler, Raman spektrumunda pik
kaymalarima neden olmaktadir. Sicaklik artisiyla beraber orgiide artan termal genlesme ve
fononlariin anharmonik g¢iftlenmesi 2D ve G piklerinde lineer olarak kirmiziya kaymasina
(daha biiyiik dalga sayisina kaymasina neden olmaktadir. Bu yontem ile grafenin olusma
sicaklig1 Raman spektroskopisindeki bu kaymadan elde edilebilmektedir [66,67].

Sekil 2'ye gore standart temizlik yapilmis bakir alttasin iist yiizeyinde G ve 2D pik
siddetlerinin oranlarina bakarak ¢ift tabaka grafen gozlemlenirken, D pikinin varlig1 sonucu
bu grafen tabakasinin kusurlar i¢erdigi sonucuna ulasilmistir. Standart temizlik yapilmis bakir
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alttagin iist ylizeyinde ise G pikinin siddetinin 2D pikinkinden daha biiyiik olmasi ¢ok tabakali
grafen yapisinin varligini gostermektedir. Elektroliz ile parlatilmig bakir alttasin {ist yiizeyinde
tek tabaka grafen gozlemlenirken alt yiizeyinde ¢ift tabaka grafen gozlemlenmistir. Tavlanmig
bakir alttagin iist yiizeyinde ¢ok tabakali grafen gozlemlenirken alt ylizeyinde 2D pikindeki
asimetriye bakarak olusan yapinin ¢ok tabakali grafen (grafit) oldugu sonucuna ulasilabilir.
Bu sonug, tavlanmis alttasin XRD deseninden hesaplanan tane boyutlarindaki artisi ile sadece
tane sinirlarinda degil ayn1 zamanda tane i¢in 6rgii diflizyonunun da oldugunu gostermektedir.
Tavlanmis bakir alttasta karbon diflizyonu artmistir. Bununla beraber tavlanmis bakir alttasta
tek ve cift tabaka biiyiik tanecikli grafen olusumu i¢in hidrokarbon igeren gazin kismi basinci
oldukca Onemli olmaktadir [68]. Calismada, gazlarin kismi basinglarinda degisiklik
yapilmamasi, ortamin tavlanmis bakir alttag {izerinde kaliteli ve tek tabaka grafen olusturmak
icin uygun olmadigini géstermektedir.

Sekil 2'de elektroliz ile parlatma 6n isleminden gecirilmis bakir alttasin iist ylizeyinde
olusan grafenin G ve 2D pikinde meydana gelen kirmiziya kayma, bakir alttasin alt yiizeyi ile
iist yiizeyi arasinda grafen olusum sicakliginin farkli oldugunu gostermistir. Daha kiiciik ve
benzer bir kayma standart temizlenmis bakir alttasin alt yiizeyinde de meydana gelmistir. Bu
durum, elektroliz ile yiizeye kaplanan bakirin alttas lizerinde ayr1 bir bariyer gibi davranmasi
olarak distiniilmiistiir. Ayrica bakir alttagin alt yiizeyi ile iist ylizeyi arasindaki farklilik, ortam
sicakligr ile alttasin konuldugu kuvars tutucu arasinda bir sicaklik farkliligina isaret
etmektedir. Ancak bu farklilik elektroliz ile kaplanmis bakir alttasta daha belirgin olarak
gozlenmistir. Tavlama iglemiyle bakir alttasin alt yiizey ile {ist yiizey sentez sicakliginin ¢ok
yakin oldugu anlasilmaktadir. Tavlama isleminden sonra tavlama sicakliginin altinda olan
grafen sentez sicakligina inildiginde alttasin alt ve {ist yiizeyleri arasinda sicaklik farki
meydana gelmemesi ortamin kuvars tutucu ile 1s1l dengede olmasindan kaynaklanmustir.
Elektoliz ile parlatma yontemiyle 6n temizligi yapilan bakir alttasin yiizeyinin daha diiz
olmasindan dolay1 biiyiitiilen grafen tabakasinin homojenligi ve elektronik transport
ozelliklerinde artis meydana gelmektedir [69]. Bununla beraber tek tabaka grafen tanelerinin
biiytikliikleri yiizey morfolojisine gii¢lii bir sekilde baglidir [70, 71]. Bu sonuglar calismada
elde edilen sonuglar1 destekler niteliktedir.

Tavlanmis bakir alttagin iist ve alt yiizeyinde meydana gelen yapimin 2D pikine ters
evrisim (deconvolution) yapildig1 zaman meydana gelen pikler sekil 3'te verilmistir.

Grafen sentez sicakliginda karbon atomlarinin difiizyonunun artmasi sonucu Sekil 3'te
gortldiigii gibi tavlanmig bakir alttagin alt ylizeyinde c¢ok tabakali grafen (grafit) olusumu
gozlemlenmistir. 2D piki 2D1a ve 2D1g olarak alt iki pike daha ayrilmis olup 2D> pikinin sol
tarafinda ve daha diislik siddette tespit edilmistir. Bu piklerin iist {iste binmesi sonucu ortaya
cikan pik sola dogru sapma gostermis olup tipik grafit pikini vermektedir. Tavlanmig bakir
alttasin st yiizeyinde ise 2D1 piki zayif olup pik sekli Gaussien formdadir. Ters evrigim
islemi PeakFit Programi kullanilarak yapilmistir ve her iki grafik icin de uyum katsayist R? =
0.999 bulunmustur.
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gosterimi

4. SONUCLAR

(200) yonelimine sahip bakir alttaslar standart temizlik, elektroliz ile parlatma ve tavlama
olarak ti¢ farkli 6n islemden gecirilmistir. Daha sonra CVD ile grafen sentezi yapilmistir. Elde
edilen sonuglar 1s1ginda elektroliz ile kaplanan bakir yiizeyinde anottan katoda gelen bakir
atomlarinin epitaksiyel olarak ¢okmesi ile safsizliklardan arindirilmis ince bir yiizey
olusmustur. Kristalizasyonu artiran bu tabaka lizerinde tek tabaka grafen elde edilirken
standart temizlik yapilan bakir alttasta ¢ift tabaka ve az tabaka grafenler gézlenmistir. Ayrica
olusan grafende kusurlar da meydana gelmistir. Tavlanmis alttasta ise tavlama sonucu
biliyliyen tanelerden dolayr tane sinirlarina ilave olarak tane icinde de difiizyon meydana
gelmis ve karbon diflizyonu belirgin bir sekilde artmistir. Karbon difiizyonunun artisi ile de
cok tabakali grafen yapist gdzlenmistir.

Sonug¢ olarak grafen bliylimesi i¢in elektroliz ile parlatilmis bakir alttas, standart
temizlenmis alttasa gore daha kusursuz ve az tabakali grafen olusumuna yol acarken tavlama
islemi bakir alttasta grafen biiylimesini olumsuz etkilemektedir. Elektroliz ile parlatma islemi,
biiylitiillen grafenin kalitesini artirirken safsizlik iceren bakir alttasalar icin Ni ¢oziici
cozeltilerle (Nitrik Asit gibi) bakir alttaslar1 temizlemek de grafen kalitesini artirmaya
yardimc1 olmaktadir [72].
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2003'te Orléans (Fransa) Fen Fakiiltesi Kimya Boliimiinden, Yiiksek Lisans derecesini 2004'te Orléans (Fransa)
Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Malzeme Biliminden, Doktora derecesini 2008 yilinda Orléans (Fransa)
Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Malzeme Biliminden aldi. 2008-2010 yillar1 arassnda CRMD-CNRS
Orléans'da (Boliinmiis Malzemeler Arastirma Merkezi) doktora sonrasi ¢aligmalarda bulundu. Halen Necmettin
Erbakan Universitesi Miihendislik Fakiiltesi Metaliirji ve Malzeme Miihendisligi boliimiinde 6gretim iiyesi
olarak gorev yapmaktadir. Temel calisma alanlari: Karbon malzemeler (karbon nanotiip, diizensiz karbonlar,
grafen), Lityum-iyon bataryalar (anot malzemeleri, katot katki malzemeleri), siiperkapasitorler (elektrot
malzemeleri).
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