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OZET

Bu calismada, grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle elde edilmis grafen
numunelerinin yiizey ozellikleri ve manyetoiletim o6zellikleri incelendi. Grafen
numunelerinin yiizey ozellikleri, optik mikroskop, AFM ve SEM kullanilarak
incelendi. Epitaksiyel grafen numunelerinin tabaka sayisin1 belirlemek icin
Raman spektrumu o6lciildii. Hall etkisi ve I-V odl¢iimleri i¢cin optik ve elektron-
demeti litografi yontemleri kullamlarak grafen aygitlar iiretildi. Grafit soyma
ve epitaksiyel yontemlerle elde edilmis grafen numunelerinin I-V
karakteristikleri oOlciildii. Isi8in, grafenin manyetoiletim o6zellikleri iizerine
etkisini incelemek icin, sabit manyetik alan altinda, karanhk ve daha sonra
aydinhk kosullarda, 25-300 K sicakhik arahi@inda Hall etkisi ol¢iimleri yapildi.
Helyum gazinin ve suyun epitaksiyel grafenin Hall 6l¢iimleri iizerine etkilerini
incelemek icin sabit manyetik alan altinda, 30-300 K sicaklik arahginda Hall
etkisi olciimleri yapildi. Grafenle helyum gazinin etkilesmesini daha iyi anlamak

icin DFT hesaplamalar yapildi.
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ABSTRACT

In this study, the properties of the surface and magnetoconductivity of
exfoliated and epitaxially grown graphene samples were investigated. The
properties of the surface of graphene samples were investigated by using optical
microscope, AFM, and SEM. The Raman spectrum was measured to determine
the number of layers which the epitaxial graphene samples have. The graphene
devices were fabricated by using optical and e-beam lithography methods for
Hall effect and I-V measurements. I-V characteristics of the exfoliated and
epitaxially grown graphene samples were measured. To investigate the effect of
light on the properties of magnetoconductivity of graphene, under of a fixed
magnetic field, Hall effect measurements were carried out under dark and then
illumination conditions at the 25-300 K temperature range. To investigate the
effects of helium gas and water on Hall measurements of epitaxial graphene,
under of a fixed magnetic field, Hall effect measurements were carried out at
the 30-300 K temperature range. To better understand the interaction of helium
with graphene, DFT calculations were performed.
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1. GIRIS

Saf karbonun allotroplarindan (karbon nanotiip, fulleren, grafit, elmas) biri olan
grafen, 0,142 nm uzunlugunda C-C baglar1 ile iki boyutlu bir bal petegi oOrgiisii
seklinde dizilmis karbon atomlarinin tek tabakali bir diizlemidir [1]. Grafenin ig¢inde
bulunan elektronlar vy~ 10° m.s” hiz1 ile kiitlesiz rolativistik parcaciklar gibi
davranirlar [2]. Bu nedenle grafende, anormal kuantum Hall etkisi ve lokalizasyonun
olmamas1 gibi ¢ok tuhaf Ozellikler gozlenir. Grafenin oda sicakliginda 250,000
cm’/V.s. civarindaki yiiksek elektron hareketliligi, 5000 Wm'K' civarinda
olaganiistii termal iletkenligi ve 1 TPa degerindeki Young modiilii ile iistiin mekanik

ozellikleri, onun ilgi ¢ekici 6zelliklerinin bir kagini géstermektedir [3].

Grafenin bazi potalsiyel uygulamalar1 sunlardir: Alan etkisi aygitlari, sensorler,
giines hiicreleri, tek molekiill gaz algilama, seffaf iletken elektrotlar, polimer
kompozitler, nanokompozitler, siiperkapasitorler ve enerji depolama aygitlar1 [4,5].
Grafenin boyutu 1-2 nm gelisliginde dar seritler biciminde kiiciiltiilerek belirgin bir
band aralig1 olusturulabilir ve potansiyel transistor uygulamalari igin yariiletken
grafenler de lretilebilir [5-7]. Ayrica, grafenin elektriksel, mekanik, termal ve optik
birgok olagandis1 0zelligi, malzeme arastirmacilar1 arasinda ¢ok biiylik ilgi
yaratmistir. Bu nedenle, gelecek elektronik ve kompozit endiistrisi i¢in yeni bir
malzeme arayan bilim insanlari, grafeni ufukta parlayan bir yildiz olarak
gormektedirler. Grafen, oOzellikle diigsik maliyeti ve tretimindeki kolayliklar
nedeniyle dikkat ¢ekmistir [8]. Fakat genis yiizeyli ve tek tabakali bir grafen elde
etmek halen c¢ok kolay degildir. Transistdor uygulamalari i¢in kullanilacak olan
malzemenin bir band araligina sahip olmasi gerekir fakat tek tabaka bir grafende
band araligit bulunmamaktadir [9, 10]. Ancak, SiC alttag {izerine biiyiitiilmiis
epitaksiyel grafen iizerinde agi-¢cézlimlemeli fotoemisyon spektroskopisi ile SiC

alttas ile grafenin etkilesimi sonucu 0,26 eV band aralig1 oldugu gézlenmistir [11].

Bu tez calismasinda kullanilan grafen numuneleri, grafit soyma yontemi ve
epitaksiyel yontemlerle elde edilmistir. Bu yontemlerle elde edilen grafen tabakalari

lizerine aygit fabrikasyonu yapildi ve grafen tabakalarmmin ylizey ozellikleri ve



manyetoiletim 6zellikleri incelendi. Numunelerin ylizey karakterizasyonu ve grafen
aygit fabrikasyonu Bilkent Universitesi Nanoteknoloji Arastirma Merkezi
(NANOTAM) Laboratuvarinda yapilirken, elektriksel karakterizasyonu Gazi
Universitesi Fotonik Uygulama ve Arastirma Merkezi biinyesindeki Hall
Etkisi/DLTS Laboratuvarinda yapilmistir. Grafenin yiizey incelemeleri igin optik
mikroskop, atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ve taramali elektron mikroskobu
(SEM) kullanildi. Epitaksiyel grafen numunelerinin tabaka kalinliklarini belirlemek
icin Raman Ol¢limii yapilmistir. Grafen aygitlarin fabrikasyonu igin Optik ve
Elektron-demeti litografi yontemleri kullanilmistir. Uretilen grafen aygitlar
kullanilarak grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle elde edilmis grafen
numunelerinin [-V (akim-voltaj) karakteristikleri Olgiilmiistiir. Is18in, grafenin
manyetoiletim 6zellikleri lizerine etkisini incelemek i¢in, sabit manyetik alan altinda
(4,5 kG), karanlik ve daha sonra aydinlik kosullarda, 25-300 K sicaklik araliginda
Hall etkisi ol¢timleri yapilmistir. Helyum gazinin ve suyun epitaksiyel grafenin Hall
Olclimleri iizerine etkilerini incelemek i¢in sabit manyetik alan altinda, 30-300 K
sicaklik araliginda Hall etkisi 6l¢iimleri yapildi. Ayrica, grafen tabakalari ile helyum
gazinin etkilesmesini daha iyi anlamak i¢in Atomistix ToolKit (ATK) yazilimi

kullanilarak DFT (yogunluk fonksiyon teorisi) hesaplamalart yapilmistir.



2. GRAFENIN YAPISI VE OZELLIKLERI

2.1. Tarihi

Grafit, 6000 y1l 6nce ¢omlek siislemek icin kullanilmaya baslamasina ragmen,
grafitin izole bir tek-atom diizlemi olan grafen hakkindaki arastirmalar 1960’lara
uzanir [12]. 20. yiizyilin sonlarinda grafen elde etmek teorik ve deneysel agidan zorlu
bir is olarak diistiniiliirken, ince grafit ya da grafen tabakalarindan iistiin elektriksel
ozellikler belirlemek umuduyla grafenin arastirilmasi yavas yavas artmaya
baslamistir. Teorik hesaplamalara ve deneysel gozlemlere dayanilarak, genellikle 2-
boyutlu (2-B) malzemelerin 3-boyutlu (3-B) taban olmadan var olamayacagi
diisiiniilityordu. Daha sonra yapilan Ab-initio hesaplamalari, bir grafen diizlemin
boyutu yaklasitk 20 nm'den daha kiiciik ise onun diger fulleren yapilarina gore
termodinamik ag¢idan kararsiz olacagini gostermistir [13]. Grafen, yaklagik 6000
atoma kadar en az kararli yapidadir ve sadece 24,000 karbon atomundan daha biiytik
boyutlar i¢in en kararli yapiyr olusturur (grafit icindeki gibi). Karbon nanotiiplerin
biiyiitiilmesinde kullanilan, metal ylizeyler lizerine kimyasal buhar biriktirme (birkag
tabaka grafen) ya da SiC'nin termal ayristirilmasi gibi yontemlerle ayni yaklagimi
kullanarak grafen sentezlemek igin cesitli denemeler yapilmistir [14-16]. Bu
yaklasimlar ile miikemmel tek tabaka grafen iiretilememesine ragmen, ¢aligmalar bir
kac tabakali grafenin yiiksek tasiyici hareketliliginin oldugunu ve giiniimiizde
kullanilan ¢esitli  {iretim teknikleriyle daha kaliteli grafen tabakalarinin
tiretilebildigini gostermistir. 2004 yilinda Novoselov ve Geim izole grafen elde
etmek i¢in, grafeni buluna kadar selobant ile grafiti pul pul soyma yontemini kulland1
[17] (buna benzer bir yontemi geng Kaleb yapmisti [12]). Boyle basit bir yaklasimla
yiizlerce mikron boyutunda yiiksek kaliteli grafen elde edilebilir. Bu yiiksek kaliteli
grafen kristalleri, sasirtici 0zelliklerinin incelenmesine olanak saglar. O zamandan
beri, alttag tlizerindeki grafen tabakalarinin kontrolii dahil, grafenin arastirilmasi,
islevsel grafen ve grafenin uygulamalar kesfedilerek, iistel olarak biiytidii. Sekil
2.1'de gosterildigi gibi grafen iizerine yapilan yayinlarin sayist 2004 yilindan sonra
onemli oOl¢iide artmistir. Tek tabaka karbon yapisinin arastirllmasinda "grafit

tabakas1" terimi uygun degildi ¢linkii "grafit" iic boyutlu bir yigin yapist olarak



tanimlanmisti, bu nedenle "grafit tabakas1" terimini degistirmek i¢in ilgili [UPAC
komisyonu tarafindan "grafen" terimi 6nerildi. Fulleren, nanotiip, grafit gibi grafitik
malzemelerin temel yap1 blogu olan grafenin son tanimi; karbon atomlarmin iki

boyutlu bir tek tabakasi olarak kararlastirilmistir [12].
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Sekil 2.1.  Yillara gore grafen {lizerine ¢ikan yayin sayist [12].

Sek. 2.1 incelendiginde grafenin ilk kez bulundugu 2004 yilindan sonraki {istel artig
net olarak goriilmektedir. Grafen iizerine yapilan ¢alismalar giiniimiizde hala ytiksek
bir hizla artigin siirdiirmektedir. Aynmi1 sekilde uygulama alanlari, karbon temelli
olmas1 nedeniyle sadece fizik ve kimyada degil, biyoloji ve tip gibi bir¢ok alanda da

artmaktadir.
2.2. Atomik Yapisi

Grafen karbonun 2-B bir allotropudur [18]. Diger allotroplari: fulleren, karbon

nanotiip, grafit ve elmastir. Elektronlarin serbestlik derecesine gore; fulleren: sifir-



boyutlu (0-B), karbon nanotiip: bir-boyutlu (1-B), grafit ve elmas: 3-B malzemelerdir
[19]. Karbonun allotroplar1 arasinda 2-B ve kararli olan tek yap1 grafendir. Ayrica
karbon allotroplarinin hepsi grafenden sentezlenebilir ve grafendeki karbon atomlari
oldukca simetrik balpetegi orgiisii seklinde dizilmistir. Grafendeki sp® baglari ise
karbonun valans elektronlarinin hibritlesmesinden kaynaklanir. Bu sp hibritlesmesi,
diizlemde bir 2s ve komsu ii¢c karbon atomunun 2p orbitallerinin birlesmesiyle
meydana gelir. Bosta kalan p, orbitalleri sayesinde grafen ilging -elektronik
Ozelliklere sahip olur ve bunlar C-C baglarinin oldugu diizleme diktir. C-C baglari
giicli kovalent baglardir ve grafenin kararli bir yapt olmasinda etkilidir [20-23].
Bosta kalan p, orbitalleri grafitteki farklt grafen tabakalarmin birbirlerine
baglanmasini saglar ve zayif van der Waals baglarini olusturur. Bu nedenle grafen

tabakalar1 birbirinden ayirmak oldukga kolaydir.

P

A

Sekil 2.2. Tek tabaka grafenin balpetegi orgii yapisi ile d; ve d, ile gosterilen temel
orgli vektorleri. Ters 6rgii Brillouin bolgesi K ve K' ile gosterilmis Dirac
noktalartyla bir altigendir [24].

Grafen yapisinda komsu C-C atomlar1 arasindaki bag uzunlugu a~ 0,142 nm. Iki
karbon atomunu kapsayan birim hiicre bigimindeki @, ve @, orgii vektorleri agagidaki

gibi verilir:
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Ters orgli vektorleri:

> 2r - 2r
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Grafenin Brillouin bolgesinin kosesindeki Dirac noktast olarak isimlendirilmis iki

nokta ise asagidaki gibi verilir.
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Sekil 2.3.  Grafenin (a) Dirsek ve (b) Zigzag geometrisi [25].

Grafenin sadece geometrisi degistirerek farkli elektriksel ozelliklere sahip grafen

seritler elde edilebilir. Sekil 2.3’de gosterilen zigzag geometriye sahip grafen



nanoserit metalik ve yariiletken 6zellik sergilerken dirsek geometriye sahip olan

grafen nanoserit metalik 6zellik sergiler [26].

2.3. Ozellikleri

2.3.1. Elektronik ozellikleri

Grafen, sifir band aralig1 nedeniyle, teorik ve deneysel agidan miikemmele yakin bir
elektronik iletken malzemedir [10]. Elektronlarin enerjisi, Brillouin bolgesi
kenarlarindaki elektronlarin momentumu ile dogrusal olarak iliskilidir (elektronlar

kiitlesiz Dirac fermiyonlar1 gibi davranir). Ayrica, grafen diizliiklerde balistik iletim

gbzlenir. Grafenin band yapisi ilk kez 1947 yilinda siki-bag modeli kullanilarak elde
edilmistir [27].

T o = « = O S . ]

B =1

Eneri (V)

Sekil 2.4. Solda; bir grafen diizliigiin band yapisi. Iletim ve valans bandi bir huni
bi¢cimindedir. Sagda; band yapisinin iistten goriiniigii.

Grafen sahip oldugu yiiksek tasiyici hareketliligi, mekanik ve 1s1l kararliliginin iyi
olmasi, ¢ok 1iyi 1si1l iletken olmasi ve elektromigrasyona karsi direngli olmasi
nedeniyle yiliksek frekans analog uygulamalar i¢in uygundur. Grafenin yiiksek
elektron hareketliligi genis bir kii¢iik sinyal gecisiletkenligi (g,,) saglayabilir (g,, bir
amplifikatoriin kazancini ve bir transistoriin yiiksek frekans performansini belirleyen

onemli bir parametredir) [28]. Grafen transistorlerdeki kanallar, mikrometre



genisligindeki grafen tabakalar ya da grafen seritlerden olusur ve grafenin band
yapisindan dolayr grafen transistorler ambipolar akim iletimi sergilerler [29].
Grafende tasiyicilar hem elektronlar hemde desikler olabilir. Bir grafen alan etkili
transistorde (GFET) gecit gerilimini degistirerek tasiyici tipini kontrol etmek de
miimkiindiir. Grafende iletim ve valans band1 huniye benzemektedir (Sekil 2.4) ve bu
huni seklindeki valans ve iletim bandinin birbirine en yakin oldugu noktalar Dirac
noktalaridir. Dirac noktalarinda, elektronlarin ve desiklerin sayis1 esit fakat
tagtyicilarin yikleri zit oldugundan, bu noktalar yiikslizdiir. Bu nedenle, Dirac
noktalarinda iletim minimum degerini alir. Dirac noktasina ayrica minimum iletim

noktas1 da denir [30].

Grafenin elektronik ozellikleri asagidaki klasik siki-bag modeli ile belirlenebilir.

E(k,.k,) =17, \/1+4cos(3%ky}os(@kx}+4cos2(@kj (2.4)

Burdaki + isareti iki ¢0ziimiin oldugunu gosterir ve (-) baglanmaya, (+) ise anti-
baglanmaya karsilik gelir. ag= 2.46 A &rgii sabitidir, Bu sekilde Brillouin bélgesinin
kenarlarindaki alt1 noktada valans ve iletim bandlar1 birbirlerine temas eder. Bu

noktalar, K ve K' noktalar1 olarak isimlendirilir.
2.3.2. Mekanik ozellikleri

Grafende C-C baglar1 arasinda kuvvetli kovalent baglar oldugu i¢in bir grafen diizliik
olaganiistii mekanik 6zeliklere sahiptir. Grafiti olusturan grafen diizliiklerin arasinda
ise zayif van der Waals baglar1 oldugu i¢in grafen diizliikkler ¢ok az bir kuvvet

uygulandiginda birbirlerinin iistiinden kayarak grafit yapisin1 bozabilir [31].

Bir malzemenin mekanik o6zelliklerini belirlemek icin ii¢ parametre gereklidir:
Malzemenin sertligini tespit eden Young modiilii, Poisson oram1 ve makaslama

modiilii. Poisson oran1 ve makaslama modiilii tek tabaka grafen {izerinde deneysel



olarak dogrulanmadi fakat hesaplamalar yonteme dayali degerleri saglamistir. Bir
malzemenin mekanik ozelliklerinin bilinmesi, nanografen yapilarin ve aygitlarin
kontrol edilmesi ve tasarlanmasinda ¢ok faydali ve 6nemlidir. Bu nedenle, bir¢ok
arastirmaci grafen diizliikklerin Young modiiliinii 6l¢gmek i¢in deneysel yontemler ve
molekiiler dinamik simiilasyonlar1 uygulamistir. Arastirmacilar, atomik kuvvet
mikroskobu kullanarak 5 tabakadan daha az grafen yigiminin etkin yay sabitini
Olcmiisler ve Young modiiliinii ¢ikarabilmislerdir [32]. Tek tabaka grafen icin ise
Young modiilii 1500 GPa bulunmustur [33]. Geim’in ¢aligmasi esas alinarak Avrupa
toplulugunun olusturdugu STCF (Bilim ve Teknoloji Hizmetleri Konseyi) tarafindan
hazirlanan Cizelge 2.1°de grafen ve diger farkli malzemeler i¢in termal iletkenlik ve
Young modiilleri gosterilmistir [34]. Cizelgede, grafenin termal iletkenliginin ve

Young modiiliiniin diger malzemelere gore daha biiyiik oldugu goriilmektedir.

Cizelge 2.1. Bazi yariiletken malzemeler ve grafenin termal iletkenligi ve Young

modiilii.
Malzeme Termal letkenlik (W/cm.K) | Young Modiilii (10°Pa)
Grafen ~ 50 1500
Karbon Nanotiip ~ 35 ~ 1000

Elmas 10 ~ 22 1050 ~ 1200

Si 1,4 131

Ge 0,6 103

SiC 4,1 450

Cizelge 2.1’de goriildiigii gibi karbonun allotroplart (grafen, karbon nanotiip ve
elmas) diger malzemelere gore daha yliksek termal iletkenlik ve Young modiilii

sergilemektedir.
2.3.3. Optik ozellikleri
Grafen inanilmaz derecede iletken ve dayanikli olmasinin yani sira optik gecirgenligi

nedeniyle calismak icin ¢ok caziptir. Grafen ince oldugu igin fotonlar iginden

kolaylikla gegebilir. Ayrica, grafen sadece bir atom kalinliginda olmasina ragmen
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sasirticl derecede yiiksek sogurma oranina sahiptir. Grafen iizerine gelen beyaz 15181n
% 2,3 bir tek tabaka grafen diizliikk tarafindan sogurulur [35]. Sasirtict olarak, bu
deger tam olarak na’ya esittir. Burada o ince yapr sabitidir (¢*/c) [36]. Bu 2-B Dirac
fermiyonlarini igeren kuantum mekanik prensipler kullanilarak elde edilebilir [37].
Ayrica, Pauli engellemesi nedeniyle, 2|Eg|'den diisiik enerjili fotonlarin bandlar arasi
sogurulmasi bastirilir. Burada, Er Fermi seviyesi ve Dirac noktasindaki enerji
farkidir. Uzak IR (uzak kizil berisi) ve terahertz bolgelerinde ise bandlar arasi

gecisler ya da serbest tasiyicilar baskindir [38].

Tiim karbon atomlar1 bazi 6zel dalga boylarindaki 1s18a karst belirli bir yakinlik
gosterir. Bu dalga boylari karbon-karbon baglarnin sp” titresim modlarma karsilik
gelir. Karbon malzemesi herhangi bir yiiksek enerjili 1s1kla uyarildiginda fotonlar bu
dalga boylarinda tekrar 1isimalidir. Molekiiler titresim modlarini uyarma teknigi ve
tekrar 1smmali 1s1k Olglimleri Raman spektroskopisi olarak bilinir ve grafen

belirlemenin en giivenilir yollarindan biridir.

Grafen ve alttag arasinda belirli etkilesimler meydana geldigi i¢in optik mikroskop
altinda grafen tabakalar1 belirlemek zordur. Fakat grafen ve alttas arasindaki kontrast

farkindan, grafen tabakalar1 belirlemek miimkiindiir [39].
2.4. Sentezi

Grafenin ilk sentezi 2004 yilinda rapor edildi. Grafen iiretmek i¢in kullanilan ilk
yontem ise Novoselov ve Geim’in kullandig grafit soyma yontemidir [17]. Sonraki
yillarda daha basarili grafen elde etme yontemleri gelistirilmistir. Bu tez
calismasinda kullanilan grafen numuneleri, grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle

elde edilmistir.
2.4.1. Grafit soyma

Novoselov ve Geim tarafindan 2004 yilinda gelistirilen grafit soyma yontemi, grafen

elde etmek ic¢in kullanilan en basit ve etkili yontemlerden biridir [17]. Fakat bu
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yontem; istenilen boyutta ve istenilen yerde grafen tabakasi elde etmek igin ¢ok

uygun degildir.

300 nm SiO,

n-tipi Si

Sekil 2.5.  Grafit soyma yontemi.

Grafit soyma yontemi icin gerekli olan malzemeler sunlardir: HOPG (Highly
Oriented Pyrolitic Graphite), cimbiz, bant ve SiO,/Si alttaslar. Bu yontemde, ilk
olarak HOPG, bant yiizeyine yapistirilir ve grafit tabakalarinin koparak band
yiizeyine dagilmasi saglanir (Sekil. 2.5). Grafit pargalart band ylizeyine dagildiktan
sonra band, bu son haliyle, SiO,/Si alttas lizerinde yapistirilir ve plastik bir cubuk ile
band ylizeyine kuvvet uygulanarak grafen tabakalarmin SiO,/Si alttas ylizeyine
yapigmasi saglanir. Grafit soyma yontemi i¢in gerekli olan temel malzemeler Resim

3.1°de gosterilmistir.
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Resim 3.1. Grafit soyma yontemi i¢in gerekli olan temel malzemeler: (a) HOPG, (b)
bant ve (c¢) SiO,/Si alttaslar.

Bu tez caligmasinda, grafit soyma yontemiyle elde edilen grafen tabakalarinin
kalitesini ve miktarin1 artirmak amaciyla grafit soyma yontemi iizerine DC gerilim
islemi ve 1s1l islem olmak iizere iki farkli islem uygulanmistir. Epitaksiyel grafenler
ise bunlardan ¢ok farkli bir iglemle elde edilmistir. DC gerilim isleminde; HOPG
bant yiizeyine yeterince dagitildiktan sonra bandin grafitle kapli olan yiizeyine DC
giic kaynaginin pozitif (+) kutbu, yiiksek n-tipi katkili Si alttasa ise negatif (-) kutbu
baglanacak sekilde ayarlandi ve elektrik alanin bant ylizeyinden SiO,/Si alttag
yiizeyine yoOnelmesi saglandi. Sonraki adimda, bant SiO, yiizeye yapistirildi ve
plastik bir ¢ubukla bant yiizeyine ¢ok az kuvvet uygulanarak elektrik alanin da
etkisiyle grafit yiizeyindeki tek tabaka grafen parcalarinin koparak SiO, yiizeye
yapigmast amaclandi [40]. Sirastyla 3,3x10" V/m, 6,7x10" V/m ve 10x10" V/m
elektrik alan uyguland1. Islem tamamlandiktan sonra, SiO, yiizeyi iizerinde grafen

tabakalar1 oldugu disiintilen SiO,/Si alttag, ultrasonik temizleyici cihazinda,
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izopropil alkol i¢inde 3 dakika titrestirilerek ylizeydeki biiyiik grafit pargalarinin ve

bant kalintilarinin temizlenmesi saglandi.

300 nm Si0;

n-tipi Si

300 nm SiO,

Firn

Sekil 2.6. (a) DC gerilim iglemi ve (b) 1s1l islem.

Isil islemde; ylizeyine HOPG dagitilmis bir bant, 200 °C sicakliktaki bir firin
lizerinde sirastyla 5, 10 ve 15 saniye 1sitilan farkli SiO,/Si alttaglar {izerine
yapistirildt ve DC islemden sonra yapildigi gibi ultrasonik temiyleyici cihazinda
isopropanol ile yiizeyi temizlendi. Bu sonuglar deneysel teknikler boliimiinde, optik

mikroskop baslig altinda ayrintili olarak anlatildi.

Sekil 2.7.  SiO, yiizey koordinatlari. Sagda biiyiitiilmiis bir goriintlisii gosterilmistir.
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Si0; yiizey lzerindeki grafen tabakalarinin yerini kolaylikla belirleyebilmek igin
yiizeye elektron demeti litografisi ile metal koordinatlar yazilmistir. Yiizeyin
herhangi bir bolgesine yapisan grafen tabakalarin yeri optik mikroskop yardimiyla
belirlendikten sonra, bu koordinatlar (Sekil 2.7) sayesinde metal kontaklar i¢in tekrar
litografi islemi yapilmak istendiginde grafen tabakalarimin yerleri kolaylikla
bulunabilir. Bu tez ¢aligmasinda kullanilan alttaglardaki SiO; kalinligi 300 nm. SiO,
kalinlig, optik mikroskop altinda kontrast farkindan grafen tabakalarin yerini
belirlemede oldukga etkilidir. SiO, kalinlig1 90 nm iken yiizeydeki grafen tabakalari
mikroskop altinda daha net olarak goriilebilir [41].

2.4.2. Epitaksiyel bilyiitme

Ince grafen tabakalar deneysel olarak izole edildikten sonra, daha kaliteli grafen elde
etmek icin diger teknikler de hizla gelismeye baglamistir. Ancak genis alanli grafen
elde etmek gilinlimiizde hala ¢ok kolay degildir. Gelistirilen bu yontemler arasinda,
genis alan grafen elde etmek i¢cin en umut verici olan; SiC alttastan Si
siiblimlestirerek epitaksiyel grafen biiylitmedir. SiC alttas {lizerine biyiitiilen
epitaksiyel grafenin tabaka sayisi ve grafen diizliiklerin boyutlar1 kolaylikla kontrol
edilebilir [42, 43]. Ancak, epitaksiyel grafen numunelerinin hareketliligi grafit
soyma yOntemiyle elde edilmis grafen tabakalarina gdre nispeten daha azdir [44].
Stiblimlestirmeden sonra iki siire¢ takip edilir: UHV (ultra high vacuum) ortaminda
ya da argon ortaminda grafen biiyiitme. Ikinci durumda (argon ortaminda grafen
biiyiitiiliirken) reaktdr basincina bagli degisiklikler olur. Bu yontem, siiblimlesme
sicakligi 1600 °C'yi astig1 i¢in uygulanmistir. Grafenin biiyiitiilmesi, indiiktif bir RF
jeneratori kullanilarak 1sitilan yatay kimyasal buhar biriktirme (CVD) sicak-duvar
reaktorii ile yapilabilir. Epitaksiyel karbon filmler yar1 yalitkan 4H ve 6H politipli,
(0001)/(0001) farkli polariteli SiC alttaslar iizerine, bu reaktor kullanilarak farkl
kosullarda biiyiitiilebilir [45]. Farkli polariteli SiC alttasin sematik goriiniisii Sekil

2.8’de sematik olarak gdsterilmistir.
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Sekil 2.8.  Si ve C ile sonlandirilmis silisyum karbiiriin yandan goriiniisii [46].

Bu tez kapsaminda 6l¢iimii alinan epitaksiyel grafen numuneleri 932 ve 934 kod
numaralar1 ile anilacaktir. Epitaksiyel grafen numuneleri Bilkent Universitesi
Nanoteknoloji Arastirma Merkezi (NANOTAM) tarafindan saglanmigtir. 932
numunesi i¢in grafen tabakalar, bir radyo frekans jeneratorii tarafindan isitilan
Epigress VP508 SiC hot-wall CVD reaktérii i¢inde, 4H-SiC ve 6H-SiC alttaglarinin
silisyum ve karbon yiizii iizerine biiyiitiilmiistiir. ilk olarak, SiC alttaslar 1600 °C'ye
yakin bir sicaklikta karisik hidrojen (H,) ve propan (Cs3Hg) atmosferinde asindirildi.
Daha sonra, alttas 1600 °C sicaklik ve 20 mbar gaz basincinda yaklasik 20 dakika
boyunca argon atmosferinde tavlandi. Tavlama, silisyum atomlarinin buharlagmasina
neden olur ve daha az ugucu olan karbon atomlar1 ile c¢ok tabakali grafenin
olusmasina yol agar. 934 numunesi de Si ve C polariteli farkli alttaglar iizerine
biiyiitiilen 932 numunesi ile benzer sekilde biiyiitiilmiistiir. Iki numunenin biiyiitme
kosullar1 arasindaki tek fark, 934 numunesinin biiylitme zamaninin 932 numunesinin

bliylitme zamanindan iki kat fazla olmasidir.
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3. DENEYSEL TEKNIiKLER

3.1. Numune Hazirlama

Grafit soyma yontemiyle grafen elde etmeden 6nce SiO,/Si alttaglar iizerine elektron
demeti litografisi ile koordinatlar yazildi (Sekil 2.7). Daha sonra, SiO,/Si alttaslari
temizlemek amaciyla, alttaslar saf su i¢ine birakildi, bir siire beklendi. Saf su icinden
cikarilan her bir SiO,/Si alttag sirasiyla Oncelikle asetonda daha sonra da
isopropanolde temizlendi. SiO, yiizeyine kuru hava verilerek isopropanoliin
yiizeyden buharlagmasi saglandi. Alttaglar grafit soyma islemine hazirlandiktan
sonra grafen tabaka iiretimine baslandi. Uzerinde grafen tespit edilen SiO/Si
alttaglara ohmik kontak almak i¢in optik litografi ve elektron demeti litografi

yontemleri kullanildi.

(a) SiC tizerinde Epitaksiyel Grafen indiyum kontaklar
Metal kaplama €—=
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Sekil 3.1. (a) Epitaksiyel grafen numuneleri i¢in tasarlanmis numune tutucunun
fotografi ve sematik goOsterimi. (b) Van der Pauw geometrisindeki
epitaksiyel grafen numunesin optik mikroskop goriintiileri, sagdaki 20X
bliyiitiilmiis durumu.
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Epitaksiyel olarak elde edilen grafen numunelerine, van der Pauw teknigi ile Hall
etkisi Olgiimleri alabilmek i¢in elektron demeti litografisi ile van der Pauw yapisi
olusacak sekilde metal kontaklar yazildi. Van der Pauw geometrisinde metal kontak
yazilan epitaksiyel grafen numunelerinin kontak pedleri ¢ok kii¢iik oldugu icin 6zel

olarak bir numune tutucu tasarlandi (Sekil. 3.1 (a)).

Sekil. 3.1°de goriildiigi gibi epitaksiyel grafen numunesinin aktif yiizii numune
tutucunun 6n yiiziine donmiis durumdadir ve SiC alttas seffaf oldugu icin epitaksiyel
grafen numunesi ve metal kaplamalar SiC alttasin arka yiiziinden goriilebilmektedir.
Sekil. 3.1 (b)’de optik mikroskop goriintiilerinde SiC alttag tizerindeki epitaksiyel
grafen parcgalarinin yiizeyde pargalar halinde bulundugu goriilmektedir. Bu numune
tutucu Lake Shore otomatik Hall etkisi 6l¢lim sisteminde kullanilarak, epitaksiyel
grafen numunesi i¢in 25-350 K sicaklik araliginda ve sabit manyetik alan altinda

sicakliga bagli Hall etkisi dlgtimleri alinmistir.

3.2. Optik Litografi

Bu tez kapsaminda metal kontaklar1 alinan grafen numunelerinin litografi islemleri,
Bilkent Universitesi Nanoteknoloji Arastirma Merkezi (NANOTAM) biinyesinde
bulunan optik litografi ve elektron demeti litografi sistemleri ile yapilmistir. Optik
litografi teknigi ile bir mordtesi (UV) 151k kaynagi ve desenli bir maskenin 1518a
direngli olan foto-rezist iizerine diisiliriilmesiyle, bir alttas ya da ince film {izerinde
istenilen geometrik desen elde edilebilir. Bu teknik, mikro-fabrikasyon igin
kullanilan 6nemli bir islemdir. Foto-rezist, pozitif foto-rezist ve negatif foto-rezist
olmak iizere iki tiirdiir ve rezisti ¢cozmek amaciyla kimyasal bir ¢ozelti kullanilir.
Pozitif foto-rezist UV 1simaya maruz birakilirsa rezist ¢oziiclide daha kolay
coziilebilir duruma gelir. Negatif foto-rezist ise UV 1s1maya maruz birakildiginda,
UV 15181 diistiigi bolgedeki rezist ¢oziicliye kars1 daha direncli duruma gelir ve
¢oOziiciide ¢oziinmez. Pozitif ve negatif foto-rezist farkli amaclar i¢in kullanilirlar.
Sekil 3.2°de pozitif ve negatif foto-rezist kullanilmasiyla ylizey iizerinde elde edilen
geometrik desenler sematik olarak gosterilmistir. Kullanilan foto-rezist malzemesini

temizlemek amaciyla aseton kullanilmustir. Optik litografi tekniginde sirayla su
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islemler izlenir: 1- Numune yiizeyini temizleme, 2- Foto-rezist kaplama, 3- Hafif 1s1l

islem, 4- Foto-maske hizalama, 5- UV pozlama, 6- Tab etme, 7- Kaldirma.

(a)

(b) UV 1simasi

Maske

h 4

Foto-rezist

Grafen film

Alttas

»

Foto-rezist kaplama

(c)

UV pozlama
¢ @ 4

(e)

Tab etme
(D

Pozitif rezist

Kaldirma
Negatif rezist

Sekil 3.2. Pozitif ve negatif optik litografi isleminin sematik gosterimi. (c) ve (e)
pozitif rezist varken uygulanan optik litografi islemini temsil etmektedir.
(d) ve (e) ise negatif rezist varken uygulanan optik litografi islemini

temsil etmektedir.

Numune iizerine foto-rezist kaplamadan once numune temizlenir ve daha sonra

dondiiriicli cihazinda foto-rezist kaplanir. Kaplanan foto-rezistin kalinlig1 genellikle

0,1 pm ile 2 pm arasindadir. Numune iizerine foto-rezist kaplandiktan sonra hafif 1sil

islem uygulanir ve foto-rezist yogun hale getirilir. Istenilen deseni numune {izerinde



19

elde etmek amaciyla kuarz tabanli krom kapli bir foto-maske kullanilmistir. Desenin
numune iizerinde dogru bir sekilde olusmasi i¢in maskenin hizalanmasi gerekir ve
bunun i¢in 6zel ekipmanlar kullanilir. Maske hizalama ve UV pozlama i¢in Bilkent
Universitesi Nanoteknoloji Arastirma Merkezi biinyesinde bulunan optik litografi
sistemi (Resim 3.2) kullanilmistir. Hizalama; numune iizerinde Onceden
olusturulmus isaretlerle foto-maskedeki isaretlerin st iiste getirilmesiyle yapilir.
Foto-rezist, UV 1s1maya maruz birakildiktan ve ¢oziicii ile ¢6zme isleminden sonra
uzun 1s1l islemle (~120 °C’de ~10 dakika) daha kararli bir duruma getirilir. Ayrica,
vakum ortaminda yiizey iizerindeki istenmeyen kalintilarin yiizeyden uzaklagmasi

saglanir.

Resim 3.2. Karl Suss MA6 model optik litografi sistemi.

Gergek bir proseste, minimum ¢o6ziintirliik sadece kirinim etkisine bagl degil ayni
zamanda baski prosesine de baghdir. UV 1simanin dalga boyu ile simirlanan

¢Oziiniirliik su sekilde yazilabilir [47]:
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A
}":klm (31)

Burada k;, uygulanan islem igin verilen bir k-faktorii olarak bilinir. A, UV 1s1nimin
dalga boyu ve NA sistemin niimerik acikligidir. Es. 1.1 ile verilen Rayleigh
¢Oziinilirlik bagintisina gore daha kiiclik ylizey hatlar1 elde etmek i¢in UV 1s1manin
dalga boyu azaltilmalidir [48]. Optik litografi genelde iki temel islem adimi i¢in
kullanilir: 1- Epitaksiyel tabaka asindirma islemi, 2- Metalizasyon iglemi. Epitaksiyel
tabaka asindirma igleminde, goriintii foto-reziste aktarildiktan sonra, foto-rezistin
tizerinde bulundugu epitaksiyel tabakalar korunurken agiktaki epitaksiyel tabakalar
asinir. Bu islem sirasinda uzun 1sil islem uygulanir. Metalizasyon isleminde ise
goriintli foto-reziste aktarildiktan sonra istenilen metal tiim yiizeye kaplanir ve foto-
rezist ¢Oziiclide ¢oziiniir, son olarak foto-rezist ve iistiinde bulunan metal yiizeyden

kaldirilir. Bu proseste 1s1l islem uygulanmaz.

3.3. Elektron Demeti Litografisi

Elektron demeti litografisi sayesinde nanometre Olgegindeki yapilara iglem
yapmamiz miimkiindiir. Bu yodntem ¢ozilinilirliik smirindan kurtularak nano
boyutlarda desen olusturmay: saglar. Bu litografi yonteminde maske kullanilmadigi
ve de-Broglie dalga boyu UV 1s1nimin dalga boyundan ¢ok kiigiik oldugu i¢in 20 nm
ve altindaki boyutlarda da uygulanabilir [49]. Optik litografide maske kullanildigi

icin elektron demeti litografisi kadar yiiksek ¢oziiniirliik saglamaz.

Elektron demeti litografi islemleri i¢in Bilkent Universitesi Nanoteknoloji Arastirma
Merkezi (NANOTAM) biinyesinde bulunan Raith e_LiNE nanolitografi sistemi
kullanilanilmigtir (Resim 3.3). Bu sistemdeki elektron tabancasi, uygun akim
yogunlugunda bir elekron demeti olusturabilir. Elektron tabancasi i¢in bir tungsten
termiyonik-emisyon katodu ya da tek kristal LaBg kulllanilir. Elektron rezistleri bir
polimerdir ve bir elektron demeti rezistinin davranisi bir fotorezist ile benzerdir [50].

Her iki rezist tiirlindeki kimyasal ya da fiziksel degisimler 1sinlamayla olusturulur.
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Resim 3.3. Raith e_LiNE nanolitografi sistemi.

Elektron demeti litografi sisteminde taramali elektron mikroskobunun pargalarina ek
olarak desen isleyici ve lazer interferometre kontrolli numune tasiyicist da
bulunmaktadir. Litografisi yapilacak olan desen CAD (bilgisayar destekli tasarim)
programlar1 kullanilarak ¢izildikten sonra desen isleyici bu ¢izimi elektronik
sinyallere ¢evirir ve elektron demetini ¢izimde belirtilen bolgeye yonlendirir. Desen
olusturmaya baslamadan Once litografisi yapilacak olan malzeme pozitif ya da
negatif bir rezist ile kaplanir. Elektron demetine maruz kalan rezist bir ¢oziiciide
rezistin tlirline gore ¢ozlinlir ya da ¢oziinmez. Coziicli islemi tamamlandiktan sonra
istenilen desen olusur. Olusan bu desen yine asindirma ve ¢oziciilerin
kullanilmasiyla numune iizerine aktarilir. Diisiik enerjili elektron demeti

litografisinde ¢ok ince bir rezist kullanmak gerekir [49].
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Sekil 3.3. Grafit soyma yontemiyle elde edilmis grafenlerin elektrod
fabrikasyonlar i¢in litografi semasi. (a) Temiz bir SiO,/Si alttas iizerinde
duran bir grafen, onceikle (b) PMMA rezisti ile kaplanmistir. (c) Daha
sonra elektron demetine maruz birakilmis rezist, (d) bir ¢oziicii ile
¢Oziinmiistiir. (e) Coziicii uygulandiktan sonra numune iizerine ince bir
metal film ¢oktiiriilmistiir. (f) Son olarak rezist iizerindeki ince metal
film liftoff ile kaldirilmustir.

Elektron demeti litografisi ile bir grafen numunesi iizerine kontak metallerinin
basilma islemi sirasiyla, Sekil 3.3’de sematik olarak gosterilmistir. SiO,/Si alttas
tizerinde grafit soyma yontemi ile elde edilmis bir grafenin ylizeyi rezistle
kaplandiktan sonra tasarlanan desen EBL sistemi ile rezist {lizerine yazilmistir.
Elektron demeti rezist iizerine diisiiriildiiglinde rezistin atomik baglar1 kopar ve
¢Oziicii i¢inde ¢oziinmesine neden olur [51]. Daha sonra elektron demeti
buharlastirma ile desen olusmus numune yiizeyine metal kaplanir. PMMA iistiindeki

metal filmden kurtulmak i¢in son olarak kaldirma (liftoff) islemi uygulanir ve
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istenilen desende grafen aygitin fabrikasyonu yapilmis olur. Bu tez c¢alismasinda
kullnilan pozitif PMMA rezisti igin ¢oziicli olarak metil-izobiitil keton (MIBK) ve
izo-propanol (IPA) karisimi kullanilmustir. Litografi uygulanarak epitaksiyel grafen
ve grafit soyma yontemi ile elde edilmis grafen numuneleri iizerine kaplanan metal

kontaklar Sekil 3.5°de gosterilmistir.

Sekil 3.4. Epitaksiyel grafen numuneleri icin van der Pauw geometrisinde
tasarlanmis bir ¢izim.

Sekil 3.4’deki ¢izim elektron demeti litografi sisteminde kullanilarak epitaksiyel

grafen numuneleri lizerinde istenilen desen elde edilmistir. Sekil 3.5°de epitaksiyel
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grafen numunesi lizerinde elde edilen van der Pauw geometrisindeki desen net olarak

goriilityor.

Sekil 3.5. (a) Van der Pauw geometrisinde, kontaklar1 alinmig epitaksiyel grafen
numunesinin optik mikroskop goriintiisii ve (b) bunun i¢in tasarlanmis
¢izim.

3.4. Raman Spektroskopisi

Grafeni tanimlamak i¢in kullanilan yontemlerden biri de Raman spektroskopisidir.
Bu tez dahilinde, 932 ve 934 kodlu epitaksiyel grafen numuneleri i¢cin Raman
spektrumuna bakilmistir. Epitaksiyel grafen numunelerinin Raman dlglimleri
Polonya'da bulunan Elektronik Malzemeler Teknoloji Enstitiisi'nde (ITME)

alinmistir.

Raman spektroskopisi bir lazerden ¢ikan monokromatik 15181n inelastik sagilmasina
dayanir. Isik Sl¢limii alinan malzemedeki fononlar ile etkilesir ve lazerin enerjisinde
bir kayma meydana gelir. Bu sayede, 1s1k verilmis malzemedeki fonon modlari
hakkinda bilgi edinilir. Raman spektroskopisiyle tek tabaka grafeni tanimlamak
AFM ol¢giimlerine gore daha net sonu¢ verir [52, 53]. Grafitik yapilarin Raman
spektrumunda grafen tabakalarmmin tanimlanmasiyla ilgili {i¢ 6zellik vardir. Bu
ozelliklerden birincisi; iki kat dejenere bolge merkez modu nedeniyle G piki, ikincisi

kenar bolgesi fononlarinin 2D bandi, son olarak da grafitteki kusurlar nedeniyle geri
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sacilmadan kaynaklanan D pikinin goriilmesidir. Grafenin raman spektrumunda
goriilen 2D modu, G' ve bazen D’ olarak da bilinir (2D = G' = D) [54]. Grafitik
yapilarin kalinligiyla G piki ve 2D bandinin her ikisi de dogrudan iliskilidir. Kalin
grafitik yapilar icin G piki Raman kaymasi 1580 cm™ civarinda meydana gelirken
2D band1 2700 cm™' civarinda goriiliir. Ayrica bu iki alt pik G pikinin yaklasik olarak
yarist kadar bir yogunluga sahiptir. Raman kaymasi; tek tabakali bir grafende oldugu
gibi, kalin yapilar iginde ayni konumda yalniz bir 2D piki bulunmaktadir. Ancak bu
pikin yogunlugu G pikinin yogunlugundan dort kat daha fazladir. Ayrica G piki
kimyasal katkilama nedeniyle grafen i¢in bir ka¢ cm™ kaymaya ugrar. D piki ise
grafitik yapilardaki mevcut kusur yogunlugunun bir 6lglisii olarak kullanilir. Tek
tabaka bir grafene gore Ozellikle numune kenarlarinda kalin grafitik yapilar igin
genellikle iki tane cok keskin D piki goriiliir [52]. Bunlara ek olarak: Raman
spektroskopisi tek tabaka grafenlere zarar vermeden belirlemek i¢in ¢ok etkili bir
ara¢ olarak diistiniilmektedir. Fakat iki ya da ii¢ tabakali grafenleri kendi aralarinda

ayirt etmek i¢in ¢ok kullanish ve pratik bir yontem degildir.

3.5. Grafenin Yiizey Karakterizasyonu

3.5.1. Optik mikroskop

Optik mikroskop, SiO, yiizeyi lizerindeki ince grafen tabakalarinin yerini belirlemek
amactyla kullanilmistir. Grafen tabakasi ve Si0; yiizeyi arasindaki kontrast farkindan
ince grafen tabakalarinin yeri belirlenmeye calisilmistir. Ayrica grafit soyma
yontemiyle elde edilen grafen tabakalarinin ve SiO; yiizeyinin yapist ilk olarak optik
mikroskopla incelenmistir. Nununelerin yiizey analizi Gazi Universitesi Fotonik
Uygulama ve Arastirma Merkezi biinyesindeki Leica DM6000 M optik mikroskobu
(Resim 3.4) ile yapildi. Kullanilan bu optik mikroskop ile SiO, ylizeyindeki bir
grafen pargasinin goriintiisiinii 1000 kata kadar biiyliterek goriintii almak
miimkiindiir. Ayrica 1s1ik siddeti degistirilerek istenilen netlikte goriintii elde

edebilmek miimkiindiir.
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Resim 3.4. Leica DM6000 M optik mikroskobu.

Leica DM6000 M optik mikroskobu kullanilarak alinmis bir SiO, yiizey goriintiisii
Sekil 3.6’da gosterilmistir.

Sekil 3.6.  SiO; yiizeyi iizerinde (a) 20X ve (b) 100X biiyiitilmiis BG044-R3015
numunesinin optik mikroskop goriintiisii (grafen tabakasinin bulundugu
bolge (a)’da beyaz ¢cember ile gosterilmistir).
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SiO, yiizeyi pembe renge daha yakinken onun iizerindeki grafen tabakasi mavi
tonlarda goriiliiyor aralarindaki kontrast farkindan grafen tabakasini belirlemek
oldukca kolay. Fakat daha ince grafen tabakalar1 SiO, yiizeyine daha yakin renkte
olacagindan farkedilmeleri daha zor olmaktadir. Ince grafen tabakasinin SiO,

yiizeyinin rengine daha yakin oldugu Sekil 3.6 (b)’de agikca goriilmektedir.
3.5.2. Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM)

Grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle elde edilen grafenlerin yiizey 6zelliklerini
incelemek ve grafit soyma yontemiyle elde edilen grafenlerin kalinligini belirlemek
icin AFM kullanilmistir. 1986 yilinda ilk kez fliretilen AFM, hassas bir ignenin
ucuyla taranan ylizeyin topogrofisini dlgmeye olanak saglar ve atomik bir dlgekte
yalitkanlar ve iletkenler incelenebilir [55]. AFM iyi mekansal ¢ozlinlrligi ile
mekanik, elektriksel, magnetik ve diger oOzellikleri ile bir malzemenin ylizey
ozelliklerini genis bir yelpazede hizli bir sekilde incelemeye olanak verir [56].

AFM’nin nasil ¢alistig1 Sekil 3.7°de sematik olarak gdsterilmistir.

lazer \ fotodiyot

konsol

numune
piezo
tarayici L
. Y

Sekil 3.7.  Atomik kuvvet mikroskobunun sematik diyagrama.

Bir piezo tiip numuneyi konsolun ucunda tasinan hassas ignenin altina getirir ve
numune burada sabitlenir. Konsolun ucundaki hassas igne numune ylizeyine

yaklastiginda igne ve numune yiizeyi arasindaki kuvvet olgiiliir. Igne, yiizeyi
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istenilen x ya da y yoneliminde tarayarak numunenin yiizey goriintiisiinii olusturur.
Konsolun deformasyonlari, bir fotoelektrik diyot sistemi sayesinde yansimig bir lazer
demetinden 151k spotunun yer degistirmesi Olgiilerek belirlenir. AFM'nin uygulama

modlarina bagli olarak farkli karakteristiklere sahip konsollar kullanilir [56].

Resim 3.5. Veeco di CP-II multi mode AFM sistemi.

Grafen numuneleri icin AFM &lgiimleri Bilkent Universitesi Nanoteknoloji
Arastirma Merkezi bilinyesindeki Veeco CP-II multi mode AFM sisteminde (Resim
3.5) alinmustir.
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Sekil 3.8. Bir atomik kuvvet mikroskobu ignesi.

Bazi AFM modlar sunlardir: Kontak mod, rezonans mod ve tapping (hafif dokunma)

mod. AFM ignesi ve numune yiizey atomlart arasindaki etkilesme Sekil 3.9°da

gosterilmistir.
F
B Rezonans
? mod
Kontak mod
Tapping
mod

Sekil 3.9. AFM islem modlar1 igne ve numune arasindaki etkilesme kuvvetini
gosteren bu diyagramda siyah noktalarla gosterilmistir. Tapping ve
rezonans modlarda konsol titresimleri rezonans frekansina yakin, fakat
kontak modda sanki (quasi)-statiktir.

1. Kontak mod

AFM'nin ilk bi¢imi, bu mod potansiyelin itici kenara yakin c¢alisir. Bu nedenle

ucun numune yiizeyine temas ettigi sOylenilebilir. Ancak bazi numunelerdeki,
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asinma, yipranma ve deformasyonlar goriintii kalitesini bozan igneden kaynaklanir.

Bu mod, hizl1 ve kullanimi kolaydir.

ii. Rezonans mod

Lineer rezonans modu olarak tarif edilebilir, bu ¢alisma modunda konsol, yiizeyden
uzaga ve kiiclik genliklerle rezonans frekansinda salinim yapar. Burdaki uzak ve
kiiciik terimleri gorecelidir. Etkilesme kuvvetinin degismesi konsolun rezonans
frekansini kaydirir. Ignenin salinimlan yiizeyden oldukga uzaktir. Bu nedenle, bu
mod topografik ¢caligmalar i¢in genellikle kullanilmaz. Ancak iletken ya da manyetik
uclar kullanilarak sirastyla uzun-menzilli elektrik ya da manyetik kuvvetler analiz

edilebilir.

iii. Tapping mod

Temassizlik modu olarak da bilinen bu mod, lineer olmayan bir rezonans modudur.
Salinim genlikleri daha biiyiik ve ucun ortalama konumu yilizeye daha yakindir. Her
dongiide ignenin yiizeyin itici duvarina hafifce degdigi soylenilebilir. Bu ¢alisma
modunda numunenin yiizey topografyasim1 analiz etmek daha zordur. Numune
yiizeylerine uygulanan kuvvetler c¢ok kiiciik ve kontak zamani kisa (neredeyse
sirtinme kuvveti olugsmuyor) olabilir. Taping mod atomik ¢oziiniirliikk saglamaz

fakat piiriizliiliigi fazla olan ylizeylerin goriintiisiinii olusturmak i¢in avantajlidir.

3.5.3. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)

Grafit soyma yontemi ile elde edilen grafenlerin yiizey 6zelliklerini incelemek ve
litografi islemi yapmak i¢in taramali elektron mikroskobu kullanilmistir. Taramali
elektron mikroskobu ile bir malzemenin kirlilik, kimyasal bilesen ve topografyasi
analiz edilebilir. Topografi bilgisi ile bir malzemenin yapist ve sertligi gibi yiizey
ozellikleri SEM ile incelenebilir [57]. Bir SEM ile yiiksek gerilimle hizlandirilmis
elektronlar hedef numune {izerine odaklanir ve bu yliksek enerjili elektron demetine

numunenin ylizeyi taratilirsa, elektronlar ve ylizey atomlart arasinda olusan
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etkilegsmeler uygun algilayicilar ile toplanir ve algilayicilardan gelen bu sinyaller
dijital sinyallere gevrilerek bilgisayar ekranina aktarilir. Ayrim giicii, odak derinligi,
gorlintii ve analizi birlestirme 6zelligi nedeniyle taramali elektron mikroskobunun

kullanim alan1 ¢ok genistir. SEM’in yapist Sekil. 3.10°da sematik olarak

gosterilmistir.
Y X tarama
<+ elektron tabancast 4 jeneratorleri
AN
numune /
it ot |
Lar;r;la . "‘; toplayici lensler ! Yy i goruntileme
obinleri \ o i~ | aygh
objektif _ | 4D % l
fiis \Ll—x’ biiyiitme kontroli
Z v!' l\
~_ A l}< \
numune \ g0untn
Lt ——  dedekior sinyal yilkseltici  tarama

Sekil 3.10. Bir CRT (katot 1sinlari tiipii) ekran ile bir taramali elektron
mikroskobunun sematik goriintiisii.

Bir SEM'in bilesenleri sunlardir: Elektron kaynagi (tabancasi), elektron lensleri,
numune ortami, ilgili sinyaller i¢in dedektor, ekran/veri cikis aygitlari. Alt yapi
gereksinimleri ise sunlardir: Gli¢ kaynagi, vakum sistemi, sofutma sistemi,
titresimsiz zemin, manyetik ve elektrik alanlarin serbest oldugu oda. SEM'ler her
zaman en az bir dedektore (genellikle ikincil elektron dedektorii) gerek duyar ve
ilave bir¢cok dedektore sahiptirler. SEM'ler genel olarak nitel kimyasal analiz ve/veya
kristal yapisina dayali asamalar1 belirlemek i¢in kullanilmigtir. SEM ile 50 nm
boyutunda ¢ok kii¢iik bir nesnenin 6l¢iimii rahatlikla alinabilir [58]. Ayrica SEM'ler
kirmima ugramis geri sacilmali elektron dedektorii donanimi ile mikro fabrikasyon
ve kristalografik yonelimi incelemek i¢in kullanilabilir. SEM goriintiisii alinacak
olan numunelerin kat1 olmas1 ve mikroskop odasinin icine sigmasi gerekir. Olgiimii
alinacak olan numunenin boyutlart; yatayda genellikle maksimum 10 cm'yi bulur,

dikeyde ise boyutlar1 ¢ok smirhdir (40 mm'yi nadiren asar). Numuneler yaklasik 10”
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- 10° torr vakum iginde sabit olmalidir. SEM'ler 5 nm ¢ziniirliikte, 15X'den
200000X'e kadar degisen bir biiylitme oranina sahiptir [57]. Modern bir SEM, TEM
kadar iyi olmasada genellikle 1 nm ve 10 nm arasinda bir ¢oziiniirliikte goriintii

saglayabilir [58].

3.6. Grafenin Elektriksel Karakterizasyonu

3.6.1. Hall etkisi ol¢iim sistemi

Bu tez ¢alismasinda kullanilan numunelerin sicakliga bagl Hall etkisi 6l¢timleri Gazi
Universitesi Fotonik Uygulama ve Arastirma Merkezi biinyesinde bulunan Lake

Shore otomatik Hall etkisi dl¢iim sisteminde alinmistir. Lake Shore otomatik Hall

etkisi 0l¢lim sistemi Resim 3.6’da gosterilmistir.

Resim 3.6. Lake Shore 7700 serisi Hall etkisi dl¢lim sistemi.
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Lake Shore 7700 serisi yiiksek empedans Hall etkisi 6l¢giim sistemi ile 15-350 K
sicaklik araliginda 6lgiim alinabilir. Bu Hall etkisi sisteminin manyetik alan araligi 0-
1,5 Tesla’dir. Sistem kapali devre helyum sogutmasi ile sogutularak 15-350 K
sicaklik araliginda 6l¢iim almayr miimkiin kilmistir. Hall direnci, Hall hareketliligi

ve tastyict yogunlugu sicakliga bagl olarak elde edilmistir.
3.6.2. Ozdirenc 6lciimleri
Bu tez calismasinda kullanilan epitaksiyel grafen numuneleri i¢in van der Pauw

teknigi kullanilarak sicakliga bagli klasik Hall etkisi dl¢iimleri alinmigtir. Van der

Pauw teknigi numunenin dort kdsesine kontak alinarak gergeklestirilir.

(a) (b) (©

Sekil 3.11. Cesitli van der Pauw geometrileri. (a) Yonca yapragi biciminde van der
Pauw yapisi (tercih edilir). (b) Kare van der Pauw yapisi (tercih edilir).
(c) Kontaklar1 kenarlarin disinda olan kare van der Pauw yapilar (tercih
edilmiyor).

Sekil 3.11°da gosterilen van der Pauw geometrileri kullanilarak Hall etkisi dl¢timleri

almak miimkiindiir. Bu yapilar i¢in 6zdireng Es. 3.2 ile verilir [59]:

p= 7d | Riysu+ Ry ¥ Ry, 54 (3.2)
In2 2 Ry 4
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Es. 3.2’de d numunenin kalinligi. Sekil 3.11 dikkate alinara; Ri,34 1 ve 2 kontaklar

arasindaki akimin, 3 ve 4 kontaklar1 arasinda olusturdugu potansiyel farkini verir.

2 4
R12,34 _ R12,34 - R23,41 In?2 R12,34 - R23,41 1n2 2 1I13 2
¥ _1_ _ _ (3.3)
R23,41 Rl 2,34 + R23,41 2 R12,34 + R23,41 4 12

Diizeltme faktorii f{R12,34/R 2341) Es. 3.3°deki gibi verilir. 8 farkli durum igin 6zdireng

Olctimii yapilmis ve ortalamalar1 alinmistir.

3.6.3. Hall etkisi ol¢iimleri

Hall etkisi Sekil 3.12°de sematik olarak gosterilmistir. Hall etkisi, bir malzemenin
icinden gecen elektrik akimina dik bir manyetik alan uyulandiginda meydana gelir.

Hall etkisi 6l¢iimleri de 6zdireng dl¢limlerine benzer olarak van der Pauw yontemiyle

aliir. Hall katsayis1 Es. 3.4 ile verilir:

R, = : (3.4)

Numuneye uygulanan dis B manyetik alaninin R;3,4 degerinde meydana getirdigi
degisimler AR;324 ile goOsterilmistir. Hall katsayis1 numunenin tasiyici tipinin
belirlenmesine olanak saglar. Bu tezde kullanilan van der Pauw geometrisindeki
epitaksiyel grafen numunelerinde ge¢it kontagr olmadigi i¢in tastyici tipini kontrol
etmemiz miimkiin degildir. Dirac noktasinin konumuna gore tasiyicilar n ya da p
tipidir. Grafen PMMA kalintilarinin ya da suyun (H,O) soguruldugu durumlar i¢in
genelde p tipi davranis gostermektedir [60]. Uygulanan dis manyetik alan ile grafen
numunesinin Dirac noktasinda da degisimler gozlenir [61]. Bu nedenle tasiyict tipi
gecit gerilimi uygulanmadan bilinemez. Dirac noktasi bilinen bir numunenin tasiyici
tipini bilmek cok kolaydir ve sadece gerilimle oynayarak tasiyici yogunlugu ve tiirii

belirlenebilir [61].
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Sekil 3.12. (a) Klasik Hall etkisinin sematik gosterimi. (b) Numune igindeki bir
elektronun uygulanan dis manyetik alan ve elektrik alanla hareketinin
yonelimi. (¢) Numune i¢indeki bir elektronun uygulanan dis manyetik
alan ve elektrik alanla hareketinin yonelimi.

Ozdireng olgiimlerinden elde edilen Es. 3.4 ve Hall katsayisi kullanilarak Hall
hareketliligi ve Hall tasiyict yogunlugu belirlenebilir. 1 ve ny sirasiyla Es.3.5 ve Es.

3.6 ile verilir;

Ry
=7 (3.5)
Hu o
1
_ 3.6
1451 eRH ( )

Verilen bu esitlikler sayesinde bir numunenin van der Pauw teknigi ile 6zdirenini,

tasiyic1 yoginlugunu ve mobilitesini belirleyebiliriz.

3.6.4. Manyetoiletim

Bir malzemeye disardan uygulanan bir manyetik alan ile malzemenin elektriksel
Ozdirencinin degismesi manyetodzdireng olarak tanimlanir. Klasik bir yariiletken
icindeki yiiklii tastyicilarin manyetik ve elektrik alan altinda hareket denklemini
cozebilmek i¢in Oncelikle Lorentz kuvveti yazilir ve daha sonra manyetodzdireng

esitlikleri ¢ikartilir.
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«dv - > 2 « V
m E——€(E+va)—m T 3.7

> o> o5 o -

Es. 3.7°deki —e(E+ v xB) = F terimi Lorentz kuvvetidir. v tastyicilarin hizidir. B

uygulanan manyetik alan. E uygulanan elektrik alandir.

er 1
v, =—————\E —wiE (3.8)
* m*1+wczrz( e y)

er 1
Vy = _ﬁw—zzﬂ(wcrEx + Ey) (3.9)

Bu denklemlerde goriilen w, siklotron frekansidir. Magneto-iletkenlik tensorii o(B),

elektrik alana bagli akim yogunlugu ile iligkilidir.

J=GE (3.10)

Magnetoiletkenlik tensorii Es. 3.11 ile verilir:

- 2 — —
O_(B):ne*r 1 1 W) pme 1 uB 311
m 1+wz’\wz 1 1+u°B*\uB 1

Burada, 7 sagilma zamanmimn etkin kiitleye m~ orani, tasiyici hareketliligi agisindan

ifade edebilmek i¢in kullanilmistir. Magneto-6zdireng tensorii po(B) iletkenlik

1 o 1
tensoriiniin tersidir. BOylece bu modelde boyuna direncin p = ——uygulanan
neu

manyetik alandan bagimsiz oldugu belirlenir. Ancak p,, :—E Hall direncini,
i ne

tastyic1 yogunlugu ve yiik tasiyicilarinin tipi belirler. Hall direnci, sagilma zaman1 ve
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etkin kiitleden bagimsizdir. Bu bilgiden yararlanarak Es. 3.10’u asagidaki sekilde

yazabiliriz.

Ex — - - . — ) ‘x
( ]:E:pjz(p p”}({j (3.12)
E, Py Py N Jy

Burada p,, =—p,, ve p,, =—pyolarak kullanilmigtir.

E. WV W
o = :——:—Rxx .l
Pe=0""TT L (3.13)
E, V,
Pyx = ch :T):ny (3.14)

Burada, enine 6zdirencin numune geometrisinden bagimsiz oldugu ve dirence esit
oldugu gosterilmigtir. W numunenin genisligi, L ise gerilim uglar1 arasindaki
mesafedir. Boyuna 6zdiren¢ ise numunenin genislik ve uzunluk oranlarina baglhdir.
Bu o6zdireng degerlerine karsilik gelen iletkenlikler ters 6zdireng tensorleri ile

asagidaki sekilde belirlenir:

- — (3.15)
Pt Py

oy = (3.16)
Pt Py
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4. BULGULAR ve TARTISMA

4.1. Optik Mikroskop ile Grafen Tabakalarimin Belirlenmesi

Grafit soyma yontemi ile elde edilen grafen tabakalarinin belirlenmesi igin optik
mikroskop kullanilmistir. SiO, yiizeyi iizerindeki koordinatlar yardimiyla optik
mikroskop altinda belirlenen grafen tabakalarimin konumlar kaydedilmistir. Grafit
soyma yontemi iki ayr1 islem olarak ele alindi ve elde edilen grafen tabakalarinin
kalitesi optik mikroskop altinda belirlendi. Grafen iiretim yoOntemleri Onceki
boliimlerde anlatilmisti. Bu bdliimde, bahsedilen yontemlerle elde edilmis

grafenlerin optik mikroskop goriintiileri incelenecektir.

i. DC-gerilim islemi

Bu yontemde, bandin HOPG pargalarinin yayilmis oldugu yiizey ve n-tipi iletken Si
alttas arasindaki elektrik alan, Si alttas ve HOPG arasinda ¢ekici bir elektrostatik
kuvvet olusturur ve bu sayede HOPG yiizeyindeki grafen parcalarinin koparak SiO,
yiizeyine yapismasi saglanir [40]. Sirasiyla 3,3x107 V/m, 6,7x10” V/m ve 10x10’
V/m elektrik alan uygulandiktan sonra optik mikroskop altinda grafen tabakalarinin

yerleri belirlendi ve incelendi.
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BG025-R3B11 BG025-R1I1

BG025-R1J0 BG025-R1K7

Sekil4.1.  3,3x10” V/m elektrik alan altinda SiO»/Si alttas tizerinde olusan grafitik
yapilar.

Sekil 4.1°de 3,3x107 V/m elektrik alan altinda SiO,/Si alttas iizerinde olusan grafitik
yapilar goriilmektedir. Buradaki grafitik parcalarin ¢esitli boyutlarda ve kalinliklarda
oldugu goriilmektedir. Iki grafit pargasi arasindaki BGO025-R3B11 6rnegi
digerlerinden daha kiiciik olsada SiO, yiizeyi ile arasinda ¢ok fazla kontrast farki
olmadig1 i¢in digerlerinden daha ince oldugu sdylenebilir. Ayrica yiizeyde ¢ok biiyiik
grafit parcalarmmin olmasi1 litografi islemini zorlagtiracagi icin istenmeyen bir

durumdur.
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BG023-R3D8 BG023-R4P4

BG023-R2J0 BG023-R2N0

12 pym

Sekil4.2.  6,7x10” V/m elektrik alan altinda SiO,/Si alttas iizerinde olusan grafitik
yapilar.

Sekil 4.2°de uygulanan 6,7x10" V/m elektrik alan ile SiO,/Si yiizeyi iizerinde ¢ok

daha fazla grafit parcasimin biriktigi ve 3,3x10’ V/m elektrik alan uygulandiktan

sonraki durumdan daha kiiciik boyutlarda grafitik yapilarin olustugu goriilmektedir.
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BG024-R1C7 BG024-R1C15

BG024-R3J5 : BG024-R3N7

Sekil4.3. 10x10” V/m elektrik alan altinda SiO,/Si alttas iizerinde olusan grafitik
yapilar.

Sekil 4.3’de uygulanan 10x10” V/m elektrik alan ile SiO,/Si yiizeyi tizerinde gok
fazla grafit parcasimin biriktigi, yiizeyin ¢ok kirli oldugu ve grafitik yapilarin
kalitesinin ¢ok diisiik oldugu goriilmektedir. 3,3x10” V/m elektrik alan altinda diger

elektrik alanlara gore daha iyi sonug¢ alinmistir.

ii. Isil I§lem

Yiizeyine HOPG pargalar1 dagitilmis olan bir bant, 200 °C sicakliktaki bir firin
tizerinde sirasiyla 5, 10 ve 15 saniye 1sitilan farkli SiO,/Si alttaglar {izerine

yapistirildi ve optik mikroskop altinda grafitik yapilar incelendi.
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BG026-R1H8 BG026-R1G1

Sekil 4.4.  SiO,/Si alttas 200 °C’de 5 saniye 1s1tildi.

Sekil 4.4’de SiO,/Si alttas 200 °C’de 5 saniye 1sitildiktan sonra alinan optik
mikroskop goriintiileri goriilmektedir. Optik mikroskop altinda yiizey incelendiginde,
DC-gerilim islemine gore yiizeyin daha temiz ve elde edilen grafitik pargalarin daha
kaliteli oldugu goriilmiistiir. SiO,/Si alttas ylizeyinde grafit parcalar1 daha az
goriilmektedir fakat bant kalintilarinda bir azalma olmamistir. BG026-R2K1
Oorneginin diger grafitik yapilara gore daha uzun ve etrafinin daha temiz oldugu

goriilmektedir.
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20 pm

BG027-R1DR [ : BG027-R4K9

Sekil 4.5.  SiO,/Si alttag 200 °C’de 10 saniye 1sitild1.

Sekil 4.5’de SiO,/Si alttas 200 °C’de 10 saniye 1sitildiktan sonra alinan optik
mikroskop goriintiileri goriilmektedir. Alttag 5 saniye 1sitildiktan sonra alinan
goriintiilerle karsilastirildiginda ylizeyin daha kirli, elde edilen grafitik yapilarin daha
kiigiik boyutlarda oldugu goriilmiistiir. Yiizeydeki yogun bant ve grafit parcalari

litografi sirasinda zorluk ¢ikaracagi i¢in bu 6rnekler litografi icin uygun degildir.
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BG028-R4L9

Sekil 4.6.  SiO,/Si alttas 200 °C’de 20 saniye 1sitild1.

Sekil 4.6’da SiO,/Si alttag 200 °C’de 20 saniye isitildiktan sonra alinan optik
mikroskop goriintiileri goriilmektedir. Bu igslem sirasinda SiO,/Si alttas yiizeyinde
sadece bir grafitik yap1 gozlendi. Boyut olarak daha once elde edilen grafitik
yapilardan ¢ok daha biiyiik ve kalin oldugu goriilmektedir fakat 20 saniye sonunda
diger siirelere gore daha az grafitik yap1 elde edildigi i¢in en uygun siirenin 5 saniye

oldugu soylenebilir.

4.2. Si0,/Si Alttas Yiizeyinin Temizlenmesi

Onceki alt boliimdeki optik mikroskop gériintiilerinde, SiO,/Si alttas yiizeyi iizerinde
grafit soyma yontemiyle elde edilen grafitik yapilarin g¢evresinin grafit ve bant
kalintilariyla kirlenmis oldugu goriilmiistii. Bu kalintilar1 temizlemek amaciyla, DC-
gerilim ve 1s1l islem uygulanan SiO,/Si alttaslar, ultrasonik temiyleyici cihazinda,

izopropil alkol i¢inde 3 dakika titrestirilerek yiizeydeki biiyiik grafit parc¢alarinin ve
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bant kalintilarinin temizlenmesi saglandi. Temizleme isleminden sonra optik

mikroskop ile Si0,/Si alttas ylizeyi tekrar incelendi.

Temizlenmeden dnce Temizlendikten sonra

7,20 pm
<>

BG024-R3J5

BG024-R3N7 |, % BG024-R3N7

Sekil 4.7. BG024 numunesinin temizlenmeden Onceki ve temizlendikten sonraki
optik mikroskop goriintiileri.

Sekil 4.7°de BG024 numunesinin temizleme isleminden sonraki optik mikroskop
goriintiileri, ilk optik mikroskop goriintiileriyle karsilagtirildiginda, temizleme
isleminden sonra yiizeydeki biiylik grafit pargalarinin ve bant kalintilarinin biiyiik bir

kisminin yiizeyden ayrildig1 goriilmektedir.
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Temizlenmeden 6nce Temizlendikten sonra

15 pm
S o

BG025-R1K7 : 025-R1Kl7

D A g

i BG025-R1IM2 BG025-R1M2

Sekil 4.8. BGO025 numunesinin temizlenmeden onceki ve temizlendikten sonraki
optik mikroskop goriintiileri.

Sekil 4.8°de BG024 numunesinde oldugu gibi, BG025 numunesinin yiizeyindeki
biiyiik grafit ve bant kalintilarinin temizleme isleminden sonra yilizeyden ayrildigi
goriilmektedir. Temizleme islemi ile sadece biiyiik grafit parcalar1 ve band kalintilar
yiizeyden ayrilmistir. Ince grafitik yapilarda herhangi bir degisme meydana

gelmemistir.

4.3. SEM Olg¢iimleri

Grafit soyma islemi ile elde edilen grafitik yapilar optik mikroskop altinda
incelendikten sonra SEM ile tekrar incelendi. SEM goriintiileri 1 kV gerilim altinda
alindi. Daha yiiksek gerilimlerde elektronlarin enerjisi de artacagindan grafenlerin

zarar gérmesine neden olacaktir. Bu nedenle goriintiiler 1 kV’da alindi.
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BG026-R2K1

BGO021-R3L8

BG021-R3L8

Sekil 4.9. BG026-R2K1 ve BG021-R3L8 numunelerinin solda; SEM goriintiileri,
sagda; optik mikroskop goriintiileri.

Sekil 4.9’da grafit soyma yontemiyle elde edilen grafitik yapilarin SEM ve optik
mikroskop goriintiileri karsilagtirilmigtir. SEM 6l¢limlerinde grafitik yapilar daha net
olarak goriilebilmektedir. Optik mikroskop ile incelendiginde farkedilmeyen ¢ok ince

tabakalar SEM ile kolaylikla belirlenebilmektedir.
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276-
BG026-R1G1 BG026-R1G1

BG034-R4AL15

BGO034-R4L15

Sekil 4.10. BG026-R1G1 ve BGO21-R4L15 numunelerinin solda; SEM goriintiileri,
sagda; optik mikroskop goriintiileri.

Sekil 4.10’da BG026-R1G1 ve BGO21-R4L15 numuneleri icin SEM ve optik
mikroskop goriintiileri gosterilmistir. Bu sekilde de SEM kullamilarak alinan
goriintiilerin grafitik yapilar1 daha net gosterdigi goriilmektedir. Optik mikroskop
altinda segilemeyen c¢ok ince grafen bdlgeleri (BG034-R4L15 numunesinin orta
bolgesi) SEM kullanilarak incelendiginde ¢ok net bir sekilde goriilmiistiir.
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BG040-R3M3 BG040-R3M3

BG040-R3H1

BG040-R3H]1

Sekil 4.11. BG040-R3M3 ve BG021-R3H1 numunelerinin solda; SEM goriintiileri,
sagda; optik mikroskop goriintiileri.

Sekil 4.11’de BG040-R3M3 ve BGO021-R3H1 numuneleri icin SEM ve optik
mikroskop goriintiileri gosterilmistir. Benzer bigimde bu numunelerde de optik
mikroskop altinda segilemeyen ince grafitik yapilarin SEM kullanilarak net bir
sekilde gozlendigi goriilmektedir. BGO21-R3H1 numunesi optik mikroskopta ince
kism1 baglantisiz gibi goriilmekte iken SEM ile incelendiginde durum daha net

anlasilmaktadir.
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Vo1 =225.0 um

H1=160.7 ym

Bilkent NanoTAM

NO. = SUPRA

Sekil 4.12. SiO,/Si alttagin SEM goriintiisii.

Sekil 4.12°de SiO, yiizeyinin SEM goriintiisii gosterilmistir. Burada daha 6nce
tizerinde grafitik yapilar elde edilmeye calisilmis bir SiO,/Si alttasin yiizeyi
goriilmektedir. Yiizeyin c¢ok diiz olmadigi, girinti ve cikintilarin  varhig
goriilmektedir [62]. Bu nedenle SiO; ylizeyinin farkli bolgelerinde farkli oranlarda
grafitik yapilar elde edilmektedir. Ayrica, SiO, yiizeyindeki girinti ve cikintilar
nedeniyle askida grafen elde etmekte miimkiindiir. Bu sayede yiiksek hareketlilikli
grafen aygitlar elde edilebilir [63-64].

4.4. AFM Olgiimleri

Grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle elde edilen grafen numunelerinin yiizeyleri
AFM ile incelendi. Her iki yontemle elde edilen grafen numunelerinin yiizey
purtizliilikleri ve SiO,/Si alttas iizerine grafit soyma yontemiyle elde edilen

grafenlerin kalinliklart AFM Gl¢timleri ile belirlendi.
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4.4.1. Grafit soyma yontemi ile elde edilen grafenler icin AFM sonuclari

Grafit soyma yontemi ile elde edilmis BG026-R2K1, BG034-R4L15, BG046-R2C10

numunelerinin yiizeyleri AFM ile incelenerek Sekil 4.13, Sekil 4.14 ve Sekil

4.15’deki sonuglar elde edilmistir. AFM o6l¢timleri tapping modda alinmustir.

Yiikseklik (nm)

(a)

16.8 A (~5 ML) .

0.8

(b)

13.68nm
6.84nm
0nm

2.6 um

Opum Opm

Sekil 4.13. BG026-R2K1 numunesi i¢gin AFM 6l¢iimii. (a) Kalinlik analizi ve (b) ii¢

boyutlu goriintiisii.
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AFM ol¢timlerindeki olasi hata kaynaklar1 nedeniyle grafen tabakalarin kalinliklar
dogru bir sekilde dlciilemeyebilir [65]. Bu nedenle farkli ¢calisma gruplarinda rapor
edilmis grafen tabaka kalinliklar1 farklilik gostermektedir. Grafen ylizeyi lizerinde ya
da grafen ve alttas arasinda biriken su, azot, oksijen veya argon gibi molekiiller,
AFM ile grafen kalinliginin 0,34 nm’den daha fazla dl¢lilmesine neden olur [66, 67].
Bir tabaka grafenin kalinligi 0,34 nm (1 ML) oldugu icin AFM o6l¢iimlerinde
gozlenen degerler bu degere boliinerek grafitik yapilarin tabaka sayisi elde edilebilir
[68]. Sekil 4.13 (a)’da BG026-R2K1 numunesinin yiizey goriintiisii ve grafenin
kalinlik analizi gosterilmistir. Grafenin 2-B  goriintiisiinde goriilen 1 pm
uzunlugundaki hat i¢in yiikselti analizi yapildiginda iki biiyiik yiikselti farki olustugu
goriilmiistiir.  AFM ucu 0,5 pm’ye kadar SiO, yiizeyi lizerinde iken 0,5 pm’den
sonra grafen yiizeyi iizerine gecmistir. Bu iki yiikselti arasindaki 16,8 A (~5 ML)
fark grafenin ~5 tabaka kalinliginda oldugunu gosterir. Ayrica SiO; ylizeyinin ¢ok
puriizlii oldugu yiikselti analizinde goriinmektedir. SiO, yiizeyindeki bu yiikselti
farklar1 grafen tabakalarin ylizey lizerinde askida durmasini saglar ve bu nedenle
yiizeyle daha az etkilesen grafen tabakalar yiiksek hareketlilik sergilerler [69, 70]. Bu
nedenle grafit soyma yontemiyle elde edilmis grafenler epitaksiyel grafenlere gore
daha yiiksek mobiliteye sahiptir [71]. Sekil 4.13 (b)’de ise yiizeyin 3-B goriintiisii
goriilmektedir. SiO; ylizeyinin basamakli ve piiriizlii yapisi bu 3-B goriintiide net bir
sekilde goriilmektedir. Ayrica, ylilseltiyi cok fazla etkileyen biiylik kaltilarin
varligida ¢ok net goriinmektedir. Bir grafitik yapinin grafen 6zelligi géstermesi icin 7
tabakadan fazla olmamasi gerekir [72]. 7 tabakadan fazla grafen katman {istiiste ise
bu yap1 grafit 6zelligi gosterir. Bizim AFM analizlerinde, grafitik yapilar 7 tabakadan
(7 ML) daha az oldugu i¢in grafen 6zelligi gosterecektir.



53

(a)

._.
9%}
!
|

I 17.19 A (~5 ML)

Yiikseklik (nm)
S}

11

32.76 nm
Onm

/3 um

[65.52 nm

.

opm

opm

Sekil 4.14. BG034-R4L15 numunesi i¢in AFM o6l¢limii. (a) Kalinlik analizi ve (b) ii¢
boyutlu goriintiisii.

Sekil 4.14’de BG034-R4L15 numunesinin yiikselti analizi ve AFM goriintiileri
goriilmektedir. Bu numunede de BG026-R2K1 numunesinde oldugu gibi yilizeyde
kalintilar ve SiO; yiizeyinde piiriizliiliik goriilmektedir. Kalintilar ¢ok biiyiik yiikselti
farki olusturmaktadir. Yiikselti analizinden, bu numuneninde 17,2 A (~5 ML)
kalinliginda oldugu anlagilmistir.
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(a)

9 A (~3 ML)
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Yiikseklik (nm)
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24,16 nm
F14.8 nm
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Sekil 4.15. BG046-R2C10 numunesi i¢in AFM 6l¢iimii. (a) Kalinlik analizi ve (b) ii¢
boyutlu goriintiisii.

Sekil 4.15°de BG046-R2C10 numunesinin yiikselti analizi ve AFM goriintiileri
goriilmektedir. Bu AFM ol¢iimiinde, SiO; yiizeyinin diger iki numunenin ylizeyine
gore daha temiz oldugu fakat digerlerinde oldugu gibi yiikselti analizinde bu
numunede de SiO, ylizeyinin piriizlii oldugu goriilmektedir. BG046-R2C10
numunesinin kalinhigi ise 9 A (~3 ML) olarak 6l¢iilmiistiir.
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4.4.2. Epitaksiyel yontem ile elde edilen grafenler icin AFM sonuclari

Epitaksiyel biiylitme ile elde edilen 932 numunesi i¢in AFM 0l¢limii alind1 ve yiizey
ozellikleri incelendi. SiC iizerindeki epitaksiyel grafen numunelerinin yiizeyi terash
yaptya sahiptir ve teraslarin genisligi komsu basamaklarin birlesmesiyle onemli
Olciide artig gostermektedir. Bu sonuglar basamaklarin birlesmesi ile grafen olusum
siirecine baglanabilir [73]. SiC alttas {izerine epitaksiyel grafen biiylitme, alttagin
kenar basamaklarindaki teraslarda baslar ve teraslar iizerinde devam eder [74].
Ayrica, SiC iizerine biiyiitiilen grafenin yiizey morfolojisi ve elektriksel 6zellikleri
alttag yiizeyinin miscut agisina bagli olarak degisebilir. Tasiyict hareketliligi yiiksek
miscut acilarinda diisiikken, daha diisiik miscut acilarinda daha yiiksektir [75].

100.0 nm

80 T T T T
60
El
=
=
= 40
2
e
=
>
20
0 I L i 1 L 1 n 1
0 20 40 60 80
X (pm)

Sekil 4.16. 932 numunesi i¢in AFM &lgiimii. Ustte; AFM goriintiisii (85 pm
genislikte), altta; yiizey yiikseltileri.
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Sekil 4.16’da SiC iizerindeki epitaksiyel grafenin 85 pum genisligindeki yilizey
morfolojisi ve yiikselti analizi gosterilmistir. Birbirine paralel olan genis teraslar
Sekil 4.16°da net olarak goriilmektedir. Yiizey morfolojisi goriintiisii iizerindeki ¢izgi
boyunca teraslarin genisligi ¢ikarilabilir. Sekilde goriildiigii gibi teraslar cok genis ve
genislikleri birbirinden farklidir. Ayrica, kiigiik teraslar {izerinde biiyliyen ¢ok daha
genis ylizeyli teraslar, yiizey yiikseltisinde ¢ok biiylik degisimlere neden olmaktadir.

15.0 nm

Yiikseklik (nm)

0 5 10 15 20 25 30
X (pm)

Sekil 4.17. 932 numunesi igin AFM o&lgiimii. Ustte; AFM gériintiisii (30 um
genislikte), altta; yiizey yiikseltileri.

Sekil 4.17°de SiC {izerindeki epitaksiyel grafenin 30 pum genisligindeki ylizey
morfolojisi ve yiikselti analizi gosterilmistir. Yilizey morfolojisi goriintiisiinde
goriilen kiiciik beyaz lekeler onemsizdir. Kiiglik kirmizi1 kare ile gosterilen alanda
ticgen benzeri bir iz bulunmaktadir. Bu iiggen benzeri izin ayrintili incelenmesi Sekil

4.18°de gosterilmistir. Terash yap1 Sekil 4.17°de de net olarak goriilmektedir.
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50nm

0 1 | 1 1 L 1 L | 1
0 1 2 3 + 5

X (pm)

Sekil 4.18. 932 numunesi i¢cin AFM 6lciimii. Ustte; AFM goriintiisii (5 pm
genislikte), altta; yiizey yiikseltileri.

Sekil 4.18’de SiC iizerindeki epitaksiyel grafenin 5 um genigligindeki ylizey
morfolojisi ve yiikselti analizi gosterilmistir. Bu sekilde goriilen yiikseklik adimlari,
alttas ya da diger grafen tabakalar lizerine kiimelenmis bir ya da daha fazla katmanh
grafen tabakalarla iliskili olabilir. Sekil 4.18’de grafenin yiizey morfolojisi
goriintlisiinde goriilen biiyilk iicgen benzeri goriintii, istiinde grafen tabakasi
bulunmayan SiC alttag ylizeyidir. Yiizey morfolojisinde goriilen ¢izgi boyunca
yiikselti analizi yapildiginda iiggen benzeri goriintlinlin yiikseltisinin daha az oldugu
yani SiC alttas ylizeyi oldugu anlasilmaktadir. Bu yiikselti analizinden epitaksiyel
grafen tabakalarinin yaklasik olarak 2 nm kalinliginda (~6 ML) oldugu

anlasilmaktadir.
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4.5. Raman Olgiimleri

Bu tez calismasinda, 932 ve 934 kodlu epitaksiyel grafen numuneleri i¢in Raman
Olctimleri Polonya'da bulunan Elektronik Malzemeler Teknoloji Enstitiisii'ndeki
(ITME) Raman sistemi kullanilarak alinmistir. Grafenin Raman spektrumundaki 2D
piki grafenin varligin1 gosteren bir Raman pikidir ve bu 2D piki tek tabaka grafende
sadece bir pik iken ¢ift tabakali grafende, grafenin band yapisinin gelisimini yansitan
dort band haline ayrilir [54]. Raman spektrumunun 2D bandinin band genisligi, SiC
tizerindeki epitaksiyel grafenin tabaka sayisini ayirmayi saglayan bir ozelliktir [76].
Ayrica, 2D bandinin yari yiikseklik tam genisliginin (FWHM) analizi grafen filmin
kalinligmin belirlenmesine olanak saglar [77]. Gergin tek tabakali grafen
spektrumunun 2D piki dar ve keskin iken basamak kenarlarina yakin ¢ok tabakali

grafen i¢in genis ve zayif bir 2D piki gozlenmektedir [77].
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Sekil 4.19. 932 kodlu numunenin Raman 6lgiim verileri.
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Sekil 4.19°da 932 kodlu numune i¢in Raman 6l¢lim verileri gosterilmistir. Sekil 4.19
(a)’da 2D bandmin birlesik yogunlugunun dagilimi goriilmektedir. 2D bandinin
birlesik yogunlugu 25458’de iken, siddetinin diger yogunluk degerlerindeki
siddetlere gore daha fazla oldugu goriilmektedir. Sekil 4.19 (b)’de ise FWHM sayisi
verilmistir. 45,07 cm’de goriilen FWHM degeri en yiiksek degerde iken diger
FWHM degerlerinin daha az degerde oldugu goriilmektedir. FWHM degerinin diisiik
olmast 2D pikinin dar oldugu gosterir. Bu durumda grafen tabaka sayisinin az
oldugunu anlagilir. Tek tabakali bir epitaksiyel grafen icin FWHM degeri ~30 cm '
iken dort tabakali bir epitaksiyel grafen i¢in FWHM degeri ~60 cm ' olarak

bulunmustur [78]. Bu numunenin FWHM degeri genel olarak 40 cm ™' ile ~60 cm ™'

arasinda degistigi fakat en yogun 45,07 cm™"’de oldugu goriilmektedir. Bu verilerden
932 kodlu numunenin 1 tabaka ile 4 tabaka arasinda degisen kalinliklara sahip
oldugu anlasilmaktadir. Sekil 4.19 (c)’de ise band konumunun dagilimi
1

gosterilmistir. Bu numunenin band konumu dagiliminin genel olarak 2710 cm  ile

2722 cm ' arasinda degistigi goriilmektedir. 1-2 tabakali bir epitaksiyel grafenin 2D
piki yaklasik olarak 2724 cm "de goriilmektedir [79]. Sekil 4.19 (c) incelendiginde
932 kodlu numunenin farkli kalinliklarda oldugu ve 2D band konumunun yaklagik
olarak 2720 cm "de en yogun oldugu gériilmektedir. Bu sonuglardan 932 kodlu
numunesinde genel olarak 1-2 tabaka arasinda degisen kalinliklarin yogun oldugu
sonucu ¢ikarilabilir. Band konumu 2700 cm™ e yaklastik¢a epitaksiyel grafen tabaka

kalinlig1 artmaktadir. Bu numune i¢in alinan Raman 6l¢iimii sonuglarindan 932 kodlu

numunenin yaklagik olarak 2 tabaka kalinliginda oldugu sonucunu ¢ikarabiliriz.
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Sekil 4.20. 934 kodlu numunenin Raman 6l¢iim verileri.

Sekil 4.20°de 934 kodlu numune i¢in Raman 6l¢iim verileri gosterilmistir. Sekil 4.20
(a)’da 2D bandmin birlesik yogunlugunun dagilimi goriilmektedir. 2D bandinin
birlesik yogunlugu 42477°de iken, siddetinin diger yogunluk degerlerindeki
siddetlere gore daha fazla oldugu goriilmektedir. Sekil 4.20 (b)’de ise genel olarak 47
ecm’ ile 73 cm’ arasmda degisen FWHM dagilimi verilmisti. Bu FWHM
dagiliminda, kalinligin bolgesel olarak degislik gosterdigi epitaksiyel grafen
numunesinde 54,92 cm™ FWHM’ye sahip daha genis grafen bolgesinin oldugu
goriilmektedir. FWHM dagiliminin ~30 cm™"’den ¢ok biiyiik oldugu ve daha ¢ok 60
cm ' civarinda yogunlastigi goriilmektedir. Buradan 934 kodlu numunenin yaklasik
olarak 4 tabaka oldugu anlasiliyor. Sekil 4.20 (c)’deki band konumunda ise 2720
cm ' civarmda daha yogun oldugu goriilmektedir. 2D band konumu 1-2 tabakali
grafenin konumuna benziyor fakat FWHM degeri yiiksek oldugu icin 1-2 tabakadan
daha fazla oldugu soylenebilir. Sekil 4.20 (d)’de 2D band birlesik yogunluguna bagli
olarak 2D bandimin FWHM’si gosterilmistir. 2D band birlesik yogunlugu arttikca
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FWHM degerinin de artti§i goriilmektedir. 2D band birlesik yogunlugu arttik¢a
tabaka sayisi artmakta ve FWHM degeri 55 cm™ ile 60 cm™ arasinda iken dagilimimn
cok daha yogun oldugu goriilmektedir. Bu sonuglardan 934 kodlu numunenin 3-4

tabaka arasinda oldugu sonucu ¢ikarilabilir.

4.6. I-V Olgiimleri

Bu boélimde grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle elde edilmis grafen
numunelerinin akim-voltaj karakteristikleri incelenmistir. Grafit soyma yontemi ile
elde edilen grafenlerin I-V karakteristiklerini &lgmek icin Bilkent Universitesi
Nanoteknoloji Arastirma Merkezi biinyesindeki darbeli yariiletken analiz sistemi

(Resim 4.1) kullanilmistir. Epitaksiyel yontem ile elde edilen grafenlerin akim-voltaj

Olctimleri ise Lake Shore Hall etkisi 6l¢iim sisteminde alinmistir.

Resim 4.1. Agilent B1505A Semiconductor Device Analyzer ve MI150 sonda
istasyonundan olusan darbeli yariiletken analiz sistemi.
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4.6.1. Grafit soyma yontemi ile elde edilen grafenler icin I-V ol¢iimleri

Grafit soyma yontemi ile elde edilen BGO30_R4N12 ve BG029_R1L0 numuneleri
icin akim-voltaj 6l¢iimii alimmistir. Bu Olclimler i¢in Sekil 4.21°deki SEM

goriintiisiinde goriilen, iki metal kontagi olan yapilar tiretilmistir.

Sekil 4.21. Metal pedleri ile BGO30_R4N12 numunesinin SEM goriintiisii.

Akim-voltaj 6l¢timleri Sekil 4.21°de goriilen biiyiik kontak pedleri iizerine darbeli
yariiletken analiz sisteminin iki probu temas ettirilerek alinmistir. Metal-grafen
kontaklar oda sicakliginda, bir metal-yariiletken sistemine benzer olarak ohmik
davranig sergilerler. Grafen tabanli aygitlarda kontak direncini kontrol etmek aygit
performansi ve gelistirilmesi agisindan 6nemlidir [80]. Ayrica, metalden grafene yiik
transferi, bulk grafen diizliigiin i¢indeki tasiyicilarin polaritesine bagli olarak

grafenede bir p-p, n-n ya da p-n ekleme yol agabilir [81].
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Sekil 4.22. BG030_R4N12 ve BG029 R1L0 numunesinin akim-voltaj 6l¢timii.

Sekil 4.22°de BG030_R4N12 ve BG029 RI1L0 numunelerinin akim-voltaj egrisi ve
tizerinde metal kontaklariyla grafen numunesi goriilmektedir. BGO30_R4N12 ve
BG029_R1L0 numunelerinin her ikiside ohmik davranis gostermektedir. Fakat bu iki
numunenin direngleri birbirinden farklidir. BG029 R1L0O numunesinin direnci
BGO030_R4N12 numunesine gore daha az oldugu icin uygulanan gerilime kars1 daha
yiiksek akim gegirmektedir.

4.6.2. Epitaksiyel yontem ile elde edilen grafenler icin I-V o6l¢iimleri
Epitaksiyel yontem ile elde edilen 932 ve 934 kodlu numuneler i¢in akim-voltaj

Olctimii alinmistir. Van der Pauw geometrisindeki epitaksiyel grafen numuneleri i¢in

akim-voltaj 6l¢timleri Hall etkisi 6l¢lim sisteminde alindi.
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Sekil 4.23. 932 kodlu numunenin akim-voltaj 6l¢imii.

Sekil 4.23°de 932 kodlu numunenin akim-voltaj egrisi goriilmektedir. Dort kontak
icin alman akim-voltaj Ol¢limii sonucunda, kontaklar arasindaki direnglerinin
neredeyse ayni oldugu goriilmektedir. Grafit soyma yontemiyle elde edilen grafen
numunelerinin direncglerinin epitaksiyel grafen numunelerinin direnglerine gore ¢ok
daha distik oldugu goriilmektedir. Bunun nedeni, grafit soyma yontemiyle elde
edilen grafenlerin epitaksiyel grafenlerden daha ince ve safsizlik miktarinin ¢gok daha
az olmasindan kaynaklanabilir.  Ayrica, grafit soyma yontemiyle elde edilen
grafenler Si0O, alttas lizerindeki piliriizler nedeniyle askida durarak alttas ile daha az
etkilesime girdikleri i¢in tastyicilar alttastan gelen safsizliklardan daha az etkilenir ve

bu nedenle akim iletimi epitaksiyel grafenlerden daha iyidir.
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Ongerilim Voltaji (V)

Sekil 4.24. 934 kodlu numunenin akim-voltaj 6l¢imii.

Sekil 4.24°de 934 kodlu numunenin akim-voltaj egrisi goriilmektedir. Dort kontak
icin alinan akim-voltaj 6l¢iimii sonucunda, dort kontak arasinda Slgiilen direnglerin
birbirinden farkli oldugu goriilmektedir. Bu numunenin direnci de grafit soyma
yontemiyle elde edilen grafenlerin direncinden daha yiiksektir. Farkli kontaklar
arasindaki direnglerin birbirinden farkli ¢ikmasinin nedeni genis alan iizerine
dagilmis olan epitaksiyel grafen tabakalarinin kalinliklarinin homojen olmamasi

olabilir.

4.7. Isngin Tasiyict Yogunlugu ve Hareketliligine Etkisi

932 ve 934 epitaksiyel grafen numunelerinde 15181n tastyict yogunlugu ve
hareketliligi iizerine etkilerini gérmek icin sabit manyetik alan (4,5 kG) altinda, 25-
300 K sicaklik araliginda grafen numuneleri mavi 1sikla aydinlatilarak Hall etkisi

Ol¢iimleri alindi. Isigin enerjisi arttikga grafenin sogurma spektrumunda da artis
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meydana gelmektedir [82]. Bu nedenle, epitaksiyel grafen tabakasini uyarmak igin
yiiksek enerjili mavi 151k (2,64 eV) tercih edilmistir. Olciime baslamadan &nce
numunelerin ohmik olup olmadigina bakildi ve ohmik oldugu goriilen numunelerin
300-25 K sicaklik araliginda sabit manyetik alan (4,5 kG) altinda Hall 6l¢timii alinda.
Olgiim tamamlandiktan sonra, sicaklik 25 K’de iken mavi LED ile 30 dakika
aydinlatildi. Daha sonra, mavi 1s1k altinda 25 K’den 300 K’e kadar, sabit manyetik
alan (4,5 kG) altinda Hall 6l¢timii alind1. Sekil 3.1°de goriildiigi gibi SiC {izerindeki
epitaksiyel grafen numunesinin aktif yiizii (grafen bulunan) numune tutucuya
doniiktiir. Fakat 4H-SiC ve 6H-SiC optik gecirgen oldugu icin SiC {izerine diisliriilen
mavi 151k grafene ulagmaktadir. Oda sicakliginda, 4H-SiC ve 6H-SiC i¢in optik
sogurma sinir1 sirastyla 3,2 eV ve 3,0 eV, daha yliksek enerjilerde optik sogurma
artmaktadir [83]. Bu enerjilerden daha diisiik enerjilerde 4H-SiC ve 6H-SiC’iin optik
gecirgenlikleri yiiksektir fakat 4H-SiC’iin optik gecirgenligi 6H-SiC’e gore daha
fazladir. Foton enerjisinin 3,2 eV ve 3,0 eV’dan yiiksek oldugu durumlarda SiC 15181
yiiksek oranda sogurur. Bu enerjilerden daha diisiik enerjilerde optik sogurma ¢ok
azdir. 6H-SiC’lin 3,0 eV’dan daha diisiik enerjilerde optik sogurmasit 4H-SiC’den
¢ok daha azdir ve 4H-SiC’iin optik gecirgenli 2,5 eV ve 3,2 eV arasinda lineer bir
artis gostermektedir [84,85]. Mavi 15181n enerjisi 2,64 eV oldugu icin SiC alttastan
gecerek epitaksiyel grafen tabakasini uyaracaktir fakat 3,2 eV ve 3,0 eV sogurma
siirlarina yakin oldugu i¢in SiC alttag tarafindan az miktarda sogurulacagi da
unutulmamalidir. Tek tabaka grafen, {izerine diisen beyaz 1s18In  %?2,3"inii
sogurmaktadir fakat bizim Ol¢limlerde kullandigimiz numuneler 1 tabakadan kalin
oldugu icin 151k daha yiiksek oranda sogurulacaktir [38]. Numuneler tek tabaka
grafen olmadig1 i¢in lineer bir sogurma spektrumu bulunmamaktadir [82]. Ayrica
kizil Gtesi sogurma spektrumunda, grafenin su (H,O) sofurmasi nedeniyle C-H

titresim bandlarindan kaynaklanan bazi keskin pikler meydana gelir [38].
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Sekil 4.25. 932 kodlu numunenin karanlik ve 1s1kli ortamda Hall 6l¢iimii sonuglari.
(a) Sicakliga baglh tasiyict hareketliligi. (b) Sicakliga bagl tasiyici
yogunlugu. (c¢) Sicaklik ile 6zdirencinin degisimi.

Sekil 4.25°de 932 kodlu numune i¢in sabit manyetik alan altinda, 25-300 K sicaklik
araliginda alinan aydinlik ve karanlik Ol¢lim verileri goriilmektedir. Karanlik
Olctimde, Sekil 4.25 (a)’da goriildiigii gibi sicakligin diismesiyle tasiyici hareketliligi
artmaktadir. Aydinlik 6l¢ctimde ise, 100 K’den diisiik sicakliklarda hareketlilik sabit
ve karanlik 6l¢iime gore ¢ok daha diisiik oldugu goriilmektedir. Bunun nedeni bu
sicaklikta safsizlik sagilmasinin karanlik dlgiime gore cok daha baskin olmasindan
kaynaklanmaktadir. Aydinlik 6l¢iimde daha fazla safsizlik uyarildigr i¢in safsizlik
sacilmast bu Olglimde hareketliligi karanlik Olglime gore c¢ok daha fazla
siirlamaktadir. 100 K’den sonra safsizlik sagilmalariin etkisi azalmaya baslar ve
fonon sagilmalart baskin olmaya baglar. 100 K’den 200 K’e kadar tasiyici
hareketliliginin arttig1 goriilmektedir (Sekil 4. 25 (a)). Bu sicaklik araliginda fonon
sagilmalar1 safsizlik sagilmalar1 kadar baskin olmadigi i¢in hareketlilik artmistir.

Aydinlik 6l¢timde, 200 K’den sonraki sicakliklarda fonon sagilmalar1 dahada baskin
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hale geldigi i¢in hareketlilik tekrar azalmaya baslar. Fakat 200 K’den sonraki
hareketlilik karanlik Olglimdeki hareketlilik sonuglarindan daha yiiksek oldugu
gortliir. Aydinlik ol¢iimlerde 200 K’den sonra tasiyict yogunlugunun parabolik
olarak artmasinin nedeni SiC ve grafendeki safsizliklarin termal uyarilmasindan

kaynaklaniyor olabilir.

Bir yariiletkendeki 2DEG (2-boyutlu elektron gazi) sisteminde aydinlik 6l¢timlerde
tasityic1 yogunlugu artarken tasiyict hareketliligi de artmaktadir [86]. Epitaksiyel
grafenin aydinlik Olgtimlerde belirli bir sicaklik araliginda tasiyict yogunlugu
artmasma karsin 2DEG sisteminde oldugu gibi tasiyici hareketliliginde bir artis
olmamaktadir. 100 K altinda ise aydinlik ve karanlik 6lctimlerde hareketlilikleri
sicakliktan bagimsizdir. Karanlik dl¢timdeki tasiyict yogunlugu 2DEG sistemlerinde
oldugu gibi sicakliktan bagimsiz ve hareketlilik baskin safsizlik sagilmasi nedeniyle
siirlandirilmigtir. Sekil 4.25 (c)’de ise 6zdirencin sicaklik bagimliligi gosterilmistir.
Karanlik dl¢iimde, sicakligin azalmasiyla 6zdireng azalmakta dolayisiyla, iletkenlik
ise artmaktadir. Sicaklik 100 K altinda iken iletkenlik degismemektedir. Aydinlhk
Olciimde ise, yiiksek sicakliklarda (200-300 K) karanlik Ol¢lime gore 6zdirencin
parabolik olarak arttig1 200 K’den daha diisiik sicakliklarda ise 6zdirencin 100 K’e
kadar azaldig1 daha sonra sabitlendigi goriilmektedir. Aydinlik 6l¢timde, 200 K’den
diisiik sicakliklarda hareketlilik karanlik Olclime gore daha diisiik fakat tasiyic
yogunlugunun daha yiiksek oldugunu goriilmektedir. Iletkenlik ise bu sicaklik
araliginda hareketlilikteki biiyiik diisiise ragmen aydinlik 6l¢iimde daha yiiksektir.
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Sekil 4.26. 934 kodlu numunenin karanlik ve 1sikli ortamda Hall 6lgiimii sonuglari.
(a) Sicakliga baglh tasiyict hareketliligi. (b) Sicakliga bagli tasiyici
yogunlugu. (c¢) Sicaklik ile 6zdirenin degisimi.

Sekil 4.26°da 934 kodlu numune i¢in sabit manyetik alan altinda, 25-300 K sicaklik
araliginda alinan aydinlik ve karanlik Ol¢iim verileri goriilmektedir. 932 kodlu
numunede goriilen iletim mekanizmasinin aynist bu numunede de goriilmektedir.
Her iki ol¢cimde de 100 K’den daha diisiik sicakliklarda tasiyici hareketliligi
sicakliktan bagimsiz ve hareketlilik baskin safsizlik sacilmasi ile sinirlanmaktadir.
Mavi 1s1kla uyarilan grafen tlizerindeki ve SiC’deki safsizliklardan gelen tasiyicilar,
tasiyict yogunlugunda artisa ve safsizlik sagilmasinin atmasiyla hareketlilikte
azalmaya yol agmaktadir. 932 numunesinde oldugu gibi bu numunede de aydinlik
Olcimde, 100-200 K sicaklik araliginda tastyici yogunlugu azalirken hareketlilik
artmaktadir. Bu sicaklik araliginda fonon sagilmasi baskin olmasina karsin
hareketlilik sicakligin artmasiyla artmaya devam etmektedir. Bunun sebebi olarak
safsizlik sa¢ilmalar1 hareketliliginin fonon sag¢ilmalarina goére daha fazla siirlamasi

gosterilebilir. 200 K’de ise hareketlilikteki artis durmakta ve fonon sagilmasindaki
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artis nedeniyle 200 K’den sonraki sicakliklarda hareketlilik tekrar azalmaya
baslamaktadir. Iletkenlik de 200 K’den diisiik sicakliklarda aydinlik 6lciimde
karanlik ol¢lime gore daha yiiksektir.

4.8. Helyum Gaz1 ve Suyun Ol¢iimlere Etkisi

4.8.1. Helyum gazinin etkisi

932 ve 934 numulerinde Helyum gazinin 6l¢iimlere etkisini gérmek ig¢in her bir
numune i¢in belirli araliklarla arka arkaya dort kez Hall 6l¢iimii alindi. Daha sonra
iki grafen diizlik arasina yerlestirilen bir helyum atomunun hareketini ve grafenin
band yapisina etkisini gormek amaciyla iki grafen diizliikk arasinda farkli konumlara
yerlestirilen helyum atomu i¢in DFT hesaplamalar1 yapildi. Grafen tabakalari
arasindaki kanallar boyunca helyum, su, etanol, hekzan, aseton, dekan ve propanol,
azot, argon ve hidrojen molekiilleri sizabilmektedir. Bunlar arasinda grafen
tabakalar1 arasinda en yliksek oranda sizan su molekiilleridir, en az sizan ise helyum
atomlaridir. H,O grafen tabakalar1 boyunca He'dan en az 10'° kat daha hizli sizar

[87].

® Helyum atomu == Grafen tabakasi

SiC alttas

Sekil 4.27. SiC alttas {izerine epitaksiyel olarak biiylitiilmiis birkag tabakali grafenin
tabakalar1 arasina sizan helyum (He) atomlarinin temsili gosterimi.



71

Sekil 4.27°de He atomlarimin grafen tabakalar1 arasindan sizmasi gosterilmistir.
Grafen diizliik tizerine yaklasan bir He atomu ilk olarak grafenin iist ylizeyine bagh
H atomlar1 varsa onlarla etkilesir daha sonra alt tabakalardaki C atomlariyla etkilesir

[88].
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Sekil 4.28. 932 kodlu numunenin farkli zamanlarda alinan 4 O6l¢iim sonucu. (a)
Sicakliga bagli tasiyict yogunlugu. (b) Sicakliga baglh tasiyict
hareketliligi.

Sekil 4.28’de 932 kodlu numune i¢in belirli zaman araliklariyla alinan dort Hall
Ol¢iimii sonucu gosterilmistir. Tastyict yogunlugu ve tasiyici hareketliliginin her
6l¢iim sonucunda degistigi goriilmektedir. Tasiyict yogunlugu ilk 6l¢limden sonraki
her ol¢iimde bir miktar azalmistir fakat her Olclimde beklenildigi gibi tasiyici
yogunlugu sicakliktan bagimsizdir. Tasiyict hareketliligi ise 1. 6l¢iimde en az iken 4.
Olgiim sonunda en yiiksek degerlere ulasmistir. Her dlgiimde, 100 K’den diisiik
sicakliklarda hareketlilik sicakliktan bagimsizdir. Tasiyict yogunlugundaki azalma,
SiC alttag ile grafen tabakasinin basladigi bolgeye He atomlarmin girerek, grafen
tabakasint SiC alttagtan uzaklastirmasiyla SiC’den gelen ek tasiyicilarin

engellenmesi sonucu kaynaklanabilir.
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Sekil 4.29. 934 kodlu numunenin farkli zamanlarda aliman 4 o6l¢iim sonucu. (a)
Sicakliga bagli tasiyict yogunlugu. (b) Sicakliga baglh tasiyict
hareketliligi.

Sekil 4.29°da 934 kodlu numunenin belirli zaman araliklariyla alinan dort Hall
Olcimii sonucu gosterilmistir. Bu numunede de 932 numunesinde oldugu gibi her
Olclim sonunda tasiyicit yogunlugu ve tastyici hareketliliginde degisim gozlenmistir.
934 numuneside 1., 2., ve 3. 6l¢lim sonucunda 932 numunesinde oldugu gibi tasiyici
yogunlugu ilk Olglimden sonra belli bir miktar azalmistir hareketlilikte tasiyici
yogunlugundaki azalmaya bagli olarak her Ol¢iim sonucunda artmistir. 934
numunesinde 932 numunesinden farkli olarak 4. dlglimde tasiyict yogunlugu bir
miktar artarak 3. dl¢climden biraz daha fazla olmustur ve hareketlilikte buna baglh
olarak azalmistir. 4. 6lglimde tasiyict yogunlugundaki artisin nedeni olarak, grafen
yiizeyine su buhar1 ya da oksijen gazi birikmesi sonucu grafen katkilanarak tasiyici
yogunlugunu arttirmis olmasi akla gelmektedir. Yine de bu davramig bilgimiz
dahilinde aciklanamamaktadir. Bu numunede de tasiyict yogunlugundaki kademeli
azalmanin nedeni grafen tabakalar1 arasina He sizmasindan kaynaklaniyor olabilir.
Grafen tabakalar1 arasina sizan He gazinin etkisini net bir sekilde gérmek amaciyla
iki grafen diizlik arasina farkli konumlarda He atomu yerlestirildi ve DFT
hesaplamalar1 yapilarak, He’un konumu ve grafenin band yapisina etkileri incelendi.
DFT hesaplamalari, bu tezin konusu dahilinde olmayip sadece etkileri iizerinde

durulmustur.
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Sekil 4.30. DFT hesaplarinda kullanilan yapilar. (a) Iki grafen diizliik aras1 bosken,
(b) helyum atomu altigenin i¢indeyken, (c) helyum atomu iki atomun
ortasindayken ve (d) helyum atomu alt grafen diizliikkteki karbon
atomunun tizerindeyken.

Sekil 4.30°da iki grafen diizliik arasina farkli konumlara yerlestirilmis He atomlarinin
listten gorilinilisi gosterilmistir. Sekil 4.30 (a)’da gosterilen iki diizliik aras1 ise He
atomlarinin etkisini gérmek i¢in bos birakilmistir. Bu durum, B olarak isimlendirildi.
B: Iki grafen diizliik aras1 bos olan durumdur. Sekil 4.30 (b), (c) ve (d) ise He
atomlarmin yerlestirildigi ii¢ farkli konumu gostermektedir. Bu durumlar ise
sirastyla; I, O ve U olarak isimlendirildi. I: Helyum atomunun altigenin iginde
oldugu durumdur. O: Helyum atomunun iki atomun ortasinda oldugu durumdur. U:
Helyum atomunun alt grafen dizlikteki karbon atomunun {izerinde oldugu
durumdur. Bu ii¢ farkli konumdaki He atomunun grafen tabakalarla etkilesimi
gozlenerek, He atomlarinin Hall 6lgiim sonuglarina ne gibi etkilerinin olabilecegi

daha iyi agiklanabilir.
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Sekil 4.31. Simiilasyon baglamadan 6nce [(a) ve (c¢)] ve bittikten sonra [(b), (d)] iki
grafen diizliigiin durumlarindaki degisim. B: Iki grafen diizliik arasi
bosken, I: Helyum atomu altigenin icindeyken.

Sekil 4.31°de B ve I durumda simiilasyon baslamadan 6nce ve sonra iki diizliik
arasindaki He’un yandan goriiniisii gosterilmistir. B durumunda, iki grafen diizliik
arasinda He atomu olmadigi icin grafen tabakalarinin konumunda bir degisim
gdzlenmemistir (Sekil 4.31 (b)). I durumunda ise He atomu ilk konumundan biraz

uzaklagmis ve iki grafen tabaka birbirine yaklagmistir (Sekil 4.31 (d)).
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Sekil 4.32. Simiilasyon baslamadan 6nce [(a) ve (c)] ve bittikten sonra [(b), (d)] iki
grafen diizliigiin durumlarindaki degisim. O: Helyum atomu iki atomun
ortasindayken, U: helyum atomu alt grafen diizliikteki karbon atomunun
iizerindeyken.

Sekil 4.32°de O ve U durumlarinda simiilasyondan énce ve sonra iki grafen diizliik
arasindaki He atomlarinin yandan goriiniisii gosterilmistir. O durumunda He atomu
bir miktar yer degistirerek iki grafen tabakasini birbirine yaklagtirmistir (Sekil 4.32
(b)). U durumunda ise He atomu diger I ve O durumuna gére daha fazla yer
degistirmistir fakat ii¢ durumda da (I, O ve U) iki grafen tabakasi ayn1 mesafede

birbirine yaklagmistir.
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Sekil 4.33. Ustte B durumu, altta ise I durumu igin band yapis1 ve DOS grafikleri.

Sekil 4.33’de B ve I durumlarinda band yapisi ve DOS grafikleri goriiliiyor. Iki
grafen tabakasi arasinda He atomu yokken band yapisinda bir miktar band aralig
olustugu ve DOS grafiginde Fermi seviseyinde herhangi bir durumun bulunmadigi
goriilmektedir. 1 durumunda He atomunun Grafenin C atomlariyla etkilesmesi
sonucu iletim bandi Fermi seviyesine yaklasmis ve DOS grafiginde Fermi

seviyesinde ¢ok az ilave durum olugmustur.
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Sekil 4.34. Ustte O durumu, altta ise U durumu i¢in band yapis1 ve DOS grafikleri.

Sekil 4.34’de O ve U durumlarinda band yapis1 ve DOS grafikleri goriiliiyor. O ve U

durumunda da iletim bandi 1 durumunda oldugu gibi Fermi seviyesine

yaklasmaktadir ve DOS grafiginde Fermi seviyesine yakin konumlarda ilave

durumlar olusmaktadir. U durumda DOS grafiginde olusan durumlarin I ve O

durumuna gore ¢ok daha az oldugu goriilmektedir.

Iki grafen tabakasi arasina farkli konumlarda yerlestirilen He atomunun DFT

hesaplamalar ile elde edilen He’un konumu, band yapis1 ve DOS sonuglarina gore;

He atomlarinin Hall 6l¢lim sonuglarini etkileyebilecegi sonucu ¢ikartilabilir. Daha
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once Ongorildigii gibi He atomlart grafen tabakalari ve grafen/SiC ara yiizeyine
sizarak grafen ve SiC alttagin birbirinden uzaklagsmasina neden olmaktadir. Grafen
tabakalar1 arasina sizan He atomlar1 grafen tabakalarinin birbirine yaklagmasini
saglarken, grafen tabakalarini da SiC alttasdan uzaklastirmaktadir. Bu nedenle, SiC
alttasdan gelen ek tasiyicilar engellenmekte ve grafenin tasiyici yogunlugunda bir
miktar azalma meydana gelmektedir. Her 0l¢iim sonucunda Grafen tabakasi SiC
alttasdan biraz daha uzaklastig1 i¢in tastyict yogunlugu her 6l¢iim sonucunda biraz

daha azalirken buna bagli olarak tasiyici hareketliligi artmaktadir.

4.8.2. Suyun etkisi

Grafen tabanli aygitlarda ¢evresel kosullar aygitin ¢alisma performansin
etkileyebilir. H,O ve O, gibi molekiiller grafenle reaksiyona girerek aygit
performansin1 ve giivenilirligini diistirebilir [89]. Grafen filmlerin su buhar1 ya da
amonyaga maruz birakilmasi p-tipi ya da n-tipi katkilanmalarma yol acar [17].
Ayrica su molekiillerinin sogurulmasi kontrol edilebilirse grafenin band araligi da
ayarlanabilir. Katkilanan H,O molekiillerinin miktar1 arttikca grafenin band
araliginda da bir artis meydana gelir [90]. Teorik hesaplamalar ve titresim
spektroskopisi ile su molekiillerinin grafendeki kusurlu bolgeler iizerinde C-H ve C-

OH baglari olusturdugu gosterilmistir [91, 92].

Suyun (H,O) epitaksiyel grafenin Hall etkisi 6l¢iimii {izerine olan etkisini géormek
i¢in 934 numunesi ilk olarak Hall etkisi sisteminde 345 K’e kadar 1sitild1 ve 345-30
K sicaklik araliginda 6l¢iim alindi. 345 K’e kadar isitarak epitaksiyel grafen
tizerindeki safsizliklarin giderilmesi amacglandi. Daha sonra epitaksiyel grafen

tizerine saf su damlatilarak 300-30 K sicaklik araliginda Hall etkisi 6l¢iimii alindu.
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Sekil 4.35. 934 kodlu numunenin 345-30 K arasindaki ve su (H,O) ile katkilandiktan
sonraki Hall 6l¢iim sonuglari. (a) Sicakliga bagl tasiyict yogunlugu. (b)
Sicakliga bagl tastyici hareketliligi. (c) Sicaklik ile 6zdirenin degisimi.

Sekil 4.35°de katkisiz ve su katkili epitaksiyel grafen numunesi icin sirasiyla Hall
etkisi 6l¢iim sonuglart gdsterilmistir. Sekil 4.35 (a)’da su katkilandiktan sonra tasiyici
yogunlugunda 6nemli bir artis oldugu goriilmektedir. Beklenildigi gibi epitaksiyel
grafende tasiyicilar 2DEG’de oldugu gibi sicakliktan bagimsizdir fakat yiiksek
sicakliklarda sicakligin artmasiyla, SiC’deki safsizliklarin uyarilmasiyla gelen ek
tastyicilar yliksek sicakliklarda tasiyict yogunlugunda artisa neden olmaktadir. Sekil
4.35 (b)’de sicakligin diismesiyle katkili ve katsiz durumlarda tasiyici hareketliligi
artarken, 100 K’den diisiik sicakliklarda hareketlilik sicakliktan bagimsiz ve safsizlik
sacilmasi ile smirlandirilmistir. Su katkilandiginda, H,O molekiillerinden gelen ek
tastyicilar  tasiyict  yogunlugunu artirirken  safsizlik  sagilmalari  nedeniyle
hareketlilikte azalmaya neden olmaktadir. 100 K’e kadar 6zdireng iistel olarak
azalirken, 100 K’den diisiik sicakliklarda safsizlik sagilmasinin baskin olmasi

nedeniyle Ozdiren¢ sabittir. Su katkilandiginda epitaksiyel grafen numunesinin
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iletkenliginin, hareketlilikteki azalmaya ragmen tasiyict yogunlugundaki artis
nedeniyle arttig1 goriilmektedir. 100 K’den yiiksek sicakliklarda ise her iki durumda
da fonon sagilmasi baskin oldugu i¢in hareketlilik azalmakta fakat su katkili durumda
safsizlik sacgilmalar1 daha etkin oldugu i¢in su katkilandiginda hareketlilik daha
diisiik olmaktadir. Hall etkisi sistemindeki 6l¢iimlerde He kullanilmasi zorunlulugu
oldugundan, H,O katkili 6l¢iimlerde He katkisinin da bulunacagr goéz Oniine
alinmalidir. Bu baglamda, H,O katkili 6l¢iim sonuglarmin nicelden ziyade nitel

Onemi oldugu sdylenebilir.
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5. SONUCLAR

Bu tez c¢alismada, grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle elde edilmis grafen
numunelerinin yiizey 6zellikleri ve manyetoiletim O6zellikleri incelendi. Optik ve
elektron-demeti litografi yontemleri kullanilarak grafen aygitlar iiretildi. Bu grafen
aygitlar1 kullanilarak Hall etkisi ve I-V Ol¢limleri yapildi. Isigin, He atomlarinin ve
suyun grafenin manyetoiletim 06zellikleri iizerine etkisi Hall ol¢timleri alinarak
arastirildi. Grafen ile helyum gazinin etkilesimini daha iyi anlamak i¢in DFT

hesaplamalar1 yapildi.

[k olarak, grafit soyma yontemi ile elde edilen grafen tabakalarinin DC-gerilim
islemi ve 1s1l islem ile sentezlenmesi anlatildi. Daha sonra, optik mikroskop altinda
sentezlenen grafen tabakalar incelendi. SiO, ylizeyi lizerindeki grafitik yapilarin
optik mikroskop altinda yerleri belirlendi ve boyutlar1 dlgiildii. Optik mikroskop
altinda, 1s1l islem ile elde edilen grafitik yapilarin DC-gerilim islemiyle elde edilen
grafitik yapilara gore daha kaliteli ve SiO, yiizeyinin daha temiz oldugu goriildii.
Uzerine grafen sentezlenen SiO,/Si alttaslar, ultrasonik temiyleyici cihazinda,
1zopropil alkol i¢cinde 3 dakika titrestirildiginde ylizeydeki biiyiik grafit parcalarinin
ve bant kalintilarinin biiylik oranda temizlendigi goriildii. Daha sonra, SiO, yiizeyi
tizerindeki grafitik yapilar SEM ile goriintiilendi ve optik mikroskop goriintiileriyle
karsilastirildi. SEM ol¢limlerinde SiO, ve grafen yilizeyi hakkinda daha gercekgei

gortntiiler elde edildi. SiO; ve grafen ylizeyindeki kusurlar net olarak goriildii.

Grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle elde edilen grafenler icin AFM o&l¢iimii
alind1 ve ylizeyleri incelendi. Grafit soyma yontemi ile elde edilen grafenlerin AFM
Olctimlerinde, SiO, ylizeyinin egimli oldugu ve grafen tabakalarinin yiizeyleri
tizerinde kiiciik kalintilarin oldugu goriildii. Daha sonra grafen tabakalar i¢in yiikselti
analizi yapild1 ve grafen tabakalarin kalinliklar: 6l¢iildii. Grafen yiizeyi iizerinde ya
da grafen ve alttas arasinda biriken su, azot, oksijen veya argon gibi molekiiller,
AFM ile grafen kalinliginin 0,34 nm’den daha fazla 6l¢iilmesine neden olugu icin
dlctiigiimiiz kalinliklar grafen tabakalarin tahmini kalinliklarini vermektedir. Olgiilen

en diisiik kalinhk 9 A (~3 ML) degerindedir. Fakat grafen kalinhigi AFM
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Ol¢iimlerindeki olas1 hata kaynaklar1 nedeniyle gercek degerinden biraz daha fazla

Olciilmiis olabilir.

SiC {izerine epitaksiyel olarak biiyiitillen grafen tabakalar AFM ile incelendiginde,
grafen tabakalarimin ylizeylerinin terasli yapiya sahip oldugu ve teraslarin
genisliginin komsu basamaklarin birlesmesiyle 6nemli 6l¢iide artmis oldugu goriildii.
Ayrica, grafen tabakalarinin SiC {izerinde genis alanda seritler halinde konumlandigi
ve 5 um genislikte yapilan yiikselti analizinde tahmini kalinligmin 2 nm (~6 ML)
oldugu goriildii.

932 ve 934 epitaksiyel grafen numuneleri icin alman Raman o&lglimleri
incelendiginde, grafen numuneleri ilizerinde farkli kalinliklara sahip bdolgelerin
oldugu goriildii. Raman sonuclarna gore, 932 numunesinde en yogun goriilen
FWHM degeri 45,07 cm™, bu deger bir tabaka grafenin FWHM degerine yakin olugu
icin bu numunenin genel olarak 1 tabakadan ¢ok daha kalin olmasi
beklenmemektedir. Ayrica, 932 numunesinin 1 tabaka ile 4 tabaka arasinda degisen
kalinliklara sahip oldugu goriilmiistiir fakat agirlikli olarak 1-2 tabakali grafen
bolgeleri bulunmaktadir. 934 numunesinde en yogun gorilen FWHM degeri ise
54,92 cm™, bu deger dort tabakali grafenin FWHM degerine yakin oldugu icin 934
numunesin genel olarak 4 tabaka kalinliginda oldugu diisiiniilebilir. Fakat diger tim
Raman verileri dikkate alindiginda 934 numunesinin genel olarak 3-4 tabaka

arasinda degisen kalinliklara sahip oldugu goriilmiistir.

Optik ve elektron-demeti litografi yontemleri kullanilarak iiretilen grafen aygitlari
kullanilarak grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle elde edilen grafenler i¢in 1-V
Olctimleri yapildi. Grafit soyma ve epitaksiyel yontemlerle elde edilen grafenlerin her
ikisininde ohmik davranis sergiledigi gosterilmistir. Ayrica, grafit soyma yontemi ile
elde edilen grafenlerin direnglerinin epitaksiyel grafenlerin direnglerine gore c¢ok
daha diisiik oldugu goriilmiistiir. Epitaksiyel grafen numunelerinin direnglerinin
yiiksek cikmasi safsizlik miktarinin yliksek olmasindan ve tabaka sayisinin tek

tabaka grafene gore daha fazla olmasindan kaynaklaniyor olabilir.
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Karanlik ve aydinlik kosullarda epitaksiyel grafen numuneleri i¢in sabit manyetik
alan altinda, 25-300 K sicaklik aralifinda Hall etkisi Ol¢iimleri yapilarak, 1518
grafenin manyetoiletkenligine olan etkisi gosterilmistir. Mavi 1s1k altinda aydinlatilan
grafen numunelerinde, 100 K sicaklik altinda uyarilan safsizliklardan kaynaklanan
tastyicilarin da etkisiyle karanlik kosullara gore ¢ok daha baskin safsizlik sagilmasi
olugmustur. 100-200 K sicaklik araliginda safsizlik sagilmasinin etkisi azalmistir. Bu
nedenle aydinlik 6l¢iimde hareketliligin 200 K'e kadar arttig1 goriilmiistiir. 100 K'den
sonra goriilen fonon sagilmalari 200 K'den sonra etkisini daha da artirdigi i¢in
hareketlilik tekrar azalmaya baslamistir. 200 K'den sonra 1sil uyarilan SiC ve
grafen'deki safsizliklar tagiyict yogunlugunda parabolik bir artis meydana getirmistir.

932 ve 934 numunelerinin her ikisi i¢inde ayn1 iletim mekanizmasi gozlenmistir.

Helyum gazinin grafenin Hall etkisi dl¢timleri iizerine etkisini gérmek amaciyla 923
ve 934 numunleri i¢in arka arkaya belirli araliklarla Hall etkisi 6l¢iimleri alinmistir.
Hall oOlgiimlerinde her iki numunenin tasiyict yogunlugu ilk o6l¢iimden sonra
kademeli olarak azalirken hareketlilikleri de kademeli olarak artmistir. Helyum
atomlarinin grafen tabakalarla etkilesmesiyle grafenin SiC alttastan uzaklastigi ve bu
nedenle alttastan gelen ek tasiyicilarin azaldigi disiiniilmektedir. Bunu ispatlamak
amaciyla Atomistix ToolKit (ATK) yazilimi kullanilarak DFT hesaplamalar
yapilmistir. Hesaplamalar sonucunda iki grafen arasina yerlestirilen bir helyum
atomunun iki grafen tabakasini birbirine yaklastirdig: goriildii. Her 6l¢iim sonunda
grafen tabakalar arasina helyum atomlart girdigi i¢in birbirlerine yaklasan grafen
tabakalar SiC alttastan her 6l¢iim sonunda biraz daha uzaklasmis olabilir. Bu nedenle
tagiyict yogunlugu her 6l¢iim sonunda biraz daha azalmis ve buna bagh olarak

hareketlilik artmistir.

Su molekiillerinin grafenin Hall 6l¢limlerine etkisini gbérmek i¢in katkisiz ve su
katkili grafen numunesi icin Hall etkisi 6l¢iimleri alinmistir. Olgiim sonucunda su
katkili grafenin katkisiz duruma gore tastyici yogunlugunun arttig1 goriilmiis, tastyici
hareketliliginin de tasiyict yogunlugundaki ve safsizlik sacilmalarindaki artis

nedeniyle arttig1 diistintilmiistiir.
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