KiIMYASAL BUHAR BIRIKTIRME TEKNIiGI
KULLANILARAK SENTEZLENEN GRAFEN
KATMANLARIN OPTIK, YAPISAL VE
ELEKTROKIMYASAL OZELLIKLERININ

INCELENMESI

INVESTIGATION OF OPTICAL, STRUCTURAL

AND ELECTROCHEMICAL PROPERTIES OF
GRAPHENE LAYERS SYNTHESTZED BY CHEMICAL
VAPOR DEPOSITION TECHNIQUE

AYBUKE SENBANI

PROF. DR. OZLEM DUYAR COSKUN

Tez Danismani

Hacettepe Universitesi
Lisansiistii Egitim-Ogretim ve Sinav Yonetmeliginin
Fizik Miihendisligi Anabilim Dali i¢in Ongordiigii
YUKSEK LISANS TEZI olarak hazirlanmustir.

2023



OZET

KiIMYASAL BUHAR BiRIKTIRME TEKNiGi KULLANILARAK
SENTEZLENEN GRAFEN KATMANLARIN OPTIiK, YAPISAL VE
ELEKTROKIMYASAL OZELLIiKLERININ INCELENMESI

Aybiike SENBANI

Yiiksel Lisans, Fizik Miihendisligi Boliimii
Tez Damsmani: Prof. Dr. OZLEM DUYAR COSKUN
Ocak 2023, 168 sayfa

Son yillarda yapilan bilimsel ve teknolojik ¢alismalarin sonucu olarak pek ¢ok iistiin
ozellikleri ile bir¢ok ileri teknolojinin alt yapisinda alternatif olarak kullanilabilecegi
anlagilan malzemelerden biri de grafendir. Yiiksek optik gecirgenligi, mikemmel
elektriksel iletkenligi ve mekanik dayanimi nedeni ile grafen katmanlar seffaf iletken
elektrot olarak kullanim i¢in dikkat g¢ekici bir adaydir. Bu nedenle, bu tez calismasi
kapsaminda, kimyasal buhar biriktirme (KBB) yontemi ile 1000 °C’de ve plazma destekli
kimyasal buhar biriktirme (PDKBB) yontemi ile 850 °C’de sentezlenen grafen filmlerin
optik, elektrokimyasal ve yapisal ozellikleri incelenmistir. Orneklerin cevrimsel
voltametri (CV) egrileri kullanilarak elektrokimyasal siire¢ler boyunca 6rnek yiizeyine
giren ve ¢ikan yiik miktarlar1 ve kronoamperometri (CA) egrilerinden de 6rnek iizerine
uygulanan gerilim pulslar1 boyunca Ornek yiizeyine giren ve ¢ikan yiik miktarlar

hesaplanmustir.



PR

Sentezlenen filmlerin optik gecirgenlikleri % 71 ile % 90 araliginda degistigi
gozlemlenmistir. G1 nolu drnegin lizerine £2,5 V uygulanarak elde edilen CV egrisinden
en yiiksek giren ve ¢ikan yiik miktarlari sirasi ile Qc = 2138 pC/cm? ve Qa = 2788 nC/cm?
olarak hesaplanmistir. PDKBB yoOntemi ile sentezlenen grafen filmlerin optik
gecirgenliklerinin de % 79 ile % 81 araliginda degistigi gozlemlenmistir. SOW gii¢ altinda
sentezlenen P7 nolu 6rnegin CV egrilerinden (£2,5V) en yiiksek giren ve ¢ikan yiik
miktarlari ise, Qc = 419,20 uC/cm? ve Qa = 674,88 uC/cm? olarak hesaplanmistir. Bu tez
calismas1 kapsaminda Hacettepe Universitesi Fizik Miihendisligi Béliimii ince Film
Hazirlama ve Karakterizasyon Laboratuvari’nda PDKBB ve KBB teknigi kullanilarak
sentezlenen Orneklerin elektrokimyasal siire¢ler boyunca kararli oldugu ve uzun
cevrimler boyunca 6zelliklerini ¢ok fazla degistirmedikleri gézlenmistir. Bu nedenle s6z
konusu grafen katmanlarin elektrokromik uygulamalarda seffaf iletken tabaka olarak

kullanilabilecegi diistiniilmektedir.

Anahtar Kelimeler: Grafen, Kimyasal Buhar Biriktirme, Plazma Destekli Kimyasal
Buhar Biriktirme, Seffaf Iletken Elektrot, Cevrimsel Voltametri ve Kronoamperometri.
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One of the materials that can be used as an alternative in the infrastructure of many
advanced technologies due to its many superior properties, as a result of recent scientific
and technological studies, is graphene. Due to their high optical transparency, excellent
electrical conductivity, and mechanical strength, graphene layers are remarkable
candidates for use as transparent conductive electrodes. Therefore, this thesis study
examined the optical, electrochemical, and structural properties of graphene films
synthesized at 1000 °C by chemical vapor deposition (CVD) and at 850 °C by plasma-
enhanced chemical vapor deposition (PECVD). The amount of ions intercalated to and
deintercalated from the sample surface during electrochemical processes was calculated
using the cyclic voltammetry (CV) curves of the samples, and the amount of ions
intercalated to and deintercalated from the sample surface during voltage pulses applied

to the sample surface was calculated using chronoamperometry (CA) curves.



The optical transmittances of the synthesized films were observed to vary between 71%
and 90%. From the CV curve obtained by applying +2.5 V to sample G1, the highest
amounts of ions intercalated and deintercalated were calculated as Qc =2138 uC/cm? and
Qa = 2788 pC/cm?, respectively. Additionally, the optical transmittances of the graphene
films synthesized by PECVD were observed to vary between 79 % and 81 %. From the
CV curves (£2.5 V) of sample P7 synthesized under 50W power, the highest amounts of
ions intercalated and deintercalated were calculated as Qc = 419.20 pC/cm? and Qa =
674.88 uC/cm?. Accordingly, it was noted in this thesis that the samples synthesized using
PECVD and CVD methods in the Thin Film Preparation and Characterization Laboratory
of the Department of Physics Engineering at Hacettepe University were stable during
electrochemical processes and did not change their properties significantly over long
cycles. Hence, it is thought that the aforementioned graphene layers can be used as
transparent conductive layers in electrochromic applications.

Keywords: Graphene, Chemical Vapor Deposition, Plasma Enhanced Chemical Vapor
Deposition, Transparent Conductive Electrode, Cyclic Voltammetry, and

Chronoamperometry.
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1. GIRIS

Insanoglu ge¢misten giiniimiize var oldugu siiregte kendisini yasatmak ve yasam
kosullarii iyilestirmek icin ¢esitli yollar, teknolojiler gelistirmistir. Bu gelismeler
1s181inda insanlar birgok alanda enerjiye ihtiya¢ duymuslar ve enerjiyi saglamak i¢in gesitli
kaynaklar bulmuslardir. Giintimiizde enerji talebi dogalgaz, petrol, komiir ve fosil gibi
kaynaklardan saglanmaktadir. Endiistrilerin ve artan niifusun tiim talebini karsilamak igin
her gegen yil kiiresel enerji tiiketimi artmakta, dolayisiyla fosil yakit kaynaklar1 giderek
azalmaktadir [1].

Kaynaklarin azalmasina ek olarak yogun bir sekilde fosil yakitlarin kullanimi, kiiresel
iklim dengesinin bozulmasi, ¢evre ve hava kirliligi gibi bircok probleme sebep
olmaktadir. Yeryliziindeki hava, deniz ve kara ortamlarinda ortalama sicakligindaki
anormal artis anlamina gelen kiiresel iklim degisikligi tiim diinyada 6nemli bir sorun
haline gelmistir. Tim endiistriyel ve ekonomik faaliyetler dahil olmak {izere doga
olaylar1 ve insan faaliyetleri, ortalama kiiresel sicakliktaki artisa katkida bulunur. Olusan
bu degisiklerin artmasi ciddi ¢evresel problemlere neden olmaktadir [2]. Bu nedenle bilim
insanlari, artan enerji talebini karsilamak i¢in yenilenebilir ve ¢evre dostu teknolojiler
bulmak ve gelistirmek durumundadir. Son yillarda yapilan bilimsel ve teknolojik
calismalarin sonucunda pek ¢ok {stiin Ozelliklere sahip malzemeler, cesitli
uygulamalariyla giinliik hayatimiza girmeye baslamistir. Bu ¢alisma alanlarindan biri
olan tasinabilir ve giyilebilir elektroniklerdeki hizli gelismeler, esnek enerji depolama
sistemlerinin tasarimini tegvik etmektedir. Esnek siiper kapasitorler ve piller umut verici
enerji depolama cihazlar1 olarak biiyiik ilgi gormektedir. Dolayisiyla hem siiper
kapasitorlerin hem de pillerin temel bileseni olan yeni elektrot malzemelerine ihtiyag
duyulmaktadir. 2004 yilinda Manchester Universitesi arastirmacilar1 tarafindan
kesfedilen, bal petegi kafeslere sahip iki boyutlu, tek karbon atomlu bir tabaka olan grafen
genis yiizey alani, kimyasal kararlilik, yiiksek iletkenlik ve miikemmel mekanik esneklik
(biikiilme, burulma, katlanma, gerilme vb.) gibi ¢ok sayida dikkat ¢ekici 6zellige sahiptir
[3]. Grafen, lizerine 2004-2023 yillarinda yayinlanan makale sayilar1 hakkinda yapilan
istatiksel arastirmalar neticesinde grafenin, kullanim alani ¢ok genis bir malzeme oldugu

anlagilmaktadir.



Grafen ile ilgili bircok farkli disiplinde bilimsel ¢aligmalar yiiriitiilmiistiir. Yapilan
arastirmalarda Web of Science veri tabaninda grafen hakkinda toplam 326,205 adet
bilimsel yayin iretilmistir. Scopus veri tabaninda ise grafen iizerine lretilen toplam
bilimsel yayin sayis1 228,740’dir. Tablo 1°de bu bilimsel yayinlarin alanlara ve yayin

sayisina gore siralamasi verilmistir.

Tablo 1.1. Web of Science ve Scopus veri tabaninda grafen hakkindaki bilimsel

caligmalarin alanlara gore sayisal daglima.

. " Katihal Fizigi ve Elektrokimya
Malzeme Kimya Fizik Nanoteknoloji Kimya Mih. ve
Bilimi Uygulamalar1 | Miihendisligi Uygulamalar: Enerji
Webof | 115 440 | 71,419 66,127 57,313 54,986 22,908
Science
Scopus 115,588 | 83,398 81,142 66,543 42,103 16,328

Tablo 1 incelendigin de grafen lizerindeki ¢aligmalarin en ¢ok kimya, fizik, nanoteknoloji
ve mithendislik uygulamalar1 alaninda oldugu goriilmektedir. Birbirinden bagimsiz,
oldukca ¢esitli alanlarda ¢ok sayida calisma oldugu da goriilmektedir. Dolayisiyla
grafenin bircok ileri teknolojinin temelinde yer alabilecegi veya var olan teknolojilerin
tyilestirme ve gelistirme ¢alismalarinda iyi bir segenek olarak kullanilabilecegi
ongoriilmektedir. Grafenin bulunusu, bir¢cok teknolojik uygulamada oldugu gibi
elektrokromik aygit tasarimi i¢in de umut vadeden ¢aligmalara i1sik tutmaktadir.
Elektrokromizm, elektrokimyasal olarak {iretilen optik 6zelliklerde tersine ¢evrilebilir bir
degisiklik olgusudur. Elektrokromik malzeme, elektrokimyasal bir reaksiyonla kalici
fakat tersine c¢evrilebilir bir sekilde renk degistiren malzemedir. Elektrokromik
malzemelerin {izerine uygulanan gerilim degistirildiginde optik 6zellikleri ayarlanabilir
ve bu malzemeler bir¢ok teknolojinin alt yapisinda kullanilabilir [4, 5]. Tiim bu bilgiler
is1ginda bu tez ¢aligmalart kapsaminda Hacettepe Universitesi Fizik Miihendisligi
Boliimii Ince Film Hazirlama ve Karakterizasyon Laboratuvari’nda bulunan plazma
destekli kimyasal buhar biriktirme sistemi kullanilarak hazirlanan c¢ok katli grafen
katmanlardan olusturulmus grafen filmler sentezlenmesi icin Ssentez parametreleri
optimize edilmistir. Hazirlanan 6rneklerin optik, yapisal ve elektrokimyasal dzellikleri

incelenmistir.



2. GENEL BILGILER

2.1. Karbonun Yapisi ve Karbonun Allotroplari

Karbon, yasam igin gerekli olan bir maddedir. Karbon kelimesin kaynagi 'komiir'
anlamina gelen Latince 'carbo' kelimesinden gelmektedir. Karbon, fosil yakitlardan
karmasgik molekiillere kadar ¢cogu organik maddenin igerisinde en yaygin olarak bulunan
bilesendir. Karbon, periyodik tablonun 4A grubunda yer alir. Degerlik elektronu 4 olup
ve bu elektronlarin ikisi, 2s? orbitalin de diger ikisi de 2p? orbitalinde yer almaktadir [6,
7].

Allotroplar, tek bir kimyasal elementin farkli yapisal formlar1 olarak tanimlanir. Karbon
bazli malzemeler birbirinden degisik sertlige, termal iletkenlige veya elektriksel iletkenlik
gibi ayirt edici fiziksel ve kimyasal 6zelliklere sahip birgok allotropa sahip olabilir.
Bunun sebebi ise karbon atomlarinin farkli tiirlerde baglara sahip olmasidir. Bu yapilarin
ozelliklerinin  farkli olmasmnin sebebi, farkli birlesme tiirleri olan sp, sp?
sp? hibritlesmelerine ek olarak sahip oldugu farkli bag uzunluklar1 ve sekillerinden
kaynaklanmaktadir [6,7]. Elmas ve grafit karbonun, uzun siiredir bilinen iki dogal
allotropudur. Bu durum 1985 yilinda, ilk kez gézlemlenen fullerenlerin ortaya ¢ikmasiyla
degismistir. Fullerenlerin, ilk 6rnegi Ceo, Kroto ve ekibi tarafindan kesfedilen sp2
hibritlestirmesi yapan i¢i bos karbon kafes molekiillerdir.1990'larin basinda, fullerenler
(Ce0, C70, C76, Crs...) ilk olarak buharlastirilmis grafitin yogunlastiriimasiyla makroskobik
miktarlarda tretilmistir. Dogal olarak olusan fullerenler, 1990'larda yildirim ¢arpmalart,
meteorlar gibi yiiksek enerjili olaylardan etkilenen malzemelerde tespit edilmistir. Optik,
elektronik, kozmetik ve biyomedikal uygulamalarda kullanim igin fulleren ve yiizey
islevsel fulleren nanomalzeme smiflari onerilmektedir [8]. Bu tesadiifi kesif, sentetik
karbon allotroplart ¢gaginin baslangicina neden olmustur. Ardisik olarak 1991'de karbon
nanotiiplerin sentezi ve 2004’de grafenin kesfi ile birlikte biiyliyen bir sentetik karbon
allotroplart ailesi (Sekil 2.1) olusmustur. Bir iki boyutlu petek kafes i¢cine paketlenmis bir
tek karbon tabakasi olan grafen, diger boyutlara sahip karbonlu malzemeler (grafit,

fullerenler ve karbon nanotiipler) i¢in temel yapisal elemanidir [9].
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Sekil 2.1. 2B grafen tabakasi fulleren, karbon nanotiip ve grafit yapilar1 [9].

Sp? hibritlesmesindeki temel karbon, cesitli sasirtic1 yapilar olusturur. Bunlardan biri de
karbon nanotiiplerdir. Bilinen grafitin yani sira karbon, petek atom diizenine sahip kapali
ve agik kafesler olusturabilir. Cesitli karbon kafesleri ¢alisilmis olmasina ragmen, ilk kez
boru karbon nanotiip 1991°de sentezlenmistir. Karbon nanotiip, silindir seklinde
yuvarlanmis grafen tabakasindan olugmaktadir. Bir karbon nanotiipiin ¢ap1 nanometre
boyutunda olup karbon nano tiipler yiiksek termal ve elektriksel iletkenlige sahiptir.
Ayrica bu malzemeler olduk¢a esneklerdir ve hasar gérmeden biiylik Olciilerde
biikiilebilirler. Bu 06zelliklerinden dolay:r bir¢gok uygulama alani vardir ve giderek
artmaktadir. Baslica kullanim alanlari, elektrokimyasal sensorler, bazi transistorler,
heterojen kataliz olarak kullanildig1 nano kompozit uygulamalar, giines gozeleri, nano

gozenekli filtrelerdir [10].
2.1.1. Grafen ve Ozellikleri

Grafiti olusturan katmanlarin tek bir tabakasi olarak tanimlanan grafen, sahip oldugu
tistlin 6zelliklerinden dolay1 giiniimiizde en ilgi gekici arastirma konularindan birisidir.
Grafit Yunanca “graphe in” (yazmak) kelimesinden tiiretilen bir terim olmakla beraber

kimya, fizik ve miihendisligin bir¢ok alaninda ¢ok uzun siiredir ¢alisilmaktadir.



iki boyutlu karbon malzemenin izolasyonunun uzun bir siire birgok bilim insan
tarafindan gergekg¢i olmadigi diistiniilityordu [7, 10]. Bu diisiince karsisindaki ilk girisim
1947'de Wallace tarafindan gergeklestirilmistir. Ardindan 1962'de Boehm ve ekibi ilk
grafit oksidasyon ve indirgeme denemesini gerceklestirdi. Bu c¢alisma grafen
katmanlarinin kimyasal olarak ayrilabilecegi gosterilmis olmasina ragmen, toplam
izolasyon konusu o yillarda hala ¢oziilmesi gereken bir zorluktu. ilerleyen zaman
icerisinde 1975 yillarinda van Bommel ve calisma arkadaslari, silisyum karbiirden
silisyum siiblimlestirerek tek katmanli grafit hazirlamanin miimkiin oldugunu
kanitlamigtir. 1999'da Rodney S. Ruoff ve ekibinin yaptiklari ¢alismada ise grafiti ¢oklu
grafen katmanlar1 igeren ince lamelleri elde etmek i¢in mikro mekanik bir yaklasim
kulland1 ancak, bu lameller tek katmanlara tamamen indirgenemedi ve bu anlamda ilk
basar1 2004 yilina kadar elde edilememistir [7,11]. Geim, Novoselov ve ekibi ¢ok basit
bir mikro kimyasal boliinme yontemi kullanarak yiiksek yonelimli pirolitik grafit (Highly
oriented pyrolytic graphite (HOPG)) yiizeyi bir Si/SiO; alttasa kars1 bastirildiginda ve
daha sonra ¢ikarildiginda, ince grafen pullarinin olusabilecegini gostererek bu mekanik
yaklasimin potansiyel kullanimimi gosterdiler. Boylece, simdiye kadar kesfedilen ilk iki
boyutlu malzeme olan atom mikroskobu altinda, petek seklinde birbirine bagh diiz bir

altigen kafesi olarak goriinen grafen izole edilmistir [7, 11].

Bu basarinin ardindan Geim ve Novoselov, kesiflerini anlatan ii¢ sayfalik bir makale
yazdilar. Ekim 2004'te Science dergisinde yaymnlanan ‘Atomik Olarak Ince Karbon
Filmlerde Elektrik Alani Etkisi’ (Electric field effect in atomically thin carbon films)
makalesi bilim insanlarin1 hayrete diisiirdii. Konstantin Novoselov ve Andre Geim bu
makaleden 6 y1l sonra 2010 yilinda yeni bir malzemenin kesfini ve karakterizasyonunu
gerceklestirdikleri i¢in Nobel Fizik Odiilii ile odiillendirilmistir. Urettikleri yiiksek
kaliteli grafen kristali, aragtirmacilarin ilgisini olduk¢a ¢ekmis, o giinden bugiine bu
konudaki arasgtirmalar ve yayin sayisi katlanarak artmistir [7]. Uluslararasi Temel ve
Uygulamali Kimya Birligi (International Union of Pure and Applied Chemistry (IUPAC))
tarafindan daha 6nce karbonun 3-boyutlu istiflenmesi ile olusan grafitten gelen ismi olan
“grafit tabakas1” teriminin yeterli bulunmamas1 gerekgesi ile bu tek tabakali yapi icin
“Grafen” terimi Onerilmistir. Ilerleyen zamanlarda grafen yenilenebilir enerji
teknolojilerinden, kimya ve pil ¢alismalarina, saglik ve biyoloji alanlarina kadar bir¢ok

farkli alanda kullanilmistir ve hala gelistirilmeye devam etmektedir [12-14].



Bir karbon atomunun atomik orbitallerde 1s? 2s? 2p? olarak dagilmus alt1 elektronu vardir.
Is elektronlar1 kimyasal baga katkida bulunmazlar. Karbon atomlart arasinda kurulan
baglarin sayisina bagli olarak, karbonda sekil 2.2°de gosterilen ti¢ farkli hibritlesmis
durum tanimlanir. Karbon atomlari 2s ve 2p orbitallerini kolayca hibritleme egilimindedir

ve bunlar, sp, sp?ve sp? hibritlesmeleri olarak tanimlanir.
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Sekil 2.2. Karbon atomunun (a) temel durum elektron dagilimi, (b) uyarilmis durumdaki
elektron dagilimi (c) sp hibritlesmesi elektron dagilimi (d) sp? hibritlesmesi elektron

dagilimu (e) sp® hibritlesmesi elektron dagilimi [15].

Simetrik olarak dagilmis sp? adi verilen her biri bir elektron iceren yoriinge karbon
atomlar1 komsu ii¢ karbon atomuyla sp? elektronlarim1 paylasarak sigma () bag1 olarak
adlandirilan kovalent bag ile birlesir. Sigma baglarinin giicii, grafeni en giigli
malzemelerden biri yapar. Ayrica bu yoriingeler 120 derecelik agilarla yonlendirilir. Sekil
2. 3’de gosterilen grafenin altigen bal petegi kafes yapisini olusturur. Grafenin mekanik
ozellikleri bagin sertligi ile belirlenir [15,16].



Sekil 2.3. Grafenin bal petegi Orgiisiiniin ilkel birim hiicresinin top cubuk model

gosterimi.

Bu orgiiniin ilkel 6teleme vektorleri a4 ve a, olup, agagidaki gibi verilirler.

o= (22) 0 (2
2 2 2 2

Sekil 2.3’ de grafenin x-y diizlemindeki gergek uzaydaki diizlemsel bal petegi orgiisii top-

¢ubuk modeli kullanilarak gosterilmistir. Burada ai ve a2 birim hiicrenin iki ilkel birim

hiicre 6rgii vektoridiir. Burada A ve B olarak belirtilen toplar farkli karbon atomlarini,

bu atomlar1 baglayan cubuklar ise karbon atomunun yapmis oldugu baglar1 temsil

etmektedir. Karbon atomlari arasindaki bag uzunlugu 1,42 nm’dir [16,17].



Sekil 2.4 ’de gosterilen grafenin ters orgiisii olan altigen orgiidiir, Gama I' noktasi

Brillouin bolgesinin merkezi olup bu noktalarda momentum (kx=ky=0) sifirdir.

k
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Sekil 2.4. Grafenin ters 6rgiisii ve Brillouin bolgesi koyu mavi ile temsil edilmektedir.

Grafenin ters orgii ilkel 6teleme vektorleri by ve by olup, asagidaki gibi gosterilir [16,

17].

b, — (211 211) _ (211 211)
1 3a’ \/§a bz 3a’ \/ga
Karbon atomlarinin Xx-y diizlemine dik kalan p; elektronlarinin yoriingeleri molekiiler
diizleme dik olarak dagilmistir ve en yakin ii¢, orbital ile yanal etkilesim ile m baglar
olarak adlandirilan baglar1 olusturur. Diizleme dik m baglar farkli grafen katmanlar

arasindaki etkilesimi kontrol etmektedir. Daha giiclii ve siki olan m baglari, grafen

icindeki elektrik iletiminden sorumludur [16-18].

Dengede grafenin enerji bant yapisi, altigen Brillouin bolgesini koselerinde (K ve K'
noktalar1) bulunan koniler olarak tanimlanir. Grafen fiziksel diizlemsel yapisindaki ters
simetri nedeniyle sifir bant aralifina sahiptir. Degerlik ve iletim bantlarinin bulusma
noktalar1 Dirac noktasi olarak bilinmektedir. Dirac konileri olarak adlandirilan konilerin
enerji band dagilimlar1 dogrusal olup bu noktadaki elektronlar ile holler etkin kiitlelerini
tamamen kaybeder. Bu nedenle grafen i¢indeki elektronlar Fermi hizina esit etkin bir 151k

hizi mertebesinde hareket eden kiitlesiz Dirac fermiyonlar1 gibi davranmaktadirlar [19].



Sekil 2.5’de grafenin elektronik bant yapisi sematik olarak gosterilmistir. Enerji bandinin
koniler olarak temsil edildigi Dirac konilerinin {ist ve alt kisimlar1 sirasiyla iletim ve

degerlik bantlarina karsilik gelir [20].

b)

Sekil 2.5. (a) K ve K' noktalarinin yakinindaki karakteristik Dirac konileri ile grafen bant

yapisinin sematik goriintimi. (b) Altigen bir diizlemde bulunan Dirac konileri [21].

Iki boyutlu (2B) nanomalzemelerin optik ve elektronik ozellikleri kalmliklarma biiyiik
Ol¢iide baglidir. Grafenin olaganiistii optoelektronik ozellikleri ilging elektronik
yapisindan kaynaklanmaktadir. Cok katmanli grafen, diizlemler arasinda zayif van der
Waals etkilesimleri olan ve optoelektronik 6zellikleri diizlemlerin sayist ve bunlarin
istiflenme siralar ile iliskili olan yi1gi1lmis grafen nano tabakalardan olusur. Caligsmalar
grafenin optik gecirgenligi, goriiniir bolgede grafen katmanlarinin sayis1 ile yaklagik
olarak dogrusal olarak orantili oldugunu gostermektedir [16, 22]. Cok katmanli grafen
katmanlar arasinda zayif van der Waals etkilesimi olan ince bir filmdir. Elektronik ve
optik ozelliklerde, diizgiin bir bigimde iist liste yigilmis grafen tabakalarinin katman

sayisina duyarlidir.



Bir grafen filmin optik iletimin dogrudan grafen yiginiin optik iletkenligine baglidir.
Esitlik 2.1’de grafen filmlerin optik gegirgenligi (T(®)) gelen 1s1k frekansinin bir

fonksiyonu olarak yazilabilecegi tiiretilmistir.
T(0)= [1+ f(w) == N] 2 (2.1)

Burada f(w), 550nm dalga boyunda bir tek tabaka i¢in 1.13 olan diizeltme katsayisini a,
ince yap1 sabitini, (o =e?/ hc ~ 1/137) ve N, grafenin tabaka sayisin1 temsil etmektedir.
Esitlik 2.1°de bu denklemin tek katmanli grafen igin tiiretilen sadelestirilmis hali esitlik

2.2°de verilmistir.
T(®)~0977~%97.7~ 1 - na (2.2)

Tek katmanli grafen, gelen 15181n yaklasik % 97’sini iletir ve % 2,3'"linli sogurur. Gortiniir
bolgede katmanlar arasi etkilesim ihmal edilerek, ¢ok katmanin optik iletkenligi katman
sayistyla dogrusal orantili olarak kabul edilir. Katman sayisi arttik¢a gegirgenlik azalir
[22-24]. Ote yandan Young modiilii, elastik bir malzemenin sertliginin bir dlgiisiidiir ve
bu nedenle miihendislik tasarimindaki en Onemli Ozelliklerden biridir. Grafen
icin Olgiilen deger yaklasik 0,5 TPa’dir [25]. Grafen yiiksek yiizey alanina, yiiksek yiik
mobilitesine (15000 cm?/Vs), iyi elektriksel iletkenlige, yiiksek mobiliteye (un >105
(em?V~1s71)), iyi 1s1 iletkenligine ve kimyasal eylemsizlik gibi bircok essiz dzelliklere
sahiptir [26,29]. Bu nedenle ¢ok sayida teknolojik uygulamalar igin biiytik bir potansiyeli
vardir. lyi elastikiyete, mukavemet ve gozeneklilige sahip olan grafen, bir araya
getirildiginde kompozitler iizerinde olumlu etkiye sahiptir. Ayrica yiiksek yiizey alaninin
yani sira 1y 1letkenlik sergileyen grafen, elektrokimyasal sensor, seffaf iletken elektrotlar

ve pil teknolojileri uygulamalari i¢in 6nem tasimaktadir [27-29].
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2.2. Grafen Sentez Yontemleri

Grafen sentez yontemi elde etmek istenen iirliniin boyutuna, saflifina ve kristalligine
bagl olarak grafen iiretimi icin yapilan bir islemi ifade eder. 2004 yilindaki kesfinden
sonra grafen uzun bir siire deneysel olarak incelenmistir, katmanlar ve ince tabakalar
tretmek i¢in farkli teknikler gelistirilmistir. Ancak endiistride basarili bir sekilde
uygulanabilmesi i¢in grafenin mevcut malzemelerle rekabet edebilecek bir maliyetle
tiretilmesi de gerekmektedir. Dolayisiyla uygun maliyetli, son derece giivenilir ve
6l¢eklendirilebilir liretimin yani sira yiiksek {iriin verimi ve iiretilen malzemenin kalitesi
de olduk¢a Onem tagimaktadir. Sekil 2.6’da gosterildigi gibi grafeni sentezi iki ana
yaklagimla gerceklestirilebilir: asagidan yukariya (yapim) yontemleri ve yukaridan

asagiya (yikim) yontemleriyle grafen sentezi saglanmaktadir [30].

GRAFEN SENTEZ
YONTEMLERI

Y

ASAGIDAN
YUKARIYA SENTEZ
YONTEMLERI

A4 A4 A A \ 4 A 4

Oksidatif ) : B )
Enflasyon ve Mekaniksel Sivi Faz Ki;:‘yhaasral SiC Uzerinde Toplam
Grafen Oksidin i Eksfoliyasyon Epitaksiyel | |Organik Sentez
indirgenmesi Elsfollvasvon Bl{g“t/‘gr e Bilyiitme Yontemi
J

A4 Y Y

=

Sekil 2.6. Grafen Sentez Yontemleri [30].

2.2.1. Yukaridan Asagiya Grafen Sentez Yontemleri

Yukaridan asagiya sentez yaklasimi, genellikle bir eksfoliyasyon islemi yoluyla toplu
grafitten baslayarak grafen iiretiminin gergeklestigi yontemleri kapsamaktadir. Grafen
mekanik pul pul dokiilme ile, yiiksek oranda yonlendirilmis pirolitik grafitin (HOPG)
kiiclik katlarina band ile yapistir ¢cek isleminin tekrarlanmasiyla olusur. Optik olarak
seffaf pullar iceren bant daha sonra aseton iginde ¢oziiliir; birka¢ adim sonra hem ¢ok

katmanli hem de tek katmanli grafen igeren pullar bir hedef alttasa aktarilir.
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Bu teknik daha sonra modifiye edilerek sivi asamasi kaldirilmistir. Sentez tekniginin
kolaylig1 ve elde edilen grafenin kalitesi sasirticidir. Ancak, mikro mekanik pul pul
dokiilme temel ¢alismalar1 elektriksel olarak izole edilmis ancak heniliz genis alanda
Olceklenebilir yiiksek kaliteli grafen tliretmek i¢in kullanilamamaktadir. Yukaridan
asagiya yaklasimin i¢inde daha olgeklenebilir yontemler, grafen oksit (GO) elde etmek
icin kimyasal bir pul pul dokiilme islemi gerceklestirilir. Genel olarak GO, sp? ve sp®
hibritlesmesi yapan karbon atomlarina sahiptir. Genel olarak GO, grafitin oksidatif pul
pul dokiilmesi ve ardindan grafen tabakalarina indirgenmesiyle sentezlenir. GO sentezi
icin yaygin olarak bilinen Brodie, Staudenmaier, Hofmann ve Hummers adli dort ana

yontem vardir. Sekil 2.7° de bu yontemlerin 100 °C'nin altindaki sicakliklarda hangi

reaksiyon yollarini kullandig1 gosterilmektedir.

Grafit
Staudenmaier Hofmann Hummers Tour
Conc. H,50, Conc. H,5S0O,; Conc. H,SO, Conc. H,SO_
Fuming HNO; Conc. HNO, NaNO,; Conc. H;PO,
KClO, KClO, KMNMnO, KNINO,
L 1 L 1 J

Grafit Oksil

Sekil 2.7. Grafit oksit elde etmek i¢in kullanilan grafit oksidasyon prosediirlerinin

sematik diyagrami [31].

Grafen oksit, grafit oksidin ultrasoniklestirilmesi yoluyla iiretilir. Bu yontemler nispeten
diisiik sentez sicakligi, liretim maliyetini diisiirmek ve sabitlemek i¢in se¢ilmektedir.
Ancak, bu yontemler esnasinda dinitrojen tetroksit (N2O4) ve azot dioksit (NO>) gibi ve
toksik gazlar agiga ¢ikmaktadir. Bu nedenle, proses giivenligi ve ¢evresel maliyetlerin ve
risklerin dikkate alinmasi gerekmektedir. Yakin tarihte yapilan ¢aligmalar da Hummers
yontemi, biiyiik oranda daha hizli ve tehlikesiz bir islem olmasi sebebiyle GO'in sentezi

i¢in oldukca benimsenmis bir yontemdir.
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Ayrica potasyum perklorat (KCIO4) ve nitrik asit (HNOz3) yerine potasyum permanganat
(KMnOg4) ve sodyum nitrat (NaNO3) kullanimi ile klor dioksit (ClO2) gibi patlayict
gazlarin olusmamasi onemli bir artidir. Hummers ydnteminin iyilestirilmesi ile GO
iiretimine daha ¢evreci bir yaklagim getirilmistir. Bu iyilestirmeler sebebiyle iiretim ve
cevre koruma maliyeti de azaltmistir. Sivi fazli pul pul dokiilme, grafen iiretimi igin ise
en yaygm kullanilan sentez yontemlerinden biridir. Ik olarak 2008'de gerceklestirilmis
olup grafen sentezi grafiti uygun bir ¢6ziicii iginde dagitilmasi, yiginin pul pul dokiilmesi
ve nihai triinlerin saflastirilmasi seklinde {ic ana adimdan olusmaktadir ve bir¢ok

caligmada tercih edilmektedir [30-32].

2.2.2. Asagidan Yukariya Grafen Sentez Yontemleri

Asagidan yukariya sentez yaklasimi genel olarak daha sonra kaldirilan ve transfer
stirecini zorunlu kilan ¢esitli alttaglar tizerindeki grafen biiylitme yontemlerini igerir. Bu
teknikler, elektriksel, fotonik ve mekanik 6zellikler agisindan yiiksek kaliteli standartlari
siirdiiriirken, biiylik Olcekli grafen iiretimini de saglamaktadir. En yaygin olanlari,
epitaksiyel biliylitme ve kimyasal buhar biriktirme (KBB) yontemleridir. Epitaksiyel
bliylitme, bir tek kristal SiC (silikon karbiir) alttagin yiiksek sicaklik etkisiyle birkag
atomik Si katmaninin siiblimlesmesi ile olugsmaktadir. Siiblimlestirme genellikle 1450 °C
ile 1550 °C arasindaki sicakliklarda bir firin igerisinde gergeklestirilir. Si-C baglarinin
kirilmasin1 ve silikonun siiblimlesmesinden sonra, karbon tiirleri yiiksek sicaklikta
bagimsiz tek katmanl grafen tabakalar1 halinde kendiliginden birlesir. Bir polikristal SiC
bilesiginden baglayarak grafen iiretimi oldukc¢a verimli bir yontemdir ve bu yontemin
uygulamasi oldukga basittir ve grafenin verimi sadece firinin boyutuyla sinirli oldugu igin
grafen sentezi bu yontemle kolayca gergeklestirilebilir [33]. Diger bir asagidan yukariya
sentez yaklagimi Kimyasal buhar biriktirme (Chemical Vapor Deposition (CVD))
yontemidir. Grafenin bir karbonlu gaz kaynagi kullanilarak bir alttag tizerinde biiytitiilme
islemidir. Bu islem karbonlu bir gaz kaynaginin sicak bir reaktore verildigi bir kimyasal
reaksiyondan olusur. Yiiksek sicakliklarda, hidrokarbon 6nciisii, metal substrat tizerinde
bir grafen tabakasi olusturmak i¢in karbon kaynagi olan gaz karbon radikallerine ve
hidrojene ayrisir. Grafenin iizerinde biiyiitillecegi metal sadece bir katalizor olarak

caligmakla kalmaz, ayn1 zamanda biiyiime mekanizmasini da belirlemektedir [30,33].
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Tek katmanli grafen sentezi igin geg¢is metalleri (Ni, Cu, Ru, Ir, Pd, gibi) alttas olarak
kullanilmaktadir. Yapilan ¢alismalar incelendiginden en ¢ok bakir (Cu) ve nikel (Ni)
folyolarin kullanildig1 bilinmektedir. Bunun sebebi ise bakir ve nikelin karbon

¢oziicliliigiin yiikksek olmasidir [32].

Rouff ve ekibi tarafindan 2009 yilinda Ilk kimyasal buhar biriktirme yontemi ile ilk kez
grafen sentezi gerceklestirilmistir. flerleyen galismalar neticesinde yiizey sicaklig1 cok
farkl1 sicakliklarda caligilip oldukca giizel basarilar edilmistir [30, 33]. O zamandan beri,
cihaz {iretimi ve testi i¢in tek katmanli grafen biiylitmek ve grafeni yalitkan bir alt
tabakaya aktarmak icin bakir kullanan bir¢ok arastirma yapilmistir ve hala devam
etmektedir. Prensipte bakir folyo iizerindeki grafen, metan gazinin genellikle 1000 °C 'de
ylizey lizerinde seyreltik hidrojen ortaminda bozunmasiyla biiyiitiiliir. Ek olarak yapilan
birgok ¢alismada argon gazi kullanilmustir. Sekil 2. 8’de bir kimyasal buhar biriktirme

yontemi kullanilarak grafen sentezleme deneyindeki asamalar1 temsil edilmistir.

a) b)

Sekil 2.8. Kimyasal buhar biriktirme yontemiyle ile Bakir alttaslar {izerinde grafenin
biiylimesini gosteren akis semasi: (a) dogal oksitli bakir folyo, (b) tavlamadan sonra bakir
ylizeyde tanecikli yapt olusmast (c) bakir folyo {izerindeki grafen adalarinin
cekirdeklenmesi ve farkli konumlarda biiylimesi (d) grafen adalarmin birlesmesi ve

grafen katmanlarin olusmasi [34].

[k olarak tavlanma asamas1 adlandirilan asamada oksitlendigi diisiiniilen genellikle 25-
50 pum kalinligindaki bir bakir folyonun, Hz ortaminda yiiksek sicaklikta tavlamasi ile

bakir folyo yiizeyindeki dogal oksit tabakasinin temizlenmesi saglanir.
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Grafenin biiylimesi i¢in bakir folyonun yiizeyinin tanecikli hale getirilerek adaciklar
olusturulmasi ve ¢ekirdeklenme merkezlerinin olusturulmasi i¢in belirlenen sicakliga
getirilir. Tavlama siiresi de degisiklik gdsterebilen ve sentezlenen grafenin kalitesinde
etkilidir. Daha sonraki biiylitme olarak adlandirilan asamada karbon kaynagi olan gazin
belirlenene gaz akis hizi ile belirlenen siire boyunca verildigi asamadir. Bakir folyonun
belirlenen gazlarin ortaminda kalmasiyla (genellikle CHa/H2), grafen adalarinin
cekirdeklenmesi rastgele fakat genellikle bakir folyonun ylizeyinin tane simirinda
gerceklesmeye baslar [30-33]. Bu sekilde devam ederken bir siire sonra, grafen alanlari
bakir alttagin tiim alanini kaplayacak sekilde biiylir ve sonunda siirekli bir grafen film
olusur. Bilyiime evresinde gazlarin birbirleri ile olan orani, akis miktarlarinin ve biiyiitme
siiresinin grafenin kalitesi tlizerinde etkili oldugunu belirten fazlasiyla ¢alisma
bulunmaktadir. Diger bir asama ise sogutma asamasidir. Bu asamada birikme evresinden
sonra belirlenen gazlar verilerek firin oda sicakligina sogutulur. Tiim asagidan yukariya
sentez yontemleri arasinda, kimyasal buhar biriktirme (KBB) genis alanda yiiksek kaliteli

grafen {iretme avantaji nedeniyle 6ne ¢ikmaktadir [29-36].

Kimyasal buhar biriktirme yOntemine alternatif olan yontemlerden birisi de plazma
destekli kimyasal buhar biriktirme (PDKBB) yontemidir. Geleneksel kimyasal buhar
biriktirme yonteminden farkli olarak bu reaksiyonlar enerji verilerek iyonlastirilmis ve
bu iyonize ortamda negatif yiiklerin diger bir degisle serbest elektronlarin ve pozitif
yiiklerin sayisinin yaklasik olarak esit oldugu plazma ortami olarak adlandirilan ortamda
gerceklesmektedir [37]. Kimyasal buhar biriktirme sisteminin ekipmanlarina ek olarak

plazma destekli kimyasal buhar biriktirme sisteminde gii¢ tinitesi bulunmaktadir.
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Sekil 2.9 da plazma destekli kimyasal buhar biriktirme (PDKBB) sistemi gosterilmistir.
Diizenek gaz akis kontrol cihazi, RF gii¢ kaynagi, yiiksek sicaklik firini ve vakum sistemi
olmak iizere dort ana boliimden olugmaktadir. Kimyasal reaksiyonlar firin icerisindeki
Kuartz tiip igerisinde kimyasal buhar biriktirme tekniginde oldugu gibi 6ncii ve yardimci
gazlar arasinda kimyasal reaksiyonlar gergeklesir. Gaz halindeki tiirler, li¢ fonksiyonel
gruba ayrilabilen grafen ve tlirevlerinin sentezi ic¢in gereklidir. Karbon igeren gaz
halindeki onciiler, plazma ile gii¢lendirilmis reaksiyon yoluyla grafen biiyiimesi i¢in
karbon radikalleri saglar. Yiiksek kaliteli grafen ve tiirevlerini tiretmek i¢in Hz, Oz gibi
gazlar amorf karbon asindiricilar olarak kullanilir. Genellikle N2, NH3 gibi gazlar ise,
grafenin elektriksel ozelliklerini uyarlayabilen biiylimiis grafenin katkisini elde etmek

icin kullanilir [38].

I—'

SIS

]
b}

Gz G

Sekil 2.9. PDKBB diizeneginin sematik gosterimi [39].

PDKBB, standart KBB tekniginden daha diisiik sicaklikta alttaglar {izerine g¢esitli
malzemelerden ince filmler biriktirmek icin kullanilir. PDKBB nispeten diisiik alttas
sicakliklart gerektirdiginden ve yiiksek biriktirme hizlar1 elde edilebildiginden; filmler
geleneksel KBB teknikleri igin gerekli olan yiiksek sicakliklara (600 ile 800°C araliginda)
dayanamayan genis alanli alttaslar tizerinde de biriktirilebilir [38-43]
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2.2.2.1. Kimyasal Buhar Biriktirme Yontemiyle Sentezlenen Grafenin Transferi

Gegis metalleri lizerinde biiyiitiilen grafen, elektrokromik cihaz iiretimi, elektriksel veya
elektrokimyasal gecis karakterizasyonu igin yalitkan ylizeylere aktarilmasi
gerckmektedir. Sentezlenen grafenin transferini oksitlenmis silikon alttas (Si/SiO2) veya
kuvars gibi kati alttaglar tizerine transfer edilmis pek cok calisma bulunmaktadir.
Grafenin bu alttaslara transfer edilmesi transistorler ve fotoelektrik aygitlari igeren
elektronik uygulamalar i¢in oldukca elverislidir. Diger bir uygulama ise polietilen
tereftalat (PET), polikarbonat (PC) ve polivinil klorid (PVC)) gibi biikiilebilir-esnek
alttaslara transfer edilmesidir. Esnek alttaslara transfer edilebilmesi grafeni, biikiilebilir
dokunmatik ekranlar, giines pilleri, batarya uygulamalar1 ile optoelektronik ve organik
elektronik teknolojileri ig¢in benzersiz ve degerli kilmaktadir [43,44]. Grafenin transferi
icin yaygin olarak kullanilan bircok yontem bulunmaktadir. Bunlardan bir tanesi,
polimetilmetakrilat (PMMA) yontemidir. Bu yontem serbest duran bir grafen zar elde
etmek i¢in tizerinde grafen biiyiitiilmiis olan metali kimyasal olarak asindirmay1 igerir.
Metal alttas asindirildiktan sonra bu zar daha sonra transfer edilmek istene bir alttas
izerine alinabilir. Genel olarak transfer siirecinde ilk 6nce polimetilmetakrilat (PMMA)
veya Polidimetilsiloksan (PDMS) gibi ince bir polimerik tabakanin biiyiitiilmis grafenin
tizerine damlatilarak kaplanmasiyla gergeklestirilir. Bu polimer, transferden once grafen
icin destekleyici bir ¢erceve saglar. Altindaki metal alttas daha sonra demir kloriir (FeCls)
cozeltisi ile asindirilarak uzaklastirilir. FeCls ¢ozeltisi yerine hidroklorik asit (HCI), nitrik
asit (HNOz3), demir nitrat (Fe(NOs)3), amonyum siilfat (NH4)2SOg) ve bakir kloriir
(CuCly) gibi g¢ozeltiler kullanilarak alttasin asindirildigi ¢alismalar mevcuttur. Ama bu
cozeltiler zehirli olmasi nedeniyle ¢alisma sartlarini zorlastirmaktadir. Bu sebeple FeCls

¢ozeltisi daha yaygin olarak kullanilmaktadir.
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Alttag tamamen ¢oziindiikten sonra, ylizen zar istenen bir alttas {izerine yerlestirilebilir.
Kurutulduktan sonra PMMA tabaksinin grafen film iizerinden uzaklasmasi aseton
yardimiyla saglanarak transfer etme islemi tamamlanmaktadir. Grafenin bir baska basarili
transfer yontemi ise laminasyon yontemidir. Grafen laminasyon teknigi ile seffaf PVC
(polietilen tereftalat) ylizeylere PET esnek alttaglara, PVA (Polivinil alkol) yiizeylere
transfer edilebilir. Genel olarak laminasyon teknigi aktarilacak olan alttag 6zelliklerine
gore 100 °C ve 130 °C arasinda 1s1l islem uygulayarak masa iistii olarak kullanilabilen iki
paralel silindir arasinda basing ve 1s1 uygulayan bir cihazla saglanir. Lamine edilmis
filmden grafenin uzaklastirilmasi tamamen i¢in kullanilan alttasa gore ¢6zmek i¢in uygun
bir ¢ozelti secilir. Ornegin bakirin grafen ve lamine edilmis filmden tamamen
ayrilabilmesi icin konsantre FeCls ¢ozeltisi kullanilabilir. Yaklasik 40-45 dakika siiren
asindirma isleminden sonra bakir alttas tamamen ¢ozelti icinde ¢oziiliir. Bu yontem,
grafenin genis ylizey alanini en az fiziksel hasara maruz birakmak i¢in oldukga etkilidir
[45].

Metal alt tabakalardan yalitkan alt tabakalara grafenin tiim bu transfer yontemleri, ¢atlak,
kirigikliklar ve dalgalanmalar gibi belirli derecelerde yapisal kusurlar ortaya
cikarmaktadir. Ek olarak grafen iizerinde belirli miktarda safsizlik birakan polimer
tabakasini tamamen ¢ikarmak zordur. Bu agidan biiyiitiilen grafenin kalitesini korumak
icin PMMA 1sitmasi, alttas isleme, yliksek vakumlu tavlama, kloroform temizleme ve

benzeri gibi ek islemler de kullanilan yontemlerdir [34].
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3. GRAFEN FiLMLERIN KARAKTERIZASYON YONTEMLERI

3.1. Raman Spektroskopisi

Raman spektroskopisi, kimyasal yap1 hakkinda ayrintili bilgi veren ¢ok yonlii, tahribatsiz
bir tekniktir. Raman spektrometreleri, malzemeleri genellikle goriiniir veya yakin
kizilotesi dalga boylarinda tek renkli lazer 15181 kullanarak arastirir. Bir numune
aydinlatildiginda, 15181n ¢ogu enerjide bir degisiklik olmadan dagilir; buna Rayleigh
sacilmast denir. Bununla birlikte, fotonlarin kii¢iik bir kismi, molekiiler titresimlerde
enerji kayb1 veya kazanimi ile dagilir. Bu fenomen Raman etkisi veya Raman sagilmasi
olarak adlandirilir. Bu titresimlerin enerjileri molekiillerin bilesimine ve yapisina
Ozgudiir. Toplanan 1s1iktan ayrintili ve bilgi agisindan zengin spektrumlar iiretmek igin
son derece hassas dedektorler ve spektrograflar kullanilir. Raman spektroskopisi, ii¢
boyutlu elmas ve grafit, iki boyutlu grafen, bir boyutlu karbon nanotiipler dahil olmak
izere karbon malzemelerin kafes yapisinin ve elektronik, optik ve fonon 6zelliklerinin
karakterizasyonu i¢in hizli, tahribatsiz ve yiiksek ¢Oziiniirlikli bir karakterizasyon
aracidir. Geometrik yapilardaki kiiciik farkliliklar bile bir molekiiliin gozlemlenen Raman
spektrumunda 6nemli farkliliklara yol agtigi igin kolayca fark edilmektedir. Sekil 3.1°de
gosterildigi gibi grafenin Raman spektroskopisi, genel olarak {i¢ temel pikten
olusmaktadir [48].

2D

Siddet (keyfi birim)
0]

1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600 2800 3000

Raman Kaymasi (cm-1)

Sekil 3.1. Grafenin Raman Spektrumu.
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Bunlardan birincisi D piki olarak adlandirilir ve yaklasik 1350 cm™ civarinda olusur.
Ornegin i¢ yapisindaki kusurlar hakkinda bilgi verir. G bandi, grafen spektrumunda 1587
cm? civarinda goriinen keskin bir banttir. G piki 1585 cm™ civarinda ve 2D piki ise 2550-
2800 cm™ araliginda olusmaktadir. 2D pikinin G pikine oran grafenin katman sayisi ve
kalitesi hakkinda bilgi vermektedir G bandi konumu, numunede bulunan katmanlarin
sayisina oldukca duyarlidir ve katman kalinligin1 belirlemek i¢in bir yontemdir [46-50].
Literatiirde belirtildigi gibi grafenin Raman spektroskopindeki G piki dogrudan grafen
filminin katman sayis1 hakkinda bilgi vermektedir. Ayrica piklerin yar1 maksimumdaki
tam genisligi (FWHM) 80 cm™ “den kiiciik olan numunelerin katman sayisinin < 3 oldugu

bilinmektedir [48].

Esitlik 3,1°de farkli katman sayilarina gore G pikinin konumu arasindaki iligki verilmistir.
Esitlikte oc dalga sayilarindaki bant konumunu ve n, numunede bulunan katmanlarin

sayisini belirtmektedir [51].
oc = 1581.6+ 11/(1 + n'®) (3.1)

Grafenin Raman spektrumlarinin 2D bandinin grafen tabakalarinin istiflenmesine daha
duyarl1 oldugu bilinmektedir. Ornegin, tek katmanli grafenin 2D bandimin konumu ~2679
cm ! iken, ¢ok katmanli grafen (2-4 katman) igin 2D bandin konumunun daha biiyiik
konumlara dogru kaydig1 gozlemlenir. Ayrica tek katmanl grafen i¢in Iop / Ig yogunluk
orant 1,6 civarinda ve daha biiyiik oldugu, cift katmanli grafen i¢in bu oran yaklasik
olarak 0,8 oldugu, li¢ katmanli grafen igin 0,30 civarinda oldugu ve ii¢ ve ¢ok (>4)

katmanli grafen i¢in bu oranin 0,07 oldugu bilinmektedir [52, 53].

3.2. Optik Karakterizasyon Yontemleri

Isik insan gozii tarafindan algilanabilen elektromanyetik radyasyonu ifade eder. Isik dalga
ve parcacik Ozelliklerini birlikte gosterir ve elektromanyetik enerji olarak tanimlanir. Bu
enerji frekans ve dalga boyu ile matematiksel olarak iligkilidir ve asagidaki esitlik 3.2°de

verilmistir. Burada E fotonun enerjisini, A radyasyonun dalga boyunu, h plank sabitini ¢

ise 151k hizin1 gostermektedir.
h.c
E=hv = ~ (3.2)

Is1g1 olusturan elektrik ve manyetik alan bilesenleri birbirine diktir. Isik bu bilesenlerin

ikisine birden dik bir dogrultuda ilerler.
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Sekil 3.2°de gosterildigi bir ylizeye 151k geldigi zaman 151k demeti malzeme iizerinden

yansir, sogrulur ve malzemenin igerisinden geger [54].

Gelen Isik 1 \ Yanstyan Isik I

Sagilan Isik Ig N\ Sogurulan Isik
E N

A

Gegen Isik 1} \

Sekil 3.2. Malzemenin 151k ile etkilesimi.

Enerji korunumlu oldugu icin gelen 1s1k siddeti (Io) asagidaki esitlik 3.3’de verildigi
gibidir.
lo=Ir+ la+ I7+ Is (3.3)

Esitlik 3.4°de bir malzemenin optik gegirgenligi (T) malzemenin igerisinden gecen 15181n

siddetinin I(T) malzemeye, gelen 15181n siddetine (Io) oranina esittir.

7= 10 (3.4)

Io

Esitlik 3’5 de Malzemenin optik yansitmasi (R), yansiyan 151gin siddetinin I(R), gelen

151810 siddetine (Io) oranina esittir.

R=® (3.5)

Io

Sacilma ve sogrulmanin olmadigi durumlarda T+R = 1 olarak verilmektedir. Sogrulmanin
oldugu durumlarda, sogrulma (A) ile verilir, bu esitlik T+R+A = 1 seklinde saglamasi
yapilir [54, 55]. Bu tez kapsamindaki ¢aligmalarda biiyiitiilen grafen 6rneklerin S ve p
polarize 151k i¢in 350-1000 nm dalga boylarina karsi optik gegirgenlik ve yansitmalari,
Hacettepe Universitesi Fizik Miihendisligi Ince Film Hazirlama ve Karakterizasyon
Laboratuvarinda bulunan Aquila nkd-8000 fotospektrometre kullanilarak filmlerin optik

gecirgenlik ve yansitmalari 6l¢tilmistiir.
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3.3. Elektrokimyasal Karakterizasyon

Elektrokimya, elektrik akiminin akis1 nedeniyle meydana gelen kimyasal degisiklikleri
veya kimyasal degisikliklerden elektrik enerjisi iiretimini inceleyen bir kimya dalidir
[56]. Elektrokimyasal tepkimelerin gergeklestigi sistemler bir elektronik iletken (bir
elektrot) ve bir iyonik iletken (bir elektrolit) arasindaki kimyasal fazlar arasindaki arayiiz
boyunca yiikiin tasinmasini ve etkileyen siiregleri igerir. Elektrot/elektrolit araytiziine bir
elektrik potansiyeli uygulandiginda gecen akimin olusturdugu ve kimyasal tepkimelerin
gerceklestigi  sistem elektrokimyasal hiicre olarak adlandirilmaktadir [57, 58].
Elektrokimyasal hiicrede kimyasal reaksiyonlar gergeklesmektedir. Bu sistemlerde yiik,
elektronlarin hareketiyle elektrot boyunca tasinir. Tipik elektrot malzemeleri arasinda kati
metaller (Orn. Pt, Au), sivi metaller (Hg, Civali alasimlar), karbon (grafit) ve bazi
yariiletkenler (indiyum kalay oksit (ITO), Silisyum) bulunur. Elektrolit fazinda, yiik
iyonlarin hareketi ile tagmir. En sik kullanilan elektrolitler, H*, Na* gibi iyonik tiirler
iceren s1vi ¢ozeltilerdir. Bir elektrokimyasal hiicrede yararli olmasi icin ¢oziicii/elektrolit
sistemi Ongoriilen elektrokimyasal tepki i¢in yeterince diisiik direngli yani, yeterince
iletken olmalidir. Daha az geleneksel elektrolitler arasinda erimis tuzlar (NaCl-KCl) ve
iyonik olarak iletken polimerler (Nation, polietilenoksit, LiClO4) kullanilabilir. Ayrica
yiikiin aliminyum oksit levhalar arasinda hareket eden hareketli sodyum iyonlari
tarafindan tasindigir aliimina gibi kati elektrolitlerde mevcuttur. Uygun potansiyel
uygulandiginda elektrotta bir elektrokimyasal reaksiyon meydana gelir. Calisan bir
elektrodun yiizeyindeki bir maddenin uygun uygulanan potansiyelde indirgenmesi veya
yiikseltgenmesi, yeni malzemenin elektrot yiizeyine toplu olarak tasinmasma ve bir
akimin olusmasma neden olur. Ug olasi yiik tasima siireci vardir bunlar elektriksel
difiizyon, go¢ ve konveksiyondur. Elektrik alan varliginda yiikli iyonun hareketi
elektriksel go¢ olarak tanimlanir [59, 60].

Elektro aktif tiirlerin termal akimlarla, elektrotu dondiirerek veya ¢ozeltiyi karistirma
hareketi konveksiyon olarak tanimlanir. Sistemde ki iyonlar olusan elektrik alan yoniinde
ve elektronlar ise ters yonde hareket etmesi nedeniyle anot ve katot u¢ arasinda olusan
yogunluk farki nedeniyle yiik hareketi diflizyon olarak bilinir ve elektrokimyasal

Ol¢timler i¢in etkisi oldukg¢a onemlidir.
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Genel olarak, baslangicta reaktan, ¢ozeltiden kiitle aktarimi olan elektrot arayiiziine
difiize olur. Daha sonra, elektrot yiizeyi ile ¢ozeltideki tiirler arasinda elektron aligverisini
indiikleyen hiicreye potansiyel uygulanir. Akim, elektrotun yiizey alaniyla orantili
oldugundan, reaksiyonun hizi devreden gecen akimi Olgerek basit bir sekilde

belirlenebilir.
Akim, Esitlik 3,6’daki gibi ifade edilir burada Q yiizeyden gegen toplam yiikii temsil
etmektedir. Akim yogunlugu Esitlik 3.7°de oldugu gibi ifade edilir. Burada I akimi1 ve A,

ornegin yiizey alan1 temsil etmektedir [59,60].

.
=1 (3.7)

Elektrokimyasal siirecleri analiz etmek icin c¢esitli elektrokimyasal analizler
incelenmektedir. Yaygin olarak kullanilan elektrokimyasal yontemler arasinda ¢evrimsel
voltammetri (CV), kronoamperometri (CA), kronopotansiyometri o&lgtimleri yer
almaktadir. Bu tez kapsaminda da doniisiimli voltametri (CV), kronoampeometri (CA)

ve teknikleri kullanilmistir.

23



3.3.1. Cevrimsel Voltametri

Cevrimsel voltametri (Cyclic voltammetry (CV)), elektrokimyasal siire¢ler boyunca
meydana gelen indirgenme ve yiikseltgenme reaksiyonlarini incelemek igin kullanilan
onemli, dinamik ve yaygin olarak kullanilan bir elektrokimyasal yontemdir. Sekil 3,3’de
ti¢ elektrotlu bir elektrokimyasal hiicrenin sematik gosterimi verilmistir. Elektrokimyasal
Ol¢iimler s6z konusu ii¢ elektrod yonteminde genellikle bir sivi veya jel elektrolit
icerisinde bir referans elektrot, karsit elektrot ve calisma elektrodu kullanilarak
gerceklestirilir. Calisma elektroduna dl¢limii yapilacak malzeme/film baglanir. Referans
elektroda uygulanan gerilim 6lgiim boyunca sabit tutulur. Karsit elektrot ise uygulanan
gerilimi giic kaynagindan elektrolite aktarma iglevi goriir. Elektrokimyasal ol¢iim
sirasinda ¢alisma elektrodu ile referans elektrodu arasina zamanla degisen bir gerilim
uygulanmaktadir. Uygulanan gerilime kars1 ¢alisma elektrodundan gecen akim
yogunlugu 6l¢iilmektedir. Bu 6l¢iim ile elde edilen egri ¢evrimsel voltametri (CV) olarak

adlandirilmaktadir [60,65].

b 4
Referans Elektrot —)F' - 3 Kargt Elektrot
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Sekil 3.3. Elektrokimyasal hiicre [60].

Elektrolit

Cevrimsel voltametri, calisan elektrotun potansiyelinin baslangi¢ potansiyeline geri
donmek i¢in ters yonde yiikseltildigi tersinir bir elektrokimyasal 6l¢limdiir. Bu dongiiler
birgok kez tekrarlanabilir. Olgiimler, dongiisel akima kars1 uygulanan potansiyele karst
dongiisel akimin degisimini vermektedir. Uygulanan gerilim ilk once baslangic

geriliminde tutulur.
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Gerilim belirli araliklarla artirildik¢a indirgenmis olan 6rnek yiikseltgenir. Diger bir
sliregte gerilim tersine gevrilir ve daha dnce yiikseltgenmis olan malzeme indirgenir. Sekil
3.4’de bu siireglerdeki yiikseltgenme ve indirgenme reaksiyonlarinin gergeklestigi

noktalar tipik bir ¢evrimsel voltmetri egrisinde gosterilmistir [60, 61].

Anodik tepe gerilimi

Anodik (ylikseltgenme)

PPt

it bty il

Katodik (indirgenme)

Akim Yogunlugu (mA)

Potansiyel (V)

Katodik tepe gerilimi

Sekil 3.4. Indirgenme ve yiikseltgenme piklerinin goriildiigii cevrimsel voltmetri egrisi

[61].
3.3.2. Kronoamperometri

Kronoamperometri (CA), Sekil 3.5’de gosterildigi bir kare dalga potansiyelinin
uygulandig1 ve elektrot akiminin zamanin bir fonksiyonu olarak 6l¢iildiigli ve 6rnegin
elektrokimyasal aktivitesini, kararliligini ve bir elektro aktif tiiriin ¢6zeltiden 6rnek

yiizeyine dogru difiizyonunu 6l¢mek i¢in kullanilan tekniktir [62, 63].

a) b)

Gerilim

Akim

t, Zaman to Zaman

Sekil 3.5. a) Kronoamperometri dl¢limii i¢in hiicreye uygulanan potansiyelinin zamana

bagli degisimi b) Okunan zamana bagl akim degerinin degigimi.

Olgiimler kapsaminda CA egrileri olarak adlandirilan egriler belirlenen siirelerle negatif
ve pozitif potansiyel fark o6rnekler iizerine uygulanarak zamana bagli akim degerleri
okunur. Ornek yiizeyine giren ve ¢ikan yiik miktarlari, anodik ve katodik akim degerleri

CA egrileri altinda kalan alanlar hesaplanarak elde edilir [65, 66].
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4. DENEYSEL CALISMALAR

Bu tez kapsaminda Hacettepe Universitesi Fizik Miihendisligi Boliimii Ince Film
Hazirlama ve Karakterizasyon Laboratuvari’nda bulunan sekil 4.1°de gosterilen Plazma
Destekli Kimyasal Buhar Biriktirme sistemi kullanilarak ¢ok katli grafen katmanlari
sentezlenmistir. S6z konusu grafen katmanlardan olusturulan kaplamalara grafen filmler

ad1 verilmektedir.

Kontrol
Paneli

Sekil 4.1. Grafen filmlerin sentezi i¢in kullanilan PDKBB sistemi

Grafen filmlerin iretiminde kullanilan alttagin karbon ¢oziiniirliigii, erime sicakligi,
puriizliligi gibi ozellikleri, sistemin hangi sicaklik araliginda galistigi, belirlenen
sicakliga 1sitma hizi, tavlama siiresi, filmin sentezlenmesi sirasinda quartz tiipe verilen
oncli ve tasiyict gazlarin akis miktarlar: ve bu gazlarin birbiriyle olan oranlari, gazlarin
belirlenen akis hizlarinda sisteme verilme siireleri, vakum seviyesi, grafen filmleri
olusturmak igin biriktirme siiresi, bilylitme siiresi sonrasinda sistemin ve metal alttagin
sogutulma hiz1 gibi ¢ok fazla parametre grafen filmlerin katman sayisina ve kalitesine
etki etmektedir [36]. Tiim bu parametrelerin dogrultusunda, genis yiizey alanlarina sahip,
iyi kalitede grafen filmlerin sentezlenebilmesi igin Oncelikle sentez parametrelerinin
optimize edilmesi gereklidir. Oncelikle ilk caligsmalarda sistem grafen katmanlarmin elde
edilmesi i¢in sentez parametrelerinin belirlenmesi i¢in ¢alismalar yapilmistir. Bu siire¢
sonunda bir¢ok agidan iyi olan parametreler belirlenerek grafen sentezi i¢in iki ayr1 teknik

kullanilmustir.
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Bunlardan birincisi olan kimyasal buhar biriktirme yontemi ile sentezlenen filmlerde
biiyiitme siiresinin etkisi ve metan gaz (CHa) akis miktarinin etkileri incelenmistir. Ikinci
asamada diger sentezleme teknigi olan plazma destekli kimyasal buhar biriktirme
(PDKBB) teknigi ile grafen filmler sentezlenmis ve biiylitme siiresinin, biiyiitme
esnasinda uygulanan giiciin film o6zellikleri tizerindeki degisimi incelenmistir. Sekil

4.3°de PDKBB sistemi gosterilmistir.

Sekil 4.2.Sentez sirasinda PDKBB sisteminin bir gériintiisi.

Tiim sentez siirgleri sonrasinda biiyiitiilen grafen filmler polimetilmetakrilat (PMMA)
yontemi ile cam ve pet alttaslar iizerine transfer edilmistir. Sentezlenen grafen érneklerin
optik gecirgenlik ve yansitma spektrumlari 350—-1100 nm dalga boyu arasinda Aquila
marka nkd-8000 spektrofotometre ile Ol¢iimleri alimmustir. Grafen filmlerin
elektrokimyasal ve optik ozelliklerinin incelenmek igin CHI marka elektrokimyasal
analizor ve Hitachi Diode Array U-0080D spektrofotometre kullanilmigtir. Grafen
filmlerin Sl¢iimleri 0,1 M LiClO4/PC ¢ozeltisi kullanilarak ti¢ elektrot sistemi kurularak
orneklerin ¢evrimsel voltametri (CV) ve kronoamperometri (CA) Ol¢iimleri elde
edilmistir. Olciimlerde referans elektrot olarak Ag/AgCl ve karsit elektrot olarak platin
(Pt) elektrot kullanilmistir. CV 6l¢timleri i¢in - 0,5 V ve 40,5 V gerilim araligindan

baslanarak ardigik olarak 0,5 V artirilarak -2,5 V ve +2,5 V araligina kadar artirilmistir
ve her bir gerilim degeri i¢in 10, 20, 30, 40 ve 50 mV s tarama hizlarinda Olgtimler

tekrarlanmistir. Cevrimsel voltametri egrilerinde yatay eksen Ag/AgCl elektrotu referans

alindiginda uygulanan gerilimi, dikey eksen ise akim yogunlugunu ifade etmektedir.
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Akim yogunlugunun uygulanan potansiyel farka gore degisimi CV egrisi, zamana karsi
akim yogunlugunun degisimi ise CA egrisi olarak adlandirilmaktadir. Sentezlenen grafen
filmlerin Raman spektrumlar1 Bilkent Ulusal Nanoteknoloji Arastirma Merkezi (UNAM)

biinyesinde bulunan Raman spektrometre kullanarak olgtilmustiir.

4.1. Grafen Sentezi

Bu tez c¢alismalar1 kapsaminda plazma destekli kimyasal buhar biriktirme sistemi
kullanilarak grafen katmanlarin sentezi gerceklestirilmistir. Grafen sentezi i¢in kalinligi
Cu folyolar kullanilmistir ve alltas olarak kullanilan bakir folyolarin kalinligi 20 um olup,
2 x 2 cm? boyutlarinda kesilerek sisteme yerlestirilmistir. Kuvars tiipiin basinc1 2 x 107
Pa temel basincina diistiriilmiistiir. Karbon kaynagi olarak metan (CHas) gazi ve yardimci
gaz olarak da Ar ve Hz gazlari kullanilmistir. Sentez isleminden 6nce deneylere ilk olarak
gaz temizligi islemi ile baglanmistir. Gaz temizligi siirecinin temel amaci; deney ortamini
kirliliklerden ve su buharindan arindirarak daha kaliteli filmlerin sentezlenmesine
yardimer olmaktir. Gaz temizligi siirecin de ilk 6nce sisteme {i¢ dakika boyunca argon
gaz1 verilmistir ve gazin ortama akis hizi belirlenen degere ayarlanarak, gaz akis
sistemindeki basing gostergeleri kontrol edilerek verilen gaz ile dogru orantili olarak
degistigi kontrol edilerek deney 6ncesinde sistemde herhangi bir hata olup olmadigindan
emin olunmustur. Ardindan ayni islemler H> ve CH4 gazlan iginde tekrarlanmistir.
Sonraki asamada Sistemin 1sitma, tavlama ve bilyilitme sicakliklarinin degerleri, tavlama
ve bllylitmenin olacag: sicaklikta kalmasi gereken siireler ve degerler programlanmistir.
Tiip firmin sicakligi her on dakikada on derece artirilarak istenilen sicakliga ulasacak ve
bu sicaklik, sistemdeki sicaklik kontrolii vasitasiyla bu sicakliga ulasildiginda sabit
kalacak sekilde sisteme veri girisi yapilmigtir. Yardimer gaz olarak kullanilan Hz ve Ar
gazlart 1sitma, tavlama, biiylitme ve sogutma siireglerinin hepsinde mevcut olmakla
birlikte, karbon kaynagi olarak kullanilan CH4 gaz1 ise sadece biiyiitme esnasinda sisteme
verilmektedir. Sentez tamamlandiktan sonra verilmistir. Sentez islemi tamamlandiktan

sonra Sistem sogumaya birakilarak islemler tamamlanmistir.
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4.2. Grafen Transferi

Grafen tretimi i¢in kimyasal buhar biriktirme veya plazma destekli kimyasal buhar
biriktirme yontemi kullanildiktan sonra bakir folyo iizerine grafen filmlerin transfer
edilmesi gerekmektedir. Bu tez kapsaminda bakir folyolar iizerin de sentezlenen grafen
katmanlarin polimetilmetakrilat (PMMA) aracili yontemle gergeklestirilmistir. Bu
sliregteki esas amag grafen filmlerin en az hasarla Si/SiO2, cam ve polietilen tereftalat
(PET) alttaglar iizerine transferinin yapilmasidir. Sekil 4.3’de FeCls ¢ozeltisine birakilan
grafen kapli bakir folyolar ve bir siire sonra bakirin ¢éziinmiis hali ile PET alttasa transfer

edilmis bir grafen film gdsterilmistir.

Sekil 4.3. Grafen transfer siirecindeki asamalar a) grafen kapli bakir folyonun FeCls
¢ozeltisi igeresindeki ilk hali, b) bakir folyonun FeCls ¢ozeltisinde bakir yilizeyin biiyiik
bir kisminin ¢éziinmiis hali, c) bakir folyonun ¢oziindiikten sonra geriye kalan PMMA

kapli grafen film, d) biikiilebilir PET alttas iizerindeki grafen film.
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Transfer siirecinin ilk asamasinda iizerine grafen biiylitiilmiis bakir folyolar 3000 dev/dk
hizla 30 s boyunca damlatilan PMMA c¢ozeltisiyle spin kaplama (spin coating) teknigi
kullanilarak kaplanmistir. Ardindan kaplanan ornekler kurutulmaya birakilmistir.
Yeterince kuruyan 6rnekler grafen altindaki bakir folyonun ¢oziinmesi i¢in laboratuvarda
hazirlanan demir kloriir (FeCls) ¢ozeltisi igerisine birakilmistir. Bakirin ¢oziinme hizi
ornegin biiyiikligline gore degisiklik gostermektedir. Bakir alttag tamamen ¢oziindiikten
sonra PMMA kaph grafen filmler FeCls ¢ozeltisinin kalintilarindan arindirilmak
amaciyla 6rnegin boyutuna uygun temiz bir cam yardimiyla ¢ozelti icerisinden alinarak
distile su ile yikanmistir. Ornekler yaklasik bes dakika boyunca distile su icerisinde
bekletilmistir. Ardindan PMMA kapli grafen filmlerin altinda kalan oksitlenmis metal
Kirlilikleri temizlemek amaciyla ylizde beslik bir oranda hazirlanan HCI asit ¢ozeltisi
icerisine yine temiz bir cam lizerine alinan Ornekler birakilmistir. Burada yaklasik 5
dakika beklet 6rnekler tekrar ildikten sonra, 6rneklerin HCI asit ¢dzeltisinden tamamiyla
temizlenmesi i¢in ornekler tekrar temiz distile su igerisine birakilmistir. Distile su
icerisinden hangi ylizeye transfer edilmek isteniyorsa o yiizey ilizerine alinarak transfer
islemi tamamlanmistir. Transfer edilen filmler ile alttas arasindaki su molekiilleri ortadan
kalkmasi i¢in transfer edilmis alttasa uygun bir sicaklikta 6rnekler 1sitilmigtir. Grafen
filmlerin lizerinden PMMA ¢ozeltisini arindirmak i¢in transfer edilen ornekler aseton
icerisinde temizleninceye kadar bekletilmistir. Ornekler aseton igerisinden ¢ikarildiktan

sonra distile su ile yikanarak transfer siireci tamamlanmustir.
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4.2.1. Kimyasal Buhar Biriktirme Yontemi ile Sentezlenen Grafen Filmlerin

Ozellikleri Uzerinde Biiyiitme Siiresinin Etkisi

Tez ¢aligmalarinin bu boliimiin de grafen drneklerin sentez Siirecinin optimizasyonu igin
deneysel c¢aligmalar yapilmistir. Yapilan 6n deneyler gaz akis miktarlari, tavlama
sicakligl, tavlama siiresi ve biiylitme parametrelerinin optimizasyonunu saglamak i¢in
deneyler yapilmistir. Yapilan bu ¢alismalarin sonuglar incelenerek en iyi sonuglari veren
deney parametrelerinin bir kombinasyonu olusturulmustur. Bu parametreler kullanilarak
grafen filmler {lizerinde biiylitme siiresinin etkilerini incelmek igin farkli biiyiitme
stirelerinde deneyler gergeklestirilmistir. Bu kapsamdaki grafen sentez deneyleri igin
Argon (Ar), Hidrojen (H2) ve Metan (CH4) gazlar i¢in dakika basina santimetre kiipte
gaz akis oranlari sirasiyla 80, 40 ve 5 sccm (standard cubic centimeters per minute) olarak
belirlenmistir. Deneyler 1000 °C’de gerceklestirilmistir. Orneklerin biiyiime siireleri ise
20, 10, 5 ve 2 dakika olmak iizere deney gergeklestirilmistir. Tablo 4.1°de 6rneklerin

sentez parametreleri verilmistir.

Tablo 4.1. KBB teknigi ile hazirlanan 6rneklerin biiylitme parametreleri.

Ornek Ar H. CH4 Tavlama | Biiyiitme
Ad1 (SCCm) (sccm) (sccm) Siiresi (S(;lli‘t;SI
(dk.) '
G2 80 40 5 35 10
G4 80 40 5 35 )




Sekil 4.4. KBB teknigi ile sentezlenen a) G1, b) G2, ¢) G3 ve d) G4 nolu 6rneklerden

alian optik mikroskop goriintiileri.

Optik mikroskop goriintiileri incelendiginde bakir folyo tizerinde olusan farkli biiyiikliik
ve yonelimlerde tanecikler bulunmaktadir. Olusan mikro grain yapilarin sinirlart belirgin

bir sekilde goriilmektedir.

Sekil 4.5’de KBB teknigi ile farkl siirelerde biiyiitmiis orneklerin dalga boyuna bagli
optik gegirgenlikleri verilmistir. Sekiller incelendiginde G1, G2, G3 ve G4 nolu
numunelerin 550 nm deki optik gegirgenlik yiizdeleri sirasiyla % 90,6, % 89,7, % 86,9
ve % 71,99’dur. Bu sonuglar dogrultusunda en fazla optik gegirgenlik yirmi dakikalik
biiyiitme siiresi ile gergeklestirilen G1 drnegine Ve en diisiik optik gegirgenlik ise G3 nolu

Ornege aittir.
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Sekil 4.5. a) G1, G2, G3 ve G4 nolu 6rneklerin optik gegirgenlik ve b) optik yansitma

spektrumlari.

Ayni1 6rneklerin Raman spektrumlari incelenmistir. Sekil 4.6’da tiim 6rneklerde grafenin
Raman spektrumunda sahip olmasi beklenen D, G ve 2D olarak adlandirilan ii¢ ana pik

gbzlemlenmistir.
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Sekil 4.6. G1, G2, G3 ve G4 nolu 6rneklerin Raman spektrumlart.

Tiim 6rneklerin Raman spektrumlari incelediginde, her 6rnegin kendine 6zgii bir Raman
spektrumuna sahip oldugu goriilmektedir. G1, G2, G3 ve G4 nolu o6rneklerin 2D
piklerinin konumu 2676,44, 2675,40, 2672,47 ve 2669,53 cm™dir. Tek katmanli grafen
i¢in bu pik merkezinin konumu 2679 cm™ civarindadir. Bu konum grafenin katman sayisi
arttikca saga dogru kayarak artar [52, 53]. Metan gazinin akis hiz1 azaldik¢a 2D pik
merkezinin konumu kiigiilerek sola dogru kaydigi yani tabaka sayisinin azalmis
olabilecegi tespit edilmistir. Tek katmanl grafen i¢in G pikinin konumu yaklasik olarak
1587 cm™'dir ve katman sayis1 arttikca G pikinin konumu sola dogru artmaktadir. G3
orneginin G piki diger 6rneklerden farklidir ve bu 6rnek i¢in G pikinin konumu 1587,17
cm? olarak tespit edilmistir. Geriye kalan diger 6rneklerin G piki ise 1583 cm™ civarinda

oldugu hesaplanmistir.
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Tablo 4.2°de grafen orneklerin Raman spektrumlarindaki farkli oranlarda ve

pozisyonlarda olan piklerinin bazi karakteristik 6zellikleri verilmistir.

Tablo 4.2. G1, G2, G3 ve G4 nolu oérneklerin Raman spektrumlarindan elde edilen

bilgiler.
Ornek | Pik Merkezi | Maksimum FWHM Io/ls | I/l
Adi (cm™) Siddet (cm™)
(kb)

1344,60 15,42 28,88

Gl 1583,45 88,81 32,58 018 | 251
2676,44 221,62 54,90
1339,60 362,02 30,80

G2 1583,39 501,43 29,30 072 137
2675,40 689,64 54,47
1344,30 44,29 34,41

G3 1587,17 288,94 28,19 016 | 210
2672,47 608,06 44,74
1342,52 36,73 24,49

G4 1583,88 390,47 42,88 010 | 224
2669,53 875,35 24,15

Orneklerin bu bilgiler 15181nda hesaplar1 yapildiginda G1, G4 érneklerinin yaklasik olarak
3 veya 4 katmanli, G2 6rneginin 2 veya 3 katmanli, G3 6rneginin 1 veya 2 katmanli

oldugu degerlendirilmistir.
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Sekil 4.7. Cam alttas iizerine transfer edilen G1 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50

mV.s? tarama hizlarinda a) +0,5 V ile -0,5 V araliginda b) +1 V ile -1 V araliginda c)

-1,5Vile +1,5 Varaliginda d) -2 V ile +2 V araliginda ve €) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.8. G1 nolu 6rnegin +1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.9. G1 nolu 6rnegin £1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.10. G1 nolu 6rnegin +2 V araligindal0, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.

39



600

C) 500}
400}
250F
200
T E
O
S s O
< <
2 250} 2 200} I
v v
500} | -400
750k — 25V 10%20 | -600 — 2,5V 20X10 1
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200
t(s) t(s)
500 | L] L] L] L] L] 500
250 ] 250}
& ~
g oF (\‘E OF
3 <
2 250} = 250}
” ~
500
-500F
750} —25V5%40 | —— 2,5V 4X50
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200
t(s) t(s)
400 F
200 f
-~
& Of
L
< -200}
—
-400}
-600 f — 2,5V 2X100 ]
0 50 100 150 200
t(s)

Sekil 4.11. G1 nolu 6rnegin +2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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KBB yontemi ile hazirlanmig G1 nolu 6rnegin uygulama gerilimi £0,5 V, £1 V, £1,5V,
+2V ve £2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s™ tarama hizlarindan elde edilen CV
egrilerinden maksimum katodik (Ic) ve anodik (l1a) akim yogunlugu degerleri, 6rnegin
yiizeyine giren (Qc) ve c¢ikan (Qa), yiik miktarlar1 hesaplanmistir. Tablo 4.3’de

hesaplanan bu degerler verilmistir.

Tablo 4.3. G1 nolu 6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Hiz Qa Qc Ic Ia
V) (mV.s?) (uC/cm?) (nC/cm?) (nA/cm?) | (uA/cm?)
10 10,9 34,0 3,29 3,59
+05 30 9,05 10,01 3,45 3,74
50 6.2 6,86 3,75 3,68
10 298 1287 38,64 47,87
20 3548 762 47,70 50,30
11 30 273 709,6 65,23 42,79
40 3245 461,7 59,04 50,28
50 308,6 438 67,39 49,25
10 1013,84 1551,44 32,08 42,24
20 736,15 962,11 39,05 44,62
£15 30 572,69 712,91 40,22 40,40
40 454,38 548,92 45,32 4543
50 363,50 439,13 44,08 40,99
10 400 380 37,94 62,38
20 150 200 52,48 67,29
L2 30 126 166,6 62,91 67,55
40 1225 1425 63,61 68,63
50 94 1182 69,88 798
10 5293 8154 48,88 128,48
20 3850 5250 64,92 12472
£25 30 3300 4500 88,4 128,48
40 2522 3460 92,24 135,84
50 2138 2788 94,8 126,85
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G1 nolu 6rnegin 0,5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve £2,5 V uygulanan potansiyel farklar ile
20 ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca 6lgiilen CA egrilerinden film
yiizeyine giren (AQc) ve ¢ikan (AQa) yik miktarlari hesaplandi. Tablo 4.4.’de bu

hesaplanan degerlerler verilmistir.

Tablo 4.4. G1 nolu 6rnegin CA Olgiimleri sonucunda elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim | AQe(uC/em?) | AQa(nC/em?) | AQc(uC/em?) | AQa(nC/cm?)
(V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+1 1004,90 915,79 1609,89 1714,01

+15 1150,17 1043,07 2483,74 3169,02
+2 1768,37 1761,85 4767,36 6439,21
+25 3175,66 3169,93 7788,23 1235,25

Gl nolu oOrnek iizerine uygulana tiim gerilim araliklar1 i¢in Olgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildik¢a CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de arttigi goriilmektedir. Ayrica uygulanan gerilimin
ve tarama hizlarinin artmasiyla maksimum anodik ve katodik akim piklerinin de artig
gozlemlenmektedir. Olgiimiin alindign -2,5 V ile +2,5 V gerilim arasinda anodik
maksimum akim degerlerinin katodik akim degerlerinden belirgin bir seklide biiyiik

oldugu goriilmektedir.

Elektrokimyasal Ol¢limleri kapsaminda incelenen kronoamperometri akim-zaman
egrilerinden film yiizeyine giren ve ¢ikan yiik miktarlar uygulanan potansiyel fark ile
birlikte arti§1 goriilmektedir. Hesaplanan katodik ve anodik yiik miktarlarindaki degisim
birbirine olduk¢a yakindir.
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Sekil 4.12. Cam alttas iizerine transfer edilen G2 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50

mV.s? tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)

-1,5Vile+1,5V araligindad) -2 Vile +2 V araliginda ve ¢) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.13. G2 nolu 6rnegin £1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.14. G2 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.15. G2 nolu 6rnegin £2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.16. G2 nolu 6rnegin +2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.

47



KBB yo6ntemi ile hazirlanmis G2 nolu 6rnegin uygulama gerilimi £0,5 V, £1V, £1,5V,
+2 V ve £2,5V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV /s tarama hizlarindan elde edilen CV
egrilerinden maksimum katodik ve anodik akim yogunlugu degerleri, katodik (Qc) ve

anodik (Qa) ylik miktarlar1 hesaplanmistir. Tablo 4.5°de bu degerler verilmistir.

Tablo 4.5. G2 nolu 6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Hizn Qa Qc Ic la
(mV.s") 2 2 2 2
V) (nC/cm?) (nC/cm?) (nA/cm?) (nA/cm?)
10 4,30 42 1,16 0,90
£05 30 3,75 3,15 1,50 0,67
50 3,04 2,6 11 0,87
10 195,7 439,3 2,28 1,64
20 2185 2555 2,77 1,65
30 168,00 1435 3,13 1,61
+1
40 126,20 108 2,63 1,62
50 115,60 88,4 2,52 1,67
10 84,30 158,00 2,08 2,00
20 59,50 103,40 3,08 2,26
30 50,67 80,51 4,56 2,40
+1,5
40 44,75 61,35 4,13 2,39
50 44,81 66,04 4,37 2,56
10 294,21 499,70 4,13 9,91
20 184,30 345,90 5,74 10,68
30 199,46 296,70 7,20 10,24
+2
40 163,72 266,01 8,13 11,17
50 148,00 226,02 8,87 11,68
10 614,20 1097,00 6,80 39,83
20 480,35 735,51 9,27 38,47
30 363,17 657,47 12,30 41,24
+25
40 335,82 571,25 14,64 40,92
50 350,08 534,62 17,18 40,21
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G2 nolu 6rnegin £0,5 V, 1 V, £1,5V, £2 V ve + 2,5 V uygulanan potansiyel farklarda
20 ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca alinan CA egrilerinden film
ylizeyine giren Ve ¢ikan yiik miktar1 hesaplanmistir. Tablo 4.6.’de hesaplanan degerlerler

verilmistir.

Tablo 4.6. G2 nolu 6rnegin CA Olgiimleri sonucunda elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim AQc(nC/em?) AQa(uC/cm?) AQc(nC/em?) AQA(nC/em?)
V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+1 22,43 23,15 70,86 56,46

+1,5 45,93 57,35 91,51 163,68
+2 4,36 4,80 501,78 978,58
+25 932,64 1031,37 1707,42 4659,31

G2 nolu ornek iizerine uygulan tiim gerilim araliklart ig¢in Olgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildik¢a CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de arttigi goriilmektedir. £2 V potansiyel farktan
itibaren giren ¢ikan yiik miktarlari neredeyse iki katina ¢ikmistir. Uygulan potansiyel fark
+1,5 V oldugu 6l¢timlerden itibaren anodik ve katodik pikler daha belirgin hale geldigi
goriilmektedir. G2 nolu ornegin elektrokimyasal Ol¢timleri kapsaminda incelenen
kronoamperometri akim-zaman egrilerinden film yiizeyine giren ve ¢ikan yiik miktari
degerleri uygulanan potansiyel fark ile birlikte artigi goriilmektedir. Hesaplanan 20
saniyelik pulslarla elde edilmis CA egrilerinden hesaplanan giren ¢ikan yiik miktari

esittir.
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Sekil 4.17. Cam alttas iizerine transfer edilen G3 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV.s*! tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1V araliginda c)
-1,5Vile +1,5 V araliginda d) -2 Vile +2 V araliginda ve ¢) -2,5 V ile +2,5V araligindaki
gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.18. G3 nolu 6rnegin +1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.19. G3 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.20. G3 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.21. G3 nolu 6rnegin +2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri
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KBB yontemi ile hazirlanmis G3 nolu 6rnegin uygulama gerilimi + 0,5V, +1 V,+15V,
+2 Vve =25V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s? tarama hizlarindan elde edilen
CV egrilerinden maksimum katodik ve anodik akim yogunlugu degerleri, Qc ve Qa yiik

miktarlart hesaplanmustir. Tablo 4.7°de hesaplanan bu degerler verilmistir.

Tablo 4.7. G3 nolu o6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Hizi Qa Qc Ic Ia

V) (mV.sY) (uC/em?) | (uC/cm?) (nA/cm?) (nA/cm?)

10 10,3 11,49 0,83 0,39

+0,5 30 6,93 5,53 0,95 0,50

50 4,64 3,76 1,24 0,73

10 24,01 27,11 0,78 0,88

20 17,92 17,35 0,91 1,05

+1 30 15,67 13,17 0,74 0,92

40 11,68 9,85 0,81 0,97

50 9,98 8,34 0,86 1,02

10 52,21 69,52 1,38 1,28

20 32,95 37,63 1,54 1,45

+1,5 30 33,34 34,22 1,37 1,60

40 24,75 24,99 1,49 1,65

50 21,16 20,84 1,53 1,72

10 63,23 214,83 1,54 2,73

20 42,31 113,70 1,87 2,63

+2 30 43,04 107,13 2,49 3,11

40 35,17 82,37 2,60 3,09

50 27,32 62,33 2,54 3,05

10 137,63 420,89 2,09 4,47

+25 20 90,01 253,63 2,62 4,75

30 79,85 197,56 3,19 4,44

40 52,45 149,15 3,73 5,23

50 47,63 120,73 3,94 4,89
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G3 nolu 6rnegin +£0,5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve 2,5 V uygulanan potansiyel farklarda
20 ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca 6lgiillen CA egrilerinden
yararlanilarak giren ve ¢ikan yiik miktar1 hesaplandi. Tablo 4.8’de hesaplanan AQc ve

AQAa degerlerleri verilmistir.

Tablo 4.8. G3 nolu 6rnegin CA 6lgiimleri sonucunda elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim AQe(nC/em?) AQa(uC/cm?) AQe(nC/em?) AQa(nC/cm?)
V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+1 24,49 20,53 55,91 57,58

+15 43,33 40,19 115,99 124,84
+2 63,49 72,04 231,43 282,50
+25 112,02 115,75 289,36 439,67

G3 nolu o6rnek lizerine uygulanan tiim gerilim araliklar1 i¢in 6lgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildik¢a CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de yiikseldigi goriilmektedir. £0,5 V, +1 V ve £1,5V
gerilimler altindaki anodik ve katodik yiik miktarlarinin hemen hemen esit oldugu ancak
+2 V ve £2,5 V gerilimler altindaki dl¢limlerde ise anodik ve katodik yiik miktarlarinin
katodik yiik miktarindan olduk¢a biiylik oldugu saptanmistir. CA egrilerinden film
ylizeyine giren Ve ¢ikan yiik miktar1 degerleri uygulanan potansiyel fark ile birlikte artig1
goriilmektedir. Hesaplanan katodik ve anodik yiik miktarlar1 birbirine olduk¢a yakindir.
Ancak 100 saniyelik pulslarla elde edilen CA egrilerinden film yiizeyine giren yiik

miktarinin fazla oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.22. Cam alttas iizerine transfer edilen G4 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV.s* tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)

-1,5Vile +1,5V araliginda d) - 2V ile +2V araliginda ve e) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki
gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.23. G4 nolu 6rnegin =1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4. 24. G4 nolu 6rnegin £1,5 V araliginda 10, 20, 40, ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.25. G4 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.26. G4 nolu 6rnegin £2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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KBB yontemi ile hazirlanmig G4 nolu 6rnegin uygulama gerilimi £0,5 V, +1 V, +1,5V,
+2 V ve +2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV s tarama hizlarindan elde edilen

CV egrilerinden maksimum katodik ve anodik akim yogunlugu degerleri ve giren/¢ikan

yiik miktarlart hesaplanmistir. Tablo 4.9°de bu hesaplanan degerler verilmistir.

Tablo 4.9. G4 nolu ornegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Hiz Qa Qc Ic Ia
(V) (mV.s?) (uC/em?) @Crem?) | AfCm) ] (mAfem?)
10 25,41 65,5 4,51 2,61
+05 30 18,33 27,67 5,52 2,53
50 9,42 9,6 2,29 3,84
10 65,01 68,03 3,38 2,72
20 49,05 42,50 3,72 2,48
+1 30 36,73 32,33 3,70 2,58
40 29,72 26,35 3,83 2,77
50 17,23 20,92 4,02 2,89
10 168,61 218,41 4,64 5,30
20 115,85 126,62 5,88 5,60
+15 30 86,07 90,73 6,71 5,88
40 70,97 75,35 5,72 5,69
50 62,81 64,41 5,94 5,68
10 378,01 597,02 5,93 12,88
20 252,80 339,52 7,55 11,89
+2 30 230,30 305,00 8,68 11,73
40 171,71 235,01 9,33 13,07
50 150,22 194,01 9,61 12,85
10 736,01 1259,01 7,72 21,27
20 489,02 766,02 9,75 21,70
+2;5 30 424,00 610,03 11,98 19,94
40 335,02 500,73 13,42 20,25
50 288,83 420,01 14,05 21,51
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G4 6rneginin £0.5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve £2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca olan akim-zaman egrilerinden
film ylizeyine giren ve ¢ikan yiik miktar1 hesaplandi. Tablo 4.10’da hesaplanan AQc ve

AQa degerleri verilmistir.

Tablo 4.10. G4 nolu 6rnegin CA o6lgiimleri sonucunda elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim AQc (uC/em?) | AQa (uC/em?) | AQe(uC/em?) | AQa(nC/ecm?)
(V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+1 85,37 74,79 219,22 207,89

+1,5 138,99 139,69 454,01 518,14
+2 270,32 295,21 819,01 1079,73
+25 463,58 512,87 1323,07 1947,66

G4 nolu oOrnek iizerine uygulanan tiim gerilim araliklart i¢in Olgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildik¢a CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de yiikseldigi goriilmektedir. Uygulanan gerilimler
altinda anodik ve katodik yiik miktarlarinin +2,5 V hari¢ tiim 6l¢timlerde benzer oldugu
saptanmistir. G4 Orneginin elektrokimyasal Ol¢limleri kapsaminda incelenen CA
egrilerinden film ylizeyine giren/¢ikan yiik miktar1 degerleri uygulanan potansiyel fark
ile birlikte artig1 goriilmektedir. Hesaplanan giren ve ¢ikan yiik miktarlar1 birbirine yakin

oldugu gozlemlenmistir.
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4.2.2. Kimyasal Buhar Biriktirme Yontemi ile Sentezlenen Grafen Filmlerin
Ozellikleri Uzerinde Metan Gaz Akis Oraninin EtKisi

Tez caligmalarinin bu boliimiin de grafen 6rneklerin sentez Siirecinin optimizasy onu i¢in
deneysel c¢aligmalar yapilmistir. Yapilan 6n deneyler gaz akis miktarlari, tavlama
sicakligl, tavlama siiresi ve biiylitme parametrelerinin parametrelerini belirlemek icin
gergeklestirilmistir. Optimizasyon i¢in yapilan deneyler degerlendirilerek en iyi sonug
veren deney parametreleri kombinasyonu belirlenmistir ve bu degerler kullanilarak dort
farkli biiylitme siiresinde deneyler gergeklestirilmistir. Bu kapsamda sentezlenen grafen
filmler i¢in Argon (Ar) ve Hidrojen (H2) gazlari sirasiyla 80 ve 40 sccm ve biiylitme
stireleri de 10 dakika olarak belirlenmistir. Metan gaz akiglar sirasiyla 5, 10, 15 ve 20
sccm olmak tizere 1000 °C’ de dort farkli deney gerceklestirilmistir. Tablo 4.11°de

orneklerin sentez parametreleri verilmistir.

Tablo 4.11. KBB teknigi ile hazirlanan 6rneklerin biiyiitme parametreleri.

Ornek Ar H2 CHa Tavlama Zaman
Adi (sccm) (sccm) (sccm) Siiresi (dk)
(dk.)
G2 80 40 5 35 10
G5 80 40 10 35 10
G6 80 40 15 35 10
G7 80 40 20 35 10
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Sekil 4.27. KBB teknigi ile sentezlenen a) G2, b) G5, ¢) G6 ve G7 nolu 6rneklerinden

alinan optik mikroskop goriintiileri.

Optik mikroskop goriintiileri incelendiginde bakir folyo iizerinde olusan farkli biiyiikliik
ve yonelimlerde tanecikler bulunmaktadir. Olusan mikro grain yapilarin sinirlart belirgin

bir sekilde goriilmektedir.

KBB teknigi ile farkli gaz akis miktarlarinda biiyiitmiis 6rneklerin dalga boyuna baglh
optik gegirgenlikleri Sekil 4.27°de verilmistir. Sekiller incelendiginde G2, G5, G6 ve G7
ornek kodlu filmlerin 550 nm’deki optik gecirgenlik yiizdeleri sirasiyla % 89,7, % 89, 5,
% 87,6 ve % 87,1 olarak belirlenmistir. Bu sonuglar dogrultusunda, en yiiksek optik
gecirgenligin G2 nolu 6rnege ve en disiik optik gecirgenligin ise G7 nolu drnege ait

oldugu gozlemlenmistir.
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Sekil 4.28. a) G2, G5, G6 ve G7 orneklerinin optik gegirgenlik ve b) optik yansitma

spektrumlari.
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Ayni 6rneklerin Raman spektrumlari incelenmistir. Sekil 4.29°de tiim 6rneklerde grafenin
Raman spektrumunda sahip olmasi beklenen D, G ve 2D olarak adlandirilan ii¢ ana pik

oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.29. G2, G5, G6 ve G7 nolu 6rneklerin Raman spektrumlart.

Tek katmanli grafenin Raman spektrumunda 2D pik merkezinin konumu 2679 cm™
civarindadir. Bu deger grafenin katman sayisi artisi ile artmaktadir. Tek katmanl grafenin
G pikinin konumu ise yaklasik olarak 1587 cm™dir. Katman sayisi arttikca G pikinin
konumu sola dogru kayarak artmaktadir [52, 53]. G2, G5, G6 ve G7 érneklerinin Raman
spektrumlart incelendiginde, drneklerin birbirinden farkli Raman spektrumlarina sahip

oldugu goriilmektedir.
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Ayni 6rneklerin Raman spektrumlari incelendiginde, G2 nolu 6rnegin D pikinin siddeti
diger orneklere kiyasla daha yiiksek oldugu i¢in bu 6rnegin i¢ yapisindaki kusurlarinin
daha fazla oldugu disiiniilmektedir. Tablo 4.12’de grafen Orneklerin Raman
spektrumlarindaki farkli oranlarda ve pozisyonlarda olan piklerin bazi karakteristik

ozellikleri verilmistir.

Tablo 4.12. G2, G5, G6 ve G7 nolu 6rneklerin Raman spektrumlarindan edinilen bilgiler.

Ornek | Pik Merkezi Maksimum FWHM Io/lc l20/ I
Adi (cm™) Siddet (cm't)
(kb))

1339,60 362,02 30,80

G2 1583,39 501,43 29,30 0,72 1,37
267540 689,64 54,47
134764 37,71 29,11

G5 1582,95 543,38 25,73 0,07 1,83
2684,39 995,62 43,16
1346,74 72,81 39,59

G6 1583,62 183,18 35,10 0,40 1,54
2687,01 282,58 45,37
1341,68 10,55 21,49

G7 158355 96,63 24,92 011 341
2672,32 329,36 42,58

Orneklerin maksimum pik konumlari ve tablodaki degerler incelendiginde, G5 ve G7
orneklerinin katman sayilarimin yaklasik olarak 2 veya 3 katmanli oldugu, G2 ve G6

orneklerinin katman sayisinin ise 3 ile 5 arasinda oldugu degerlendirilmistir.
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Sekil 4.30. Cam alttas iizerine transfer edilen G5 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50

mV .s? tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)

-1,5V ile +1,5V araliginda d) -2V ile +2V araliginda ve e) -2,5 V ile +2,5V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.31. G5 nolu 6rnegin +1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.32. G5 nolu 6rnegin £1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.33. G5 nolu 6rnegin £2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.34. G5 nolu 6rnegin +2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri.
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KBB yontemi ile hazirlanmig G5 nolu 6rnegin uygulama gerilimi 0,5V, £1V, £1,5V,
+2V ve £2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s™ tarama hizlarindan elde edilen CV
egrilerinden 6rnegin katodik (Ic), anodik (Ia) maksimum akim yogunlugu degerleri ve
giren (Qc) ve ¢ikan (Qa) yik miktarlart hesaplanmistir. Tablo 4.13’de bu degerler

verilmigtir.

Tablo 4.13. G5 nolu 6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Hizx Qa Qc Ic la

V) (mV.s?) (uC/cm?) (uC/em?) (nA/cm?) (nA/cm?)

10 21,13 32,02 2,97 1,17

£0,5 30 14,33 14,02 3,04 3,04

50 12,21 10,28 3,20 3,20

10 31,30 50,8 3,87 3,08

20 57,33 61,52 4,04 2,45

=1 30 43,21 43,96 4,17 2,78

40 36,01 34,87 4,32 2,96

50 31,82 29,45 4,43 3,02

10 134,02 263,92 6,36 5,69

20 117,01 101,34 4,92 5,54

=1,5 30 86,47 80,82 5,82 4,94

40 69,74 84,07 6,67 5,61

50 47,68 54,06 6,89 5,65

10 8,23 10,36 8,23 10,36

20 8,99 10,70 8,99 10,66

+2 30 9,12 10,50 9,12 10,50

40 9,72 10,58 9,74 10,58

50 10,59 11,53 10,60 11,53

10 713,51 809,11 9,43 17,07

20 475,68 1051,21 13,58 18,65

+2,5 30 542,34 716,67 15,13 18,55

40 476,53 587,15 18,32 18,72

50 396,21 469,82 18,62 20,02
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G5 orneginin £0,5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve +2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca olan akim-zaman egrilerinden
film yiizeyine giren/¢ikan yiik miktar1 hesaplanmistir. Tablo 4.14’de hesaplanan giren ve

¢ikan yik miktarlar1 verilmistir.

Tablo 4.14. G5 nolu 6rnegin CA o6lgiimleri sonucunda elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim AQce(nC/em?) | AQa(uC/em?) | AQce(uC/em?) | AQa(uC/ecm?)
V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+1 92,99 81,44 212,01 214,16

+15 161,74 150,21 469,89 507,85
+2 64,56 69,32 799,39 1004,44
+25 511,57 508,22 1282,13 1789,12

G5 nolu ornek tlizerine uygulanan tim gerilim araliklar1 i¢in Olgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildik¢a CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de arttigi goriilmektedir. Caligilan tim gerilimler de
anodik ve katodik piklerin tepe degerleri potansiyel fark artisi ile artig1 ve dzellikle +1,5V
potansiyel farktan sonra daha da belirgin hale geldigi saptanmistir. Ek olarak, +2 V
calisma geriliminden £2,5 V’a c¢ikildig1 zaman anodik ve katodik yiik miktarlarinin
neredeyse iki katina ¢iktig1 goriilmektedir. Ayn1 6rnegin 50 mV.s™ tarama hizinda +2,5
V gerilim altinda anodik ve katodik yiik miktarlar1 sirasi ile Qa=396,21uC/cm? ve
Qc=469,82uC/cm? olarak hesaplanmustir. CA egrileri incelendiginde, film yiizeyine
giren/¢ikan yiik miktarlarmim uygulanan fark

potansiyel ile birlikte arttig

gbzlemlenmistir.

75



10b
a) 2t b)
08F
0.6} 11
% 0.4} %
E €
L 02 L ot
< <
2 00} =
) = 4t 1v1omv.st |
-0,2 — 1V 20mV.s?
04 0,5V 10mV.st 1V 30mV.s*
haad | — 0,5V 30mV.s? ] — 1V 40mV.s?t
06k —0,5V50mvV.st | 2f —1v50mv.st ]
0,6
06 04 -02 00 02 04 0 -1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0
Gerilim (V) Gerilim (V)
L] L] L] L] L] L] L] 2 [
2t d)
1} d
[\
£ © o}
90 <
< 1
3 ~
~-1} — 15V 10mV.s? -1F — 2V 10mV.s? ]
— 1,5V 20mV.s7* 2V 20mV.s*t
1,5V 30mV.st — 2V 30mV.s !
1,5V 40mV.s* 2V 40mV.st
21 — 15V 50mV.s ] ol —_—DV50mV.st ]
-15 -10 05 00 05 10 15 -2 -1 . O 1 2
Gerilim (V) Gerilim (V)
2 e .
1F -
D L J
= 0
L
<
RSN :
- — 2 5V 10MV.s™?
2,5V 20mV.s?
2k — 2,5V 30mV.s? |
2,5V 40mV.s?
— 2 5V 50mV.s?

0
Gerilim (V)

Sekil. 4.35. Cam alttas iizerine transfer edilen G6 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50

mV.s*! tarama hizlarinda a) -0,5 V ile 40,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)
-1,5Vile +1,5V araligindad) -2 Vile +2 V araliginda ve ) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.36. G6 nolu 6rnegin +1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.37. G6 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.38. G6 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.39. G6 nolu 6rnegin £2,5 V araliginda 10, 20, 40, ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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KBB yo6ntemi ile hazirlanmis G6 nolu 6rnegin uygulama gerilimi £0,5 V, £1V, £15V,
+2 V ve £2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s! tarama hizlarindan elde edilen CV
egrilerinden faydalanarak maksimum Ic ve la akim degerleri, anodik (Qa), ve katodik

(Qa) yik miktarlar1 hesaplanmistir. Tablo 4.15°de bu degerler verilmistir.

Tablo 4.15. G6 nolu 6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Qa Qc Ic A

(V) Hiz: C/em?) | (uC/em?) | (nA/em?) | (uA/cm?)
(mV.s?)

10 1,78 2,73 0,38 0,70

+05 30 1,30 1,29 0,46 0,51

50 0,22 0,99 0,51 0,90

10 1,36 30,53 1,25 2,02

20 10,87 19,64 1,46 1,89

+1 30 7,68 14,17 1,61 1,96

40 6,03 11,03 1,71 2,03

50 5,04 8,93 1,82 2,06

10 30,21 62,53 1,37 2,07

20 14,21 26,42 1,47 1,91

+15 30 17,28 18,92 1,54 1,85

40 12,69 14,74 1,62 1,90

50 9,98 12,06 1,71 1,93

10 33,17 72,78 1,20 1,75

20 24,45 40,04 1,46 1,67

+2 30 23,85 25,61 1,61 1,86

40 16,60 18,61 1,54 1,60

50 14,17 14,67 1,57 1,67

10 57,01 48,71 1,29 2,11

20 51,75 91,15 2,04 2,47

+25 30 32,63 46,01 2,01 2,04

40 31,37 39,52 2,34 2,42

50 24,04 74,91 2,54 2,40
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G6 orneginin £0.5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve +2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200s boyunca olan akim-zaman egrilerinden film
ylizeyine giren ve ¢ikan yiik miktar1 hesaplanmistir. Tablo 4.16’da hesaplanan AQc ve

AQa yiik miktarlar1 verilmistir.

Tablo 4.16. G6 nolu 6rnegin CA o6lgiimleri sonucunda elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim AQc(nC/ecm?) AQa(uC/em?) | AQc (uC/em?) | AQa(nC/ecm?)
V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+1 36,78 39,22 105,31 92,56

+1,5 36,61 32,63 101,26 85,42
+2 35,50 32,67 104,85 103,28
+2,5 60,72 54,33 149,21 161,09

G6 nolu ornek iizerine uygulanan tiim gerilim araliklar i¢in Olglilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildik¢a CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de arttigir goriilmektedir. Tiim gerilimlerdeki tarama
hiz1 ve gerilim artis1 ile birlikte maksimum anodik ve katodik akim piklerinin degerleri
birbirilerine benzer oranlarda arttigi goriilmektedir. Ayni 6rneginin CA egrilerinden
yararlanilarak hesaplanan film yiizeyine giren ve ¢ikan yiik miktar1 degerleri uygulanan
potansiyel fark ile birlikte artifi goriilmektedir. Hesaplanan katodik ve anodik yiik

miktarlar birbirine yakindir.
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Sekil 4.40. Cam alttas iizerine transfer edilen G7 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV.s*! tarama hizlarinda a)-0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)

-15Vile +1,5V araligindad) -2 Vile +2 V araliginda ve e) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.41. G7 nolu 6rnegin =1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.42. G7 nolu 6rnegin £1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.43. G7 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40, 50, ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.44. G7 nolu 6rnegin +2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri.
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KBB yontemi ile hazirlanmis G7 nolu 6rnegin uygulama gerilimi £0,5 V, £1 V, £1,5 V,
+2 V ve 2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s™* tarama hizlarindan elde edilen CV
egrilerinden oSlgiilen maksimum katodik (Ic) ve anodik (1a) akim yogunlugu degerleri,
anodik (Qa) ve katodik (Qc) yiik miktarlar1 hesaplanmistir. Tablo 4.17°de bu degerler

verilmistir.

Tablo 4.17. G7 nolu o6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Qa Qc Ic A
(V) Hize wcrem?) | @orem?) | uarem? | arem?)
(mV.s?)

10 1,81 1,92 0,25 0,10

+0,5 30 1,53 1,27 0,12 0,09

50 1,31 1,05 0,13 0,11

10 4,51 2,82 0,07 0,41

20 3,52 2,17 0,07 0,44

+1 30 3,37 1,98 0,09 0,42

40 3,15 1,82 0,10 0,41

50 2,84 1,64 0,11 0,45

10 13,86 5,96 0,30 1,86

20 10,75 5,01 0,20 1,87

+1,5 30 8,33 4,27 0,32 1,88

40 7,25 3,85 0,35 1,91

50 6,78 3,58 0,41 1,87

10 246,21 381,71 14,25 12,28

20 124,32 185,41 12,85 12,30

+2 30 96,11 132,20 16,88 15,17

40 67,25 90,79 16,67 15,19

50 82,81 68,61 16,82 13,82

10 192,61 694,58 64,01 77.71

20 191,82 464,11 18,97 16,47

+2.5 30 189,67 301,67 75,73 60,08

40 179,74 221,75 29,62 18,47

50 158,61 175,01 20,92 18,63
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G7 orneginin £0,5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve +2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca olan CA egrilerinden film
ylizeyine giren Ve ¢ikan yiik miktari hesaplanmistir. Tablo 4.18’de hesaplanan AQc ve

AQAa yiik miktarlar1 verilmistir.

Tablo 4.18. G7 nolu 6rnegin CA dl¢limleri sonucunda elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim | AQce(uC/em?) | AQa(uC/em?) | AQe(uC/em?) | AQa(nC/ecm?)
V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+1 8,25 14,38 16,62 21,70

+15 7,10 29,39 20,54 106,19
+2 358,18 290,71 4134,65 3748,16
+£25 494,77 418,517 1505,69 1456,25

G7 nolu o6rnek lizerine uygulanan tiim gerilim araliklar1 i¢in 6lgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildik¢a CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de arttig1 goriilmektedir. CV egrilerinden yararlanilarak
yapilan hesaplar incelendiginde, katodik maksimum akim piklerinin, maksimum anodik
akim piklerine gore daha yiiksek oldugu goriilmektedir. Ayni 6rneginin elektrokimyasal
Olctimleri kapsaminda incelenen kronoamperometri egrilerinden film yiizeyine giren ve
cikan yiik miktarlarmin uygulanan potansiyel fark ile birlikte arttigi goriillmektedir.
Sonuglar degerlendirildiginde, katodik ve anodik yiik miktarlar1 birbirine oldukca

yakindir.
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4.2.3. Plazma Destekli Kimyasal Buhar Biriktirme Yontemi ile Sentezlenen Grafen

Filmlerin Ozellikleri Uzerine Biiyiitme Siiresinin Etkisi

Tez ¢aligmalarinin bu boliimiin de grafen drneklerin sentez Siirecinin optimizasyonu i¢in
deneysel c¢aligmalar yapilmistir. Yapilan 6n deneyler gaz akis miktarlari, tavlama
sicakligi, tavlama stiresi ve bliyiitme parametrelerinin yaninda uygulanan giiciin etkilerini
belirlemek igin gergeklestirilmistir. Optimizasyon igin yapilan deneyler degerlendirilerek
en iyi sonu¢ veren deney parametreleri kombinasyonu belirlenmistir ve bu degerler
kullanilarak dort farkli biiylitme siiresinde deneyler gergeklestirilmistir. Bu kapsamdaki
grafen sentezi deneyleri i¢in Ar, H2 ve CH4 gazlari icin dakika basina santimetre kiipte
gaz akis oranlari sirastyla 5, 5 ve 40 sccm olarak belirlenmistir. Orneklerin 850 °C’de
biiylitme stireleri 5, 10, 20, 30 ve 40 dakika olmak iizere toplam bes farkli sentez 200
Watt (W) RF gii¢ altinda gerceklestirilmistir. Tablo 4.19°da Orneklerin biiyiitme

parametreleri verilmistir.

Tablo 4.19. PDKBB teknigi ile hazirlanan 6rneklerin biiylitme parametreleri.

Ornek Ar Ha CHs | Tavlama | Biiyiitme Giic
Adi | (scom) | (scem) | (scom) | siresi | SEresi | )
(dk) (dk)
P1 5 5 40 35 5 200
P2 5 5 40 35 10 200
P3 5 5 40 35 20 200
P4 5 5 40 35 30 200
P5 5 5 40 35 40 200
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Sekil.4.45. KBB yontemi ile sentezlenen a) G2, b) G5, ¢) G6 ve d) G7 nolu 6rneklerden

alinan optik mikroskop goriintiileri.

Optik mikroskop goriintiileri incelendiginde, bakir folyo iizerinde olusan farkl biiyiikliik
ve yonelimlerde tanecikler bulunmaktadir. Olusan mikro grainlerin sinirlar1 belirgin bir

sekilde goriilmektedir.
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PDKBB teknigi ile farkli gaz akis miktarlarinda biiyiitiilmiis 6rneklerin dalga boyuna
bagli optik yansitma ve gegirgenlikleri Sekil 4.40°de verilmistir. P1, P2, P3, P4 ve P5
nolu 6rneklerin optik gegirgenlikleri incelendiginde, 550 nm dalga boyundaki optik
gecirgenlikleri sirastyla % 80,54, % 81,9, % 79,7, % 81,8 ve % 81,7°dir. En yiiksek optik
gecirgenlik on dakika biiyilitme siiresiyle gergeklestirilen P2 6rneginde, en diisiik deger
ise, yirmi dakikada biiyiitiilen P3 nolu 6rnekte gozlemlenmektedir. Diger rneklerin optik
gecirgenlikleri ise birbirine ¢ok yakindir ve aralarinda ardisitk bir degisim

goriilmemektedir.
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Sekil 4.46. P1, P2, P3, P4 ve P5 6rneklerinin a) optik gecirgenlik ve b) optik yansitma

spektrumlart.
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Ayni 6rneklerin Raman spektrumlari incelenmistir. Sekil 4.41°de tiim 6rneklerde grafenin

Raman spektrumunda sahip olmasi beklenen D, G ve 2D olarak adlandirilan {i¢ ana pik

goriilmektedir.
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Sekil 4.47. P1, P2, P3, P4 ve P5 nolu 6rneklerin Raman spektrumlari.

P1, P2, P3, P4 ve P5 nolu 6rneklerin Raman spektrumlari incelendiginde her 6rnegin
farkli Raman spektrumunun oldugu goriilmektedir. Tek katmanli grafen i¢in 2D pikinin
konumu 2679 cm™ civarinda oldugu ve bu degerin grafenin katman sayisi arttikga saga
dogru kaydigi bilinmektedir. Tek katmanli grafenin Raman spektrumunda G pikinin
konumu ise yaklasik olarak 1587cm™’dir. Katman sayis1 arttikca G pikinin konumu sola
dogru kaymaktadir [52,53]. Ayn1 6rneklerin Raman spektrumu incelendiginde, P2 nolu
ornegin D pikinin siddeti diger 6rneklere kiyasla daha diisiik oldugu i¢in bu 6rnegin i¢

yapisindaki kusurlarin daha az oldugu diistintilmektedir.
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Tablo 4.20°de grafen Orneklerin Raman spektrumlarindaki farkli oranlarda ve

pozisyonlarda olan piklerin bazi karakteristik 6zellikleri verilmistir.

Tablo 4.20. P1, P2, P3, P4 ve P5 nolu 6rneklerin Raman spektroskopisinden elde edilen

bilgiler.

Ornek Pik Merkezi Maksimum FWHM In/le lc/le

Adi (cm™) Siddet (cm™)

(k.b.)

P1 1347,01 259,51 34,94
1583,88 422,40 39,56 0,61 1,37

2682,13 5771,81 50,65

P2 1346,55 191,51 35,38
1583,75 401,25 36,56 0,48 1,54

2681,87 617,97 49,94

P3 1346,90 441,89 38,55
1583,88 681,28 43,41 1,54 1,32

2681,08 899,42 51,83

P4 1346,39 641,98 42,69
1587,09 780,75 50,40 0,92 0,90

2682,90 705,20 53,51

P5 1346,92 984,62 40,31
1585,43 1326,12 41,78 0,86 0,70

2684,73 929,71 61,14

Tablodaki verilerden Orneklerin Raman spektroskopisindeki Ip/lc ve lp/lg oranlari

hesaplanmistir. Tiim sonuglar incelendiginde, P1, P2 ve P3 ve P4 nolu 6rneklerinin 2 veya

3 katmandan, P5 nolu 6rnegin 4 veya 5 katmandan olusabilecegi degerlendirilmistir.
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Sekil 4.48. PET alttas lizerine transfer edilen P1 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV.s*! tarama hizlarinda a) -0,5 V ile 40,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)
-1,5Vile+1,5V araligindad) -2 Vile +2 V araliginda ve ¢) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki
gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.49. P1 nolu 6rnegin =1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.50. P1 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.51. P1 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.52. P1 nolu 6rnegin £2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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PDKBB yontemi ile hazirlanmig P1 nolu 6rnegin uygulama gerilimi + 0,5 V, £1 V, £1,5
V,£2 V ve £2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s! tarama hizlarindan elde edilen
CV egrilerinden yararlanilarak olgiilen katodik (Ic) ve anodik (la) maksimum akim
yogunlugu degerleri, anodik yiik (Qa) ve katodik yiik (Qc) miktarlar1 hesaplanmustir.
Tablo 4.21°de hesaplanan bu degerler verilmistir.

Tablo 4.21. P1 nolu o6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri

Gerilim Tarama Qa Qc Ic A

(V) Hiz (nC/em?) | (nC/em?) | (uA/cm?) | (nA/cm?)
(mV.s?)

10 8,11 19,79 2,09 0,18

+ 0,5 30 7,43 12,11 2,96 0,42

50 6,74 11,60 4,02 0,61

10 42,11 63,30 12,54 4,16

20 32,92 52,39 12,70 4,36

+1 30 29,74 42,15 13,28 4,49

40 27,30 38,79 13,86 4,77

50 22,59 35,41 13,19 4,82

10 280,35 339,25 29,57 18,32

20 200,54 179,01 32,4 18,78

+ 1,5 30 140,92 128,86 34,37 18,65

40 122,07 104,86 34,74 19,42

50 95,68 83,62 34,86 19,12

10 352,87 680,24 54,08 45,14

20 271,31 282,26 57 45,23

+2 30 204,39 286,03 59,2 44,86

40 177,91 215,26 61,89 45,51

50 176,421 155,01 64,17 44,77

10 921,12 910,82 40,26 11,08

20 721,66 733,50 43,91 26,97

+ 2,5 30 742,09 469,59 53,11 3014

40 455,78 420,89 60,49 33,63

50 294,93 426,82 68,46 43,89
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P1 nolu 6rnegin £0,5 V, +1 V, £1,5V, £2 V ve £2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca olgiilen CA egrilerinden yapiya
giren ve ¢ikan yiik miktar1 hesaplanmistir. CA egrilerinden yararlanilarak elde edilen AQc

ve AQa degerleri tablo 4.22°de verilmistir.

Tablo 4.22. P1 nolu 6rnegin CA &lglimleri sonucunda elde edilen baz1 elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim | Qe(uC/em?) |  Qa(nC/cm?) Qc(nC/em?) Qa(nC/cm?)
(V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+0,5 4491 14,48 141,23 19,25
+1 28,98 128,28 1163,27 544,90
+1,5 662,01 488,01 1649,94 1566,58
+2 1276,59 952 3669,75 2596,89
+2,5 960,27 359,93 214,95 32,14

P1 nolu oOrnek {lizerine uygulanan tiim gerilim araliklart i¢in olgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildik¢a CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akim degerlerinin de arttigi goriilmektedir. Ayni Orneginin
elektrokimyasal CA egrilerinden film yiizeyine giren ve ¢ikan yiik miktarlar1 érneklerin
izerine uygulanan potansiyel fark yiikseldik¢e artmaktadir Sonuglar incelendiginde,
hesaplanan katodik ve anodik yiik miktarlarinin birbirine yakin oldugu fakat, £2,5 V

gerilim altinda giren ¢ikan yiik miktarinin belirgin bir sekilde azaldig1 gézlemlenmistir.
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Sekil 4.53. PET alttag lizerine transfer edilen P2 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV.s?! tarama hizlarinda a) -0,5 V ile 40,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)
-1,5Vile+1,5V araligindad) -2 Vile +2 V araliginda ve ¢) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki
gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.54. P2 nolu 6rnegin £1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.55. P2 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.

104



170}
120}
N’-\ 85 B
€ o
9 | £
o
ER | 30
) 3 (
"
-85
-120f — v 10%20 | — 2V 20X10
0 50 00 150 200 0 50 00 o 200
t(s) t(s)
170} . 170}
& | 85}
£ 85 ‘\g
3}
< 9
3 < ot ]
~ o} =
[—_ v ]
85} —y 85} — V450 |
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200
t(s) t(s)
[
105F
70F
T
o 35}
<
=S
-~ o}
.35 F —— 2V 2X100
0 50 100 150 200

t (s)

Sekil 4.56. P2 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.57. P2 nolu 6rnegin £2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri.

106



PDKBB yontemi ile hazirlanmis P2 nolu 6rnegin uygulama potansiyel farklar1 0,5 V,
+1V,+1,5V,+2 V ve £2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV s tarama hizlarindan
Olgiilen CV egrilerinden maksimum Ic ve la akim yogunlugu degerleri, giren ve ¢ikan

yiik miktarlart hesaplanmistir. Tablo 4.23’de bu degerler verilmistir.

Tablo 4.23. P2 nolu 6rmegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Qa Qc Ic la

V) Hizi mV.s) L o Crem?) @ciem?) | @arem?) | @arcm?)

10 5,01 14,75 0,20 1,97

30 4,84 11,11 0,46 3,03

£0,5 50 4,86 10,58 0,72 4,13

10 39,44 50,64 0,90 11,91

20 30,68 41,16 1,43 13,68

=1 30 27,33 38,42 1,92 14,37

40 25,23 38,86 2,31 14,95

50 22,63 29,37 2,48 14,55

10 178,32 466,49 6,32 43,11

20 150,24 247,88 7,78 45,53

30 149,60 163,94 9,19 46,92

+1,5 40 138,43 126,25 10,41 49,12

50 127,59 115,67 12,00 52,13

10 237,07 1072,05 13,29 27,76

20 77,85 531,26 12,20 33,74

2 30 224,84 401,82 20,45 47,36

40 193,04 355,87 21,74 51,15

50 148,56 296,77 22,01 57,28

10 382,46 6714,57 9,83 57,92

20 481,79 472,58 19,13 62,85

+2,5 30 575,0 493,59 32,11 62,92

40 474,67 366,52 33,65 70,82

50 487,31 278,97 37,96 74,88
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P2 nolu 6rnegin £0,5 V, +1 V, £1,5 V, £2 V ve £2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca oOlgiilen CA egrilerinden film
ylizeyine giren ve ¢ikan yik miktar1 hesaplanmistir. Tablo 4.24.°de hesaplanan

degerlerler verilmistir.

Tablo 4.24. P2 nolu 6rnegin CA Olgiimleri sonucu elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim AQc(uC/cm?) AQA(nC/em?) AQc(uC/cm?) AQA(nC/em?)
V) (10:X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+0,5 32,66 9,82 88,01 13,05
+1 294,94 146,70 1622,80 693,90
+1,5 856,79 518,87 2778,41 1543,04
+2 629,75 480,54 1505,67 345,62
+25 908,10 435,92 96,08 19,52

P2 nolu ornek iizerine uygulanan tiim gerilim araliklar1 ic¢in Olgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildikca CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de arttig1 goriilmektedir. Hesaplamalar dogrultusunda,
katodik yiik miktarinin, anodik yiikk miktarindan belirgin bir farkla biiyik oldugu
saptanmistir. Ayrica uygulanan tiim gerilimler i¢in anodik maksimum akim pik
degerlerinin katodik maksimum akim piklerinden daha yiiksek oldugu goziikmektedir.
Elektrokimyasal 6l¢iimler kapsaminda incelenen CA egrilerinden film yiizeyine giren ve
¢ikan yiik miktar1 degerleri uygulanan potansiyel fark ile birlikte arttig1 goriilmektedir.
Fakat tiim gerilimler altinda giren yiik miktarinin ¢ikan yiik miktarindan fazla oldugu ve
bu farkin 6zellikle £2,5 V potansiyel fark altindaki 6l¢timlerde olduk¢a fazla oldugu

goriilmektedir.
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Sekil 4.58. PET alttas lizerine transfer edilen P3 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV.s! tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)
-1,5Vile +1,5V araliginda d) -2 V ile +2 V araliginda ve €) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.59. P3 nolu 6rnegin +1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.60. P3 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.61. P3 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40,50 ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil. 4.62. P3 nolu 6rnegin +2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.

113



PDKBB yontemi ile hazirlanmig P3 nolu 6rnegin uygulama gerilimi 0,5 V, +1 V, £1,5
V,+2 V ve 2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV . s tarama hizlarindan elde edilen
CV egrilerinden Qa Ve Qc ylik miktarlar1 ve maksimum Ic ve Ia akim yogunlugu degerleri

hesaplanmistir. Tablo 4.25de hesaplanan bu parametreler verilmistir.

Tablo 4.25. P3 nolu 6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim | Tarama Hiz1 Qa Qc Ic A
(V) (mV.s?t) (nC/em? | (uC/em?) | (uA/cm?) | (nA/cm?)

10 10,38 36,62 3,48 0,23

+0,5 30 10,08 23,93 5,93 0,50
50 8,48 20,08 7,63 0,72

10 115,48 126,96 34,93 10,21

20 88,80 94,99 36,31 10,79

+1 30 74,84 83,77 38,46 11,98
40 65,64 70,09 40,26 12,64

50 57,85 65,10 43,74 13,79

10 738,30 1287,86 93,06 58,94

20 562,22 631,22 98,86 61,5

1,5 30 517,40 439,87 106,90 59,27
40 453,89 362,54 108,94 62,47

50 403,12 286,31 112,06 66,34

10 542,95 2122,79 62,01 441

20 471,52 1440,79 72,74 56,74

+2 30 329,93 1371,86 87,90 76,93
40 316,41 872,62 101,44 81,57

50 305,35 742,61 123,77 94,64

10 73,94 112,62 2,24 0,90

20 45,05 65,07 2,47 0,95

+25 30 35,47 41,74 2,80 1,20
40 26,15 33,18 2,86 0,93

50 18,77 31,23 3,26 0,82
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P3 nolu 6rnegin £0,5 V, =1 V, £1,5 V, £2 V ve +2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca 6lgiilen CA egrilerinden AQc ve
AQAa degerleri hesaplanmistir. Tablo 4.26.’da hesaplanan giren ve ¢ikan yiik miktarlari

verilmistir.

Tablo 4.26. P3 nolu 6rnegin CA o6lgiimleri sonucunda elde edilen baz1 elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim AQc(uC/em?) | AQa(uC/em?) | AQe(uC/em?) | AQa(uC/em?)
(V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+0,5 56,57 21,92 162,72 26,50
+1 756 530,40 3241,92 1684,08
+15 2183,18 1619,72 6474,20 3735,62
+2 1581,63 1290,22 4212,37 3419,43
+25 56,61 27,17 11,78 7,30

P3 nolu oOrnek lizerine uygulanan tiim gerilim araliklart i¢in Olgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildikca CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de arttigi goriillmektedir. Ancak, -2,5 V ile +2,5 V
araligindaki gerilim altinda alinan akim degerlerinin diger gerilimler altinda alinmig
Olctimlere gore oldukea diisiik oldugu ve tiim gerilimler altinda katodik yiik miktarlarinin
anodik yiik miktarlarindan biiyiik oldugu goziikmektedir. Ek olarak potansiyel fark
arttikca katodik maksimum akim piklerinin, anodik maksimum akim piklerinden ytiksek
bir oranda artig1 ve degerlerinin daha yiiksek oldugu gézlemlenmistir. Ayni drnegin -2,5
V ile +2,5 V araligindaki gerilim altinda alinan 6l¢iimlerinde katodik ve anodik yiik
miktarlarinin diisiik oldugu gozikkmektedir. Ayni 6rnegin dlgiilen CA egrilerinden film
ylizeyine giren Ve ¢ikan yiikk miktarlar1 uygulanan potansiyel fark ile birlikte artig
gozlemlenmistir. Ayrica, hesaplanan giren ve ¢ikan yiik miktarlar1 0,5 V, £1 V, £1,5 V,
+2 V gerilimler altinda neredeyse esit olmasina ragmen, £2,5 V gerilim altinda bu durum

gbozlenmemistir.

115



1t 4t )
a)
2
ot
- _0f
[\ (o]
£ € 2}
O -1t O
~ ~
< < 4}
3 3
0.5V_10mvs-! 1V_10mVs-t
2ot —osvomvsi]{ 6t — 1V 20mVst ]
0.5V_30mVs-! 1V_30mVs-t
— 0.5V_40mVs-! 8t — 1V 40mVs-! ]
— .5V 50mVs-! — 1V_50mVs-!
3t S 10t
04 -02 00 0,2 04 -1,0 -0,5 0,0 05 1,0
Gerilim (V) Gerilim (V)
20}
30F
10}
T
& OF f
£ 00
L <
<10} >
- L]
15V _10mvs-t -30F v 10mvs- 1
-20} — 15V 20mVs-t ] —— 2V _20mVs-!
15V_30mVs- 7 2V_30mVs-t
= 15V_40mVs-! — 2V_40mVs-!
-30 -. . . . . —1.5\I/_50mVs-1l' 60 g . — 2V 50mVs-! ]
-15 -10 -05 00 05 10 15 -2 1 0 1 2
Gerilim (V) Gerilim (V)
70 F
e)
_.35
[qN]
e
L
< Or
=
—
-35 2.5V_10mVs-l| -
2.5V_20mVs-!
m— 2 5\/_30mVs-!
— 2 5V_40mVs-t
-70 m— 2.5V_50mVs-! 9
-3 -2 -1 (6] 1 2 3
Gerilim (V)

Sekil 4.63. PET alttag lizerine transfer edilen P4 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV.s-1 tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)
-1,5Vile +1,5V araliginda d) -2 V ile +2 V araliginda ve ) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikle

T1.
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Sekil 4.64. P4 nolu 6rnegin =1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.65. P4 nolu 6rnegin +£1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.66. P4 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.67. P4 nolu 6rnegin +£2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri
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PDKBB yontemi ile hazirlanmis P4 nolu 6rnegin uygulama gerilimi £0,5 V, £1 V, £1,5
V,+2 V ve 2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV . s tarama hizlarindan elde edilen
CV egrilerinden katodik ve anodik maksimum akim yogunluklar1 ve giren/gikan yiik

miktarlar1 hesaplanmistir. Tablo 4.27°de hesaplanan bu degerler verilmistir.

Tablo 4.27. P4 nolu o6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Hizi Qa Qc Ic Ia
(V) (mV.s?) (uC/em?) | (nC/em?) | (nA/cm?) | (nA/cm?)
10 451 16,83 1,47, 0,16
+0,5 30 4,65 13,58 2,10 0,40
50 5,00 13,72 2,91 0,65
10 33,25 79,76 8,89 3,65
20 21,38 51,82 9,23 4,23
=1 30 20,38 40,18 9,23 4,21
40 16,67 33,58 9,23 4,47
50 15,81 32,87 9,18 4,02
10 185,83 179,52 23,57 13,58
20 77,51 69,85 24,60 15,56
+1,5 30 58,99 69,29 26,81 17,18
40 55,55 60,44 26,30 16,37
50 54,17 60,57 24,94 14,86
10 695,53 513,87 46,20 35,05
20 315,63 370,11 47,10 36,51
£2 30 245,99 264,04 46,41 34,23
40 134,67 166,27 42,17 30,78
50 157,63 151,55 43,31 28,60
10 736,12 1234,81 19,74 63,17
20 462,44 586,73 65,42 55,56
+2,5 30 374,27 460,46 73,18 59,31
40 264,94 391,55 74,72 60,00
50 285,02 223,40 68,94 54,03
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P4 nolu 6rnegin £0,5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve £2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca 6lgiilen CA egrilerinden 6l¢iilen,
film yiizeyine giren ve ¢ikan yiik miktarlar1 hesaplanmistir. Tablo 4.28°de hesaplanan bu

AQc ve AQa degerleri verilmistir.

Tablo 4.28. P4 nolu 6rnegin CA oGlglimleri sonucunda elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim | AQe(uC/em?) | AQa(uC/em?) | AQe(nC/cm?) AQa(uC/ecm?)
V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
105 34,55 11,32 127,85 13,99
1 242,18 104,06 1188,20 472,32
£15 498,23 319,20 237311 1528,10
2 1022,03 820,60 4886,50 3264,75
125 145748 1127,38 4722,68 3000,04

P4 nolu Ornek {lizerine uygulanan tiim gerilim araliklart icin olciilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hiz1 arttirildik¢a, CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de yiikseldigi gézlemlenmistir. Hesaplanan degerler
incelendiginde, katodik yiik miktarinin anodik yiik miktarindan biiyiik oldugu
dolayisiyla, uygulanan tiim gerilimler i¢in maksimum anodik akim pik degerlerinin
maksimum katodik akim piklerinden yiiksek oldugu gozlemlenmistir. Elektrokimyasal
Olgtimler kapsaminda incelenen kronoamperometri grafiklerinden film yiizeyine giren ve
cikan yiik miktar1 degerleri uygulanan potansiyel fark ile birlikte artig1 ve hesaplanan
katodik ve anodik yiik miktarlar1 incelendiginde, giren ¢ikan yiik miktarlarinin birbirine

yakin oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.68. PET alttag lizerine transfer edilen P5 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV.s? tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)
-1,5Vile+1,5V araligindad) -2 Vile +2 V araliginda ve ¢) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.69. P5 nolu 6rnegin +1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.70. P5 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.71. P5 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.72. P5 nolu 6rnegin +£2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri.
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PDKBB yo6ntemi ile hazirlanmis P5 nolu 6rnegin uygulama gerilimi +0,5 V, £1 V, +1,5V,
+2V ve £2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s™ tarama hizlarindan elde edilen CV
egrilerinden maksimum katodik (Ic) ve anodik (l1a) akim yogunlugu degerleri, 6rnegin
yiizeyine giren (Qc) ve c¢ikan (Qa), yiikk miktarlar1 hesaplanmistir. Tablo 4.29°da

hesaplanan bu degerler verilmistir.

Tablo 4.29. P5 nolu o6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Qa Qc Ic Ia
V) Hiz (uC/em?) | (uC/em?) | (uA/cm?) | (uA/cm?)
(mV.st)
10 5,05 25,18 3,06 0,12
0,5 30 4,92 15,99 .73 0.25
50 4,87 13,87 5,62 0,43
10 68,208 66,09 19,77 6,235
20 46,404 40,98 18,865 6,61
+1 30 36,683 39,84 19,05 6,90
40 29,469 34,27 19,01 6,93
50 22,663 27711 19,61 7.22
10 466,54 543,24 52,11 33,32
20 280,65 260,45 54,09 3431
30 22837 187,00 56,92 33,97
+1,5
40 172,90 136,36 55,02 329
50 152,44 112,90 58,41 35,04
10 393,94 1254,33 49,2 46.05
20 289,95 702,70 57,71 52,39
+2 30 219,38 503,32 64,31 56,47
40 172,08 396,55 68,79 59,44
50 146,14 307,40 70,49 57,40
10 46,77 39,26 113 0,98
20 2515 26,01 135 0,85
30 16,59 20,00 153 0,79
+
2,5 20 12.23 19,90 186 0,83
50 13,69 18,38 2.28 1,08
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P5 nolu 6rnegin £0,5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve £2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca oOlgiilen CA egrilerinden film
ylizeyine giren Ve ¢ikan yiik miktarlari hesaplanmistir. Tablo 4.30°da hesaplanan AQc ve

AQa degerlerler verilmistir.

Tablo 4.30. P5 nolu 6rnegin CA o6lgiimleri sonucunda elde edilen baz1 elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim | AQc(uC/ecm?) | AQa(uC/em?) | AQe(uC/em?) | AQa(nC/cm?)
(V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+0,5 42,16 10,05 101,65 14,50
+1 441,43 236,90 2085,62 900,005
+1,5 1149,93 775,80 3790,49 2393,69
+2 809,35 540,28 84,47 47,92
+25 31,72 15,28 47,26 37,46

P5 nolu oOrnek {lizerine uygulana tiim gerilim araliklar1 i¢in Olclilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hiz1 arttirildik¢a, CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de yiikseldigi gorilmektedir. -2,5 V ile +2,5 V
araligindaki gerilim altinda alinan 6l¢iimiin anodik ve katodik yiik miktarlarinin diger
Ol¢iimler arasinda en diisiik degerlere sahip oldugu goriilmektedir. Uygulanan tiim
potansiyel farklar altindaki 6l¢iimlerde maksimum katodik akim piklerinin, maksimum
anodik piklerden daha fazla oldugu goriilmektedir. Elektrokimyasal 6l¢iimler kapsaminda
incelenen CA egrilerinden film yiizeyine giren/¢ikan yiik miktarlar1 uygulanan potansiyel
fark ile birlikte yiikselmistir. Hesaplanan degerlerde 1 V, 1,5 V ve +2 V potansiyel
farklar altindaki dlgiimlerde ¢ikan yiik miktarlarinin daha yiiksek oldugu ve +0,5 V ve
+2,5 V potansiyel farklar altinda giren yiik kadar ¢ikan yiik miktarinin olmadigi

goriilmiistiir.
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4.2.4. Plazma Destekli Kimyasal Buhar Biriktirme Yontemi ile Sentezlenen Grafen
Filmlerin Ozellikleri Uzerinde Uygulanan RF Giiciin Etkisi

Tez ¢aligmalarinin bu boliimiin de grafen drneklerin sentez Siirecinin optimizasyonu i¢in
deneysel c¢aligmalar yapilmistir. Yapilan 6n deneyler gaz akis miktarlari, tavlama
sicakligi, tavlama stiresi ve bliyiitme parametrelerinin yaninda uygulanan giiciin etkilerini
belirlemek i¢in gerceklestirilmistir. Optimizasyon i¢in yapilan deneyler degerlendirilerek
en iyi sonu¢ veren deney parametreleri kombinasyonu belirlenmistir ve bu degerler
kullanilarak sentezlene grafen katmanlarin Ozelliklerine biiyiitme islemi sirasinda
uygulanan RF giiciin etkisini incelemek amaciyla 25 W, 50 W, 100 W, 150 W ve 200 W
olmak tizere bes farkli gii¢ degerleri altinda deneyler gerceklestirilmistir. Bu kapsamdaki
grafen sentezi deneyleri i¢in Ar, H2 ve CHa4 gazlari i¢in gaz akis oranlari sirastyla 5, 5 ve
40 sccm olarak belirlenmistir. Orneklerin 850 °C’de biiyiime siireleri 40 dakika olmak
lizere toplam bes farkli sentez gergeklestirilmistir. Tablo 4.31°de o6rneklerin sentez

parametreleri verilmistir.

Tablo 4.31. PDKBB teknigi ile hazirlanan 6rneklerin bilylitme parametreleri.

Ornek Ar Ho CHa Ta}_/lan?a B'i'iyiit.me Giic¢
Siiresi | Siiresi W

Ad1 (sccm) | (sccm) (sccm) @dk) | (dk) (W)
P6 5 5 40 35 40 25
P7 5 5 40 35 40 50
P8 5 5 40 35 40 100
P9 5 5 40 35 40 150
P5 5 5 40 35 40 200
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Sekil 4.73. PDKBB teknigi ile sentezlenen a) P6, b) P7, c) P8 ve d) P9 nolu 6rneklerin

optik mikroskop goriintiileri.

P6, P7, P8 ve P9 nolu 6rneklerin optik mikroskop goriintiileri incelendiginde bakir folyo
iizerinde olusan farkli biyiiklik ve yonelimlerde tanecikler bulunmaktadir.
Tanecikliklerin simirlar1 belirgin bir sekilde goriilmektedir. Ek olarak biiyiik taneciklerin

olustugu goriilmiistiir.

PDKBB teknigi ile farkli gaz akis miktarlarinda biiytitmiis 6rneklerin dalga boyuna bagh
optik gecirgenlikleri Sekil 4.68’de verilmistir. Sekiller incelendiginde P5, P6, P7, P8 ve
P9 nolu orneklerin 550 nm’deki optik gecirgenliklerinin sirasiyla % 80,5, % 81,9
% 79,7, % 81,8 ve % 81,7 oldugu goriilmiistiir. Bu sonuglar dogrultusunda en yiiksek
optik gecirgenlige 50 W gii¢ altinda sentezlenen P7 nolu 6rnegin ve en diisiik optik
gecirgenlige ise P3 nolu 6rnegin sahip oldugu tespit edilmistir. Diger 6rneklerin ise optik

gecirgenliklerinin birbirine ¢ok yakin oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.74. P5, P6, P7, P8 ve P9 nolu 6rneklerin a) optik gegirgenlik ve b) optik yansitma

spektrumlari.
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Ayni1 6rneklerin Raman spektrumlari incelenmistir. Sekil 4.5’de tiim 6rneklerde grafenin
Raman spektrumunda sahip olmasi beklenen D, G ve 2D olarak adlandirilan {i¢ ana pik
oldugu goriilmektedir. Tablo 4.32’de grafen 6rneklerin Raman spektrumlarindaki farkli

oranlarda ve pozisyonlarda olan piklerinin bazi karakteristik 6zellikleri verilmistir.
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Sekil 4.75. P5, P6, P7, P8 ve P9 nolu 6rneklerin Raman spektrumu.

PS5, P6, P7, P8 ve P9 nolu 6rneklerinin Raman spektrumlari incelendiginde her 6rnegin
birbirinden farkli Raman spektrumunun oldugu goriilmektedir. Tek katmanli grafen 2D
pik merkezinin konumu 2679 cm™? civarindadir. Bu deger grafenin katman sayis1 arttik¢a
saga dogru kayarak artar. Tek katmanl grafen i¢in G pikinin konumu yaklasik olarak

1587 cm*dir. Katman sayis1 arttikga G pikinin konumu sola dogru kaymaktadir [52,53].

PS5, P6, P7, P8 ve P9 nolu 6rneklerin Raman spektrumlart incelendiginde, D pikin en
yiiksek siddeti PS5 nolu 6rnege aittir. Bu nedenle P5 nolu 6rneginin daha fazla i¢ kusurlara

sahip oldugu degerlendirilmistir.
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Tablo 4.32’de grafen Orneklerin Raman spektrumlarindaki farkli oranlarda ve

pozisyonlarda olan piklerinin bazi karakteristik 6zellikleri verilmistir.

Tablo 4.32. P5, P6, P7, P8 ve P9 nolu 6rneklerin Raman spektrumundan elde edilen

bilgiler.
Ornek Pik Merkezi Maksimum FWHM Io/ ls Lo/ I

ds o) Siddet (k.b.) (e
1346,92 984,62 40,31

P5 1585,43 1326,12 41,78 0,86 0,70
2684,73 929,71 61,14
1346,49 460,84 42,83

P6 1585,12 495,48 46,05 0,93 0,94
2685,94 461,59 54,42
1345,74 50,70 33,84

P7 1583,88 930,98 30,23 0,05 2,38
2682,27 2091,39 48,81
1345,74 50,70 33,84

P8 1583,88 930,98 30,23 0,05 2,24
2682,27 2091,39 48,81
1348,50 687,11 56,42

P9 1590,24 964,10 59,97 0,70 0,60
2684,62 584,18 55,47

Tablodaki verilerden Orneklerin Raman spektroskopisindeki Ip/lc ve lzp/le oranlari

hesaplanmistir. Tiim sonuglar incelendiginde, P5, P6 ve P9 nolu 6rneklerin en fazla dort

katmanl

oldugu, P7 ve P8 nolu oOrnegin en fazla ¢ katmanli oldugu

degerlendirilmektedir.
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Sekil 4.76. PET alttas lizerine transfer edilen P6 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mVs? tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)
-1,5Vile +1,5 V araliginda d) -2V ile +2V araliginda ve ¢) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki
gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.77. P6 nolu 6rnegin +1 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.78. P6 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.79. P6 nolu 6rnegin £2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.80. P6 6rneginin £2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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PDKBB yo6ntemi ile hazirlanmis P6 nolu 6rnegin uygulama gerilimi +0,5 V, £1 V, +1,5V,
+2 V ve 2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s™* tarama hizlarindan elde edilen CV
egrilerinden 6rnegin giren ve ¢ikan yiik miktarlar1 ve maksimum Ic ve la akim yogunlugu

degerleri hesaplanmistir. Tablo 4.33’de bu degerler verilmistir.

Tablo 4.33. P6 nolu o6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Hiz Qa Qc Ic Ia
(V) (mV.s?t) (nC/em?) | (uC/em?) [ (nA/cm?) | (nA/cm
)

10 2,51 16,41 1,40 0,11

+0,5 30 0,07 0,26 1,89 0,24

50 2,35 7,95 2,24 0,38

10 18,98 66,45 10,38 3,80

20 15,21 39,78 10,38 4,30

+1 30 12,36 30,83 9,33 3,83

40 10,22 27,79 10,03 4,10

50 11,59 26,71 10,38 4,52

10 148,45 348,15 31,19 18,09

20 95,89 21,89 33,02 19,12

+1,5 30 85,74 125,77 34,68 19,33

40 66,72 94,43 32,38 18,59

50 67,48 77,59 31,30 16,85

10 98,46 116,70 2803 | 41,16

20 136,82 655,36 29,45 40,13

+2 30 119,07 405,62 30,32 40,64

40 120,35 404,19 41,56 42,71

50 146,60 327,42 47,50 39,60

10 842,46 2339,46 31,84 48,17

20 503,56 1316,91 50,53 51,25

+25 30 359,38 954,72 58,07 55,06

40 301,77 769,75 61,82 57,47

50 273,12 727,92 60,08 52,21
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P6 nolu 6rnegin £0,5 V, =1 V, £1,5 V, £2 V ve +2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca oOlgiilen CA egrilerinden film
yiizeyine giren (AQc) ve ¢ikan(AQa) yiik miktarlari hesaplanmistir. Tablo 4.34°de

hesaplanan degerlerler verilmistir.

Tablo 4.34. P6 nolu 6rnegin CA o6lgiimleri sonucunda elde edilen baz1 elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Qc(uC/em?) Qa (nC/em?) | Qc (nC/em?) Qa (nC/cm?)
(V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+0,5 32,58 8,18 108,05 9,58
+1 239,88 108,58 902,14 329,96
+1,5 739,99 461,04 2500,01 1160,72
+2 797,58 737,64 3227,41 3039,98
+25 1293,95 1095,01 3289,26 1295,03

P6 nolu Ornek lizerine uygulanan tim gerilim araliklart i¢in Olgiilen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildikca CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akim1 degerlerinin de yiikseldigi goriilmektedir. Elektrokimyasal dl¢iimler
kapsaminda incelenen CA egrilerinden yararlanilarak hesaplanan film yiizeyine giren ve
cikan yiik miktarlar1 uygulanan potansiyel fark ile birlikte yiikseldigi goriilmektedir.
Ayrica, ¢evrimler boyunca giren ve ¢ikan yiik miktarlariin birbirlerine olduk¢a yakin

oldugunu gozlemlenmistir.
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Sekil 4.81. PET alttas lizerine transfer edilen P7 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV s tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)

-1,5Vile +1,5V araliginda d) -2 V ile +2V araliginda ve €) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil. 4.82. P7 nolu 6rnegin £1 V araliginda 10, 20, 40,50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.83. P7 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.84. P7 nolu 6rnegin +2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.85. P7 nolu 6rnegin +2,5 V araliginda 10, 20, 40,50 ve 100 saniyelik pulslarla

elde edilmis CA egrileri
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PDKBB yontemi ile hazirlanmis P7 nolu 6rnegin uygulama gerilimi +0,5 V, +1 V, +1,5V,
+2 V ve 2,5 V arahiginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mVs™ tarama hizlarindan elde edilen CV
egrilerinden oSlgiilen ve maksimum katodik (Ic ve anodik (1a) akim yogunlugu degerleri,
giren ve ¢ikan yiik miktart hesaplanmistir. Tablo 4.35°de hesaplanan bu degerler

verilmigtir.

Tablo 4.35. P7 nolu o6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim Tarama Qa Qc Ic Ia
V) Hizx (nC/em?) | (nC/em?) | (uA/cm?) | (nA/cm?)
(mV.s?t)
10 8,58 31,04 0,21 4,01
+0,5 30 8,51 19,70 0,46 6,43
50 8,13 13,54 0,77 6,14
10 98,78 70,67 21,87 7,25
20 61,62 55,52 22,79 7,24
+1 30 49,68 41,33 22,70 7,85
40 41,50 4062 23,01 7,9
50 37,17 46,57 24,90 9,67
10 603,22 770,38 66,79 51,9
20 427,73 417,46 73,93 52,48
+15 30 318,36 269,10 71,79 44,86
40 300,56 181,59 64,7 42,21
50 276,81 179,50 71,64 42,52
10 1098,05 2667,38 98,48 86,48
20 609,80 120,8,55 110,9 87,61
+2 30 430,27 827,66 120,1 95,15
40 386,003 632,11 125,71 95,63
50 462,474 525,229 134,07 93,62
10 234,56 910,90 100,61 66,22
20 301,27 730,75 100,4 52,42
+25 30 475,10 442,923 88,71 12,03
40 617,33 434,96 74,4 8,52
50 674,88 419,201 45,47 4,98
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P7 nolu 6rnegin £0,5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve £2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca 6l¢iilen CA egrilerinden 0Olgiilen
film yiizeyine giren ve ¢ikan yiik miktarlari hesaplanmistir. Tablo 4.36’da hesaplanan

parametreler verilmistir.

Tablo 4.36. P7 nolu 6rnegin CA o6lgiimleri sonucunda elde edilen baz1 elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim AQc(nC/em?) | AQa(uC/em?) | AQe(nC/em?) | AQa(nC/cm?)
V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+0,5 57,85 14,98 144,97 27,22
+1 127,40 143,96 476,43 998,42
+1,5 1119,93 645,90 4217,64 3343,66
+2 1864,94 1732,69 5075,38 3040,22
+2,5 225,87 218,25 25,00 46,18

P7 nolu drnek iizerine uygulanan £2,5 V hari¢ tiim gerilim araliklar1 igin dlgiilen CV
egrileri incelendiginde, tarama hizi arttirildikca CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile
katodik ve anodik tepe akimi degerlerinin de arttig1 goriilmektedir. Ayrica, tim gerilimler
icin katodik ve anodik yiik miktarlarinin birbirine ¢ok yakin oldugu goriilmektedir.
Elektrokimyasal 6l¢timler kapsaminda CA egrilerinden film yiizeyine giren ve ¢ikan yiik
miktarlar1 uygulanan gerilim ile birlikte yiikseldigi goriilmektedir ve ¢evrimler boyunca

giren ve ¢ikan yiik miktarlarinin da birbirine yakin oldugu gézlemlenmistir.
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Sekil 4.86. PET alttas lizerine transfer edilen P8 nolu 6rnegin 10, 20, 30, 40 ve 50
mV s tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)

-1,5Vile+1,5V araligindad) -2 V ile +2 V araliginda ve €) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki

gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.87. P8 nolu 6rnegin +1 V araliginda 10, 20, 40,50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.88. P8 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40,50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.89. P8 nolu 6rnegin £2 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla elde
edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.90. P8 nolu 6rnegin £2,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 ve 100 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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PDKBB yontemi ile hazirlanmig P8 nolu 6rnegin £0,5 V, £1 V, £1,5V, £ 2V ve £2.5 V
potansiyel farklar araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s™ tarama hizlarindan elde edilen
CV egrilerinden maksimum katodik ve anodik akim yogunlugu degerleri ve giren/¢ikan

yiik miktarlar1 hesaplanmistir. Tablo 4.37°de bu hesaplanan degerler verilmistir.

Tablo 4.37. P8 nolu ornegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim | Tarama Hiz Qa Qc Ic A
(V) (mV.s?) (nC/em?) | (nC/em?) | (uA/cm?) | (nA/cm?)
10 6,49 24,64 3,21 0,17
+0,5 30 7,27 22,41 6,79 0,39
50 7,71 16,91 8,32 0,78
10 57,99 88,20 13,48 4,33
20 53,19 51,82 17,97 5,61
+1 30 59,28 52,78 28,69 9,38
40 75,48 62,94 43,77 15,01
50 63,06 55,91 38,67 15,13
10 404,96 763,14 61,02 40,33
20 446,78 527,66 88,60 56,35
+1,5 30 352,08 258,42 67,60 40,14
40 278,28 188,89 65,06 38,74
50 263,49 141,49 71,22 40,375
10 769,220 2743,62 107,14 71,89
20 423,200 1113,36 106,89 78,41
+2 30 384,10 666,66 108,35 76,12
40 314,04 552,58 115,93 78,66
50 300,03 479,46 121,71 79,45
10 162,41 352,75 9,21 21,02
20 294,45 176,36 9,81 21,29
+2,5 30 133,46 184,90, 11,22 21,93
40 4,56 6,64 12,15 21,96
50 5,80 8,28 13,92 20,56
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P8 nolu 6rnegin £0,5 V, +1 V, £1,5 V, £2 V ve +2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca CA egrilerinden Olgiilen film

ylizeyine giren Ve ¢ikan yiik miktar1 hesaplandi. Tablo 4.3°de bu degerlerler verilmistir.

Tablo 4.38. P8 nolu 6rnegin CA o6lglimleri sonucunda elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim | AQce(nC/em?) | AQa(uC/em?) | AQe(nC/em?) | AQa(uC/ecm?)
) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+0,5 103,86 13,24 270,84 21,57
+1 261,01 187,38 371,44 360,49
+1,5 1372,65 898,81 2087,50 2303,21
+2 1651,66 1543,36 5418,36 5676,7
+25 204,10 532,07 693,47 2059,60

P8 nolu ornek iizerine uygulanan £2,5 V hari¢ tiim gerilim araliklar i¢in 6lgiilen CV
egrileri incelendiginde, tarama hizi arttirildikca CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile
katodik ve anodik tepe akimi degerlerinin de yiikseldigi goriilmektedir Elektrokimyasal
Olctimler kapsaminda CA egrilerinden film ylizeyine giren/gikan yiik miktar1 degerleri
uygulanan potansiyel fark ile birlikte artigir goriilmektedir. Tiim potansiyel farklar
altindaki g¢evrimler i¢in giren ve ¢ikan yiikk miktarlarinin birbirine yakin oldugu
goriilmektedir. Ancak +£2,5 V gerilim altinda giren ¢ikan yiik miktarlar1 arasindaki farkin
arttig1 goriilmektedir. Elektrokimyasal ¢evrimlerde o6zellikle yiiksek enerjili depolama
gormek icin anodik ve katodik yiiklerin yiiksek olmasi ile birlikte her ikisini birbirine
yakin degerlerde olmasi malzemelerde uzun ¢evrimler boyunca kararli cevap verme
potansiyellerini arttir. Dolayisiyla P8 nolu ornek +2 V potansiyel fark altinda

elektrokimyasal olarak daha kararli oldugu degerlendirilmistir.
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Sekil 4.91. PET alttas lizerine transfer edilen P9 nolu 6rnegin 10, 20, 30 ,40 ve 50
mV s tarama hizlarinda a) -0,5 V ile +0,5 V araliginda b) -1 V ile +1 V araliginda c)

-1,5Vile+1,5V araligindad) -2 V ile +2 V araliginda ve €) -2,5 V ile +2,5 V araligindaki
gerilimler altinda CV grafikleri.
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Sekil 4.92. P9 nolu 6rnegin £1 V araliginda 10 ,20, 40, 50 ve100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.93. P9 nolu 6rnegin +1,5 V araliginda 10, 20, 40, 50 vel00 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.94. P9 nolu 6rnegin £2 V araliginda 10 ,20, 40, 50 ve100 saniyelik pulslarla elde

edilmis CA egrileri.
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Sekil 4.95. P9 nolu 6rnegin +2,5 V araliginda 10 ,20, 40, 50 vel00 saniyelik pulslarla
elde edilmis CA egrileri.
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PDKBB yo6ntemi ile hazirlanmis P9 nolu 6rnegin uygulama gerilimi +0,5 V, £1 V, +1,5V,
+2V ve £2,5 V araliginda 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s™ tarama hizlarindan elde edilen CV
egrilerinden maksimum katodik (Ic) ve anodik (la) akim yogunlugu degerleri, 6rnegin
yiizeyine giren (Qc) ve ¢ikan (Qa), ylik miktarlar1 hesaplanmistir. Tablo 4.39°da bu

hesaplanan degerler verilmistir.

Tablo 4.39. P9 nolu o6rnegin CV egrilerinden elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim | Tarama Hizi Qa Qc Ic Ia

V) (MV.s) (uC/em?) | (uC/em?) | (nA/cm?) | (nA/cm?)

10 5,36 7,87 0,29 0,20

+0,5 30 4,64 5,56 0,40 0,32

50 4,26 4,84 0,48 0,47

10 19,89 23,80 0,66 1,70

20 19,27 15,11 0,94 2,77

+1 30 16,44 12,71 1,10 2,80

40 14,41 11,04 1,24 2,81

50 13,69 10,00 1,39 2,58

10 84,10 50,27 0,84 6,32

20 52,19 39,64 1,07 6,69

+1,5 30 39,42 34,23 1,25 6,84

40 47,15 23,85 1,48 551

50 33,44 30,30 1,61 6,78

10 169,75 109,52 1,64 11,22

20 118,98 9031 2,34 10,80

+2 30 69,64 6205 2,62 12,06

40 72,24 57,31 2,95 9,53

50 73,46 73,37 3,41 8,60

10 238,02 249,60 3,06 5,45

20 195,47 200,85 4,34 11,56

+2,5 30 211,98 187,34 4,80 12,85

40 145,04 157,76 5,40 14,07

50 113,23 152,76 6,30 14,30
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P9 nolu 6rnegin £0,5 V, £1 V, £1,5 V, £2 V ve £2,5 V uygulanan potansiyel farklarda 20
ve 100 saniyelik pulslarla toplamda 200 saniye boyunca oOlgiilen CA egrilerinden film
ylizeyine giren ve ¢ikan yik miktar1 hesaplanmistir. Tablo 4.40°da bu degerlerler

verilmistir.

Tablo 4.40. P9 nolu 6rnegin CA 6lgiimleri sonucundan elde edilen bazi elektrokimyasal

parametreleri.

Gerilim AQc(uC/em?) | AQa(nC/em?) | AQe(uC/em?) | AQa(nC/cm?)
(V) (10X20) (10X20) (2X100) (2X100)
+0,5 9,95 9,26 24,59 22,67
+1 31,50 50,40 58,00 141,01
+1,5 66,33 112,25 102,34 296,86
+2 139,13 204,67 284,01 817,02
+25 435,34 400,26 3707,04 4742,28

P9 nolu oOrnek iizerine uygulana tim gerilim araliklart igin Olgillen CV egrileri
incelendiginde, tarama hizi arttirildikga CV egrilerinin altinda kalan alanlar ile katodik
ve anodik tepe akimi degerlerinin de yiikseldigi goriilmektedir. Degerler incelendiginde,
-2,5Vile +2,5 V araligindaki gerilim altinda 6l¢iilen CV egrilerinden hesaplan anodik ve
katodik yiik miktarlarinin diger Slgiimler arasinda en diisiik degerlere sahip oldugu
saptanmistir. Ayrica, uygulanan tiim potansiyel farklar i¢in Olglimlerde maksimum

katodik akim piklerinin anodik maksimum piklerden daha yiiksek oldugu goriilmektedir.

Ayni ornek icin Elektrokimyasal 6l¢iimler kapsaminda incelenen CA egrilerinden film
yiizeyine giren/¢ikan yiikk miktarlari uygulanan potansiyel fark ile birlikte artigi
goriilmektedir. Hesaplanan degerlerde 0,5 V ve + 2,5 V potansiyel farklar altinda giren

yiiklerin ayn1 miktarda ¢ikamadigi goriilmiistiir.
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5. SONUCLAR VE TARTISMA

Grafen, 2004 yilinda sentezlendigi zamandan giiniimiize kadar olan siirecte transistorler,
gaz sensorleri, pillerin seffaf elektrotlar1 ve siiper kapasitorler gibi bir ¢ok alandaki
uygulamalarda kullanilmak i¢in bilyiik ilgi géren bir malzemedir [48]. Bu dogrultuda tez
kapsaminda caligmalar grafen sentezini farkl iki yontem kullanilarak gergeklestirmek ve
sentezlenen grafen filmler tizerindeki biiyilitme siiresinin, metan gazi akis miktarmin ve
uygulanan giiciin etkilerinin incelenmesi amag¢lanmistir. Bu tez c¢alismasindan birkag
katmanli grafen tabakalarnin st {iste gelmesiyle olusan cok katmanli yapilar grafen
filmler olarak adlandirilmistir. Grafen filmler kimyasal buhar biriktirme (KBB) ve
plazma destekli kimyasal buhar biriktirme (PDKBB) biiyiitme teknikleri kullanilarak
sentezlenmistir. KBB yontemi ile sentezlenen grafen filmlerde biiyiitme siiresinin ve
metan gazi akis miktarin etkileri, PDKBB teknigi kullanilan deneylerde ise biiylitme
siiresinin ve biiyiitme iglemi boyunca uygulanan RF giiclin grafen filmler tizerindeki
etkileri ve tiim bu parametreler dahilinde yapilan deneylerden elde edilen grafen filmlerin
optik, yapisal ve elektrokimyasal 6zellikleri incelenmistir. Tez ¢aligmasi kapsaminda tiim
orneklerin ¢evrimsel voltametri 6lgtimleri -0,5 Vile+05V,-1Vile+1V,-15Vile
+15V,-2Vile+2Vve-25Vile+ 2,5V araliginda 6rnekler {izerine uygulanan her
gerilim degeri i¢in 10, 20, 30, 40, ve 50 mV.s™ tarama hizlar1 i¢in yapilmistir. CV egrileri
kullanilarak filmlerin elektrokimyasal ¢evrimler boyunca film yiizeyine giren (Qc), ve
film yiizeyinden ¢ikan (Qa) yiik miktarlar1 ile maksimum anodik ve katodik akim
piklerinin degerleri elde edilmistir. Diger bir elektrokimyasal analiz yontemi olan
kronoamperometri (CA) dlglimleri incelendiginde, her bir 6rnek igin sirasiylal 4, 5, 10,
20 ve 100 saniyelik pulslarla 6rnekler tizerine ardisik olarak +1,0, 1,5, £2,0 ve £2,5 V
potansiyel farklar1 6rnekler {izerine ardigik olarak uygulanarak gerceklestirilmistir. Ttim
ornekler icin uygulanan gerilim pulslar1 boyunca 6rnek yiizeyine giren ve ¢ikan yiik

miktarlart hesaplanmistir.
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Oncelikle kimyasal buhar biriktirme yontemi kullanilarak farkli siirelerde biiyiitiilmiis
filmlerin optik Ozellikleri incelendiginde, goriiniir bolgedeki ortalama optik
gecirgenliklerinin % 70 ile % 89 araliginda degistigi gozlemlenmistir. En yiiksek optik
gecirgenlige sahip olan 6rnek en uzun biiylitme siiresi ile 20 dakika da sentezlenen
ornektir. Biiyilitme siiresi kisaldik¢a orneklerin sahip oldugu optik gegirgenliklerin de
dogrusal olarak diistiigii goriilmistiir. Tek katmanli grafen yaklasik % 2,3 optik
sogurmaya sahiptir ve bu oran katman sayis1 arttikga dogrusal olarak artmaktadir [26].
Orneklerin transfer edildigi bos cam yiizeylerin goriiniir bolgedeki optik gegirgenlikleri
yaklasik % 92’dir. KBB yoOntemi ile farkli biriktirme siirelerinde sentezlenen G1, G2 ve

G4 orneklerinin en fazla 3 katmanli oldugu ve son olarak G3 nolu 6rnegin 7 veya 8

katmana sahip oldugu optiksel gecirgenlikleri baz alinarak hesaplanmistir.

Raman spektroskopisi, ti¢ boyutlu elmas, grafit, iki boyutlu grafen ve bir boyutlu karbon
nanotiipler dahil olmak iizere karbon malzemelerin kafes yapisinin ve elektronik, optik
ve fonon 0zelliklerinin karakterizasyonu i¢in hizli, tahribatsiz ve yliksek ¢oziintirliiklii bir
karakterizasyon aracidir [48]. Raman spektrumlarina bakildiginda, 6rnegin i¢ yapisindaki

kusurlar hakkinda bilgi veren yaklasik 1350 cm™

civarinda gozlenen D piki
incelendiginde, D pikinin maksimum siddeti en yiiksek olan 6rnek G1 ve en diisiik olan
ornegin ise G2 nolu 6rnege ait oldugu saptanmistir. G2 nolu 6rnegin i¢ kusurlarinin daha
fazla oldugunun bir gostergesidir. G piki 1585 cm™ civarinda ve 2D piki ise 2550-2800
cm™ araliginda olusur. 2D pikinin G pikine orani grafenin katman sayisi ve kalitesi
hakkinda bilgi vermektedir. G band1 konumu, katman kalinligin1 belirlemek igin bir
yontemdir ve katman sayisi arttikga G pikinin konumu 1587 cm™'den daha kiigiik
konumlara kaydigi bilinmektedir. Tek katmanli grafenin 2D pikinin konumu ~2679
cm liken, ¢cok katmanli grafen i¢in 2D pikinin konumu daha biiyiik konumlara dogru
kaydig1 gozlemlenir. Katman sayilarini belirlemek i¢in diger géz onilinde bulundurulacak
parametre ise piklerin maksimum siddetlerinin birbirine oranidir. Tek katmanli grafen
igin Iop/lg oraninin 1,6 civarinda ve daha biiyiik oldugu, ¢ift katmanli grafen i¢in bu oran
yaklasik olarak 0,8 oldugu, {i¢ katmanli grafen i¢in 0,3 civarinda oldugu ve ti¢ ve ¢ok (>4)
katmanl grafen i¢in bu oranin 0,07 oldugu bilinmektedir. Piklerin yar1 maksimumdaki
tam genisligi (FWHM) 80 cm™'den kiigiik oldugu 6rnek katman sayisinin < 3 oldugu da
bilinmektedir [46-50]. Tiim bu bilgiler incelendiginde, G1, G2, G3 ve G4 nolu 6rneklerin

katman sayinin en fazla ii¢ katmanli oldugu sonucuna varilmaistir.
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Ayni 6rneklerin Raman spektrumundan hesaplanan katman sayilari ile 6rneklerin optik
gecirgenliklerinden elde edilen katman sayilari hesaplari ortiismektedir. Sadece G3 nolu
ornegin Raman spektroskopisine gore birka¢ katli oldugu anlasiliyor olsa da optik
gecirgenligi diistik olmasinin nedeninin Orneklerin {izerinde sentezlendikleri bakir
folyolardan, transferleri siirecinde olusabilecek katlanmalar veya transfer siirecinde
kaplanmis olan PMMA ¢06zeltisinin kalintilarindan kaynaklandigi diisiiniilmektedir. Tim
hesaplar gz 6niinde bulunduruldugunda, biiylitme siiresinin daha kisa oldugu 6rneklerde
katman sayisinin fazla oldugunun anlasiliyor olmasi kimyasal buhar biriktirme
yontemiyle yapilan deneylerde biiylitme siiresi artikca hali hazirda olusmus grafen

katmanlarin yardime1 gazlar tarafindan asindirilmasindan kaynaklaniyor olabilir.

KBB yontemi ile farkli siirelerde biiyiitiilmiis 6rneklerin elektrokimyasal olgtimleri
incelendiginde en yiiksek giren ve ¢ikan yiik degerleri -2,5 V ile +2,5 V potansiyel fark
araliginda yapilan ¢evrimsel voltmetri 6l¢iimiinden hesaplanan (Qa = 2138 pC/cm? ve Qc
= 2788 uC/cm?) 20 dakika biiyiitme siiresine sahip G1 nolu drnege aittir. G1, G2, G3 ve
G4 nolu 6rneklerin CA egrileri incelendiginde uygulama gerilimi artarken giren ve ¢ikan
yiik miktarlarmin arttigi agik bir sekilde goriilmektedir. CA egrilerinden en yiiksek giren
ve ¢ikan yiik miktar1 (AQc = 3175,66 ve AQa = 3169,93 nC/cm?) G1 nolu érnege aittir.
Tim elektrokimyasal 6l¢iim sonuglart incelendiginde biiyiitme stiresi 2 dakikadan 20
dakikaya cikarildiginda giren/gikan yiik miktarlarinin arttigi gézlemlenmektedir. G3 nolu
ornegin diger orneklere gore daha diisiik giren ve ¢ikan yilik miktaria sahip olmasi daha
once de belirtildigi gibi transfer esnasinda olusan yirtilmalar, katlanmalar ile transfer
stiireci esnasinda kaplanan PMMA c¢ozeltisi kalintilarinin sebep oldugu safsizliklardan

kaynaklandig: diistiniilmektedir.

KBB ydntemi ile sentezlenen diger bir 6rnek setinde ise, metan gaz akis miktarinin grafen
filmlerin 6zellikleri {izerindeki etkileri incelenmistir. G2, G5, G6 ve G7 nolu 6rneklerin
goriiniir bolgedeki ortalama optik gecirgenlik yiizdeleri yaklasik % 89’dur. En yiiksek
optik gegirgenlige 10 sccm metan gazi akis hizinda sentezlenen G2 nolu 6rnegin sahip
oldugu, en diisiik optik gegirgenlige ise 20 sccm metan gazi akis hizinda sentezlenen G7
nolu 6rnegin sahip oldugu goriilmektedir. Orneklerin optik gecirgenlikleri incelendiginde
Metan gaz akis oraninin arttirilmasinin daha fazla grafen katmanlardan olusan grafen
filmlerin elde edilmesine yardimci oldugu anlasilmaktadir. Ayrica Raman spektrumlari
ile orneklerin optik gegirgenlikleri bir arada degindirildiginde tiim Orneklerin birkag

katmal1 oldugu diistintilmektedir.
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Bu orneklerin elektrokimyasal Olgiimleri incelendiginde, -2,5 V ile +2,5 V gerilim
araliginda yapilan CV o6l¢iimiinden hesaplanan en yiiksek giren ¢ikan yiik miktarlar1 (Qa
= 396,21uC/cm? ve Qc = 469,82 nC/cm? G2 nolu 6rnege aittir. G2, G5, G6 ve G7 nolu
orneklerin tiim CA egrileri incelendiginde, uygulanan gerilim artarken giren ve ¢ikan yiik
miktarinin arttig1 net bir sekilde goriilmektedir. CA egrilerinden en yiiksek giren ve ¢ikan
yiik miktarlar1 = 2,5 V gerilim altinda 6l¢iilen (AQc = 932,84 pC/cm?, AQa = 1031,37
nC/cm?) G2 nolu drnege aittir. Yapilan CA ¢evrimleri boyunca giren/gikan yiik miktarlar:
incelendiginde en diisiik giren/¢ikan yiik miktarlarina ise G6 nolu 6rnegin sahip oldugu
gbzlemlenmistir. Incelenen drnek seti icin tiim veriler degerlendirildiginde metan gaz akis
miktart ile grafen filmlerin ylizeyine elektrokimyasal ¢evrimler boyunca giren /¢ikan yiik
miktart ile katman sayilar1 arasinda ¢ok hassas bir iliski oldugu anlagilmaktadir. Metan
gaz akis miktar1 arttirilirken ilk basta giren/gikan yiikk miktarinda artis gézlenirken 15
sccm’e cikildiginda ciddi bir diisiis goriilmistiir. 15 sccm’den itibaren artirilmaya devam
edildikge tekrar artarak en yiiksek giren /cikan yiik miktar1 degerlerine yaklastig
goriilmiistiir. Bu durum metan gaz akis orani arttiginda sistemdeki basingta arttigi1 i¢in bir
taraftan ortamda artan karbon atomlarmin sayisinin daha fazla grafen katmaninin
olusmasina yardimci olurken, diger taraftan artan basing sebebiyle tiip i¢erisindeki gaz

akisinin olugsmus katmanlar1 asindirmasina yol agabilir.

Tezin bir diger asamasinda PDKBB teknigi ile grafen sentezlenmesine odaklanilmigtir ve
iki parametrenin grafen filmlerin 6zellikleri tizerindeki etkileri incelenmistir. Bunlardan
birincisi biiylitme siirelerinin grafen filmler tizerindeki etkisidir. P1, P2, P3, P4 ve P5 nolu
orneklerin goriiniir bolgedeki optik gecirgenlikleri % 77 ile % 82 arahiginda
degismektedir. En yiiksek optik gecirgenligine P4 nolu 6rnek sahiptir. En diisiik optik
gecirgenlik 20 dakika boyunca sentezlenen P3 nolu 6rnege aittir. Biiyiitme siiresi 5
dakikadan 20 dakikaya ¢ikarildiginda, optik gecirgenligin arttifi gozlenirken, biiyiitme
stiresi 20 dakikadan 40 dakikaya kadar ¢ikarildiginda optik gecirgenligin tekrar diistigii
gozlemlenmektedir. Biiylitme siiresinin artiritlmasinin KBB teknigi ile biiylitiilmiis
orneklerde oldugu gibi, optik gecirgenlikler {izerinde ¢ok etken oldugu goriilmektedir.
Orneklerin Raman spektrumlari incelendiginde, tiim bu drneklerin katman sayismin en

fazla bes oldugu sonucuna varilmistir.

166



Bu orneklerin elektrokimyasal Olgiimleri incelendiginde, -2,5 V ile +2,5 V gerilim
araliginda yapilan CV 6l¢iimiinden hesaplanan en yiiksek giren ¢ikan yiik miktarlari (Qc
= 278,97 nC/cm?, Qa = 487,31 nC/cm?), P2 nolu 6rnege aittir. Orneklerin tiim CA egrileri
incelendiginde, uygulanan gerilim artarken giren ve ¢ikan yiik miktarlar1 artisi
goriilmektedir. CA egrilerinden en yiiksek giren ve ¢ikan yiik miktarlari + 2,5 V gerilim
altinda alman (AQc = 4722,68 uC/cm? AQa = 3000,04 uC/cm?) P4 nolu 6rnegin

Ol¢tiimiine aittir,

PDKBB teknigi ile biiyiitiilmiis grafen filmleri i¢in incelenen ikinci parametre ise
biiylitme esnasinda uygulanan giiciin etkisidir. 25 W ile 200 W gii¢ altinda sentezlenen
P5, P6, P7, P8 ve P9 nolu o6rneklerin optik gegirgenlikleri incelendiginde, goriiniir
bolgedeki optik gegirgenliklerinin % 80 ile % 81,4 araliginda degistigi gozlemlenmistir.
100 W gii¢ altinda sentezlenen P7 nolu 6rnegin en yiiksek optik gegirgenlige sahip oldugu
goriilmiistiir. En diisiik optik gegirgenlige ise 200 W gii¢ altinda sentezlenen P9 nolu
ornegin sahip oldugu gozlemlenmistir. Raman spektrumlari incelendiginde, tiim
orneklerin en fazla dort katmanl oldugu anlagilmistir. Bu 6rneklerin elektrokimyasal
Ol¢iim hesaplar1 ve egrileri incelendiginde en genis CV egrisine 50 W gii¢ altinda
sentezlenen ve -2,5 V ile +2,5 V gerilim altinda yapilan en yiiksek giren ve ¢ikan yiik
miktarlar1 (Qc = 419,20 uC/cm?, Qa = 674,88 uC/cm?) P7 nolu érnegin sahip oldugu
goriilmektedir. CA egrilerinden en yiiksek giren ve ¢ikan yiik miktarlart + 2 V gerilim
altinda alinan (AQc = 5418,36 ;,LC/cmz, AQa=5676,70 uC/cmZ) P8 nolu 6rnege aittir.

Tiim elektrokimyasal 6lgiimlere incelendiginde genel olarak tarama hiz1 arttirildik¢ca CV
egrilerinin altinda kalan alanlarin arttig1, maksimum anodik ve katodik akim degerlerinin
de yiikseldigi goriilmiistiir. Tarama hiz1 degistik¢e katodik ve anodik piklerin olustugu
potansiyel degerleri degismektedir. Bu nedenle grafen elektrot ylizeyinde meydana gelen
redoks tepkimeleri yar1 tersinir tepkimelerdir. Bu baglamda elde edilen sonuglar
cevrimsel voltametride Olclilen akim yogunluklarinin tarama hizi ile dogru orantili
oldugunu ifade eden Randles-Sevcik esitligine uymaktadir. Elektrokimyasal siiregler
boyunca grafen filmlerin yiizeyine giren ve ¢ikan yiik degerlerinin uygulanan potansiyel
araliklarinin pek cogunda genel olarak birbirine yakin olmasi tez kapsaminda
sentezlenmis Orneklerin elektrokimyasal olarak kararli yapilara sahip oldugunu

gostermektedir.
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Laboratuvarimizda simdiye kadar biiyiitiilen ve biiyiitiilmeye devam eden yarim hiicre ve
tam hiicre konfigiirasyonuna sahip EC kaplamalar/aygitlar ITO kapli alttaslar tizerinde
biiyiitilmekle birlikte bu kaplamalarin elektrokimyasal Ol¢timleri genellikle farkli
konsantrasyonlarda LiClO4/PC ¢ozeltisi igerisinde yapilmaktadir. Bu tez g¢alismasi
kapsaminda sentezlenen Orneklerin elektrokimyasal 6l¢timleri de LiClO4/PC ¢ozeltisi
iizerinde gergeklestirilmistir. Ol¢iimlerde bu ¢dzeltinin kullanilmasinin, oda sicakliginda
calisabilme olanagi, insan sagligi acisindan gorece olarak daha giivenli olmasi gibi
elektrokimyasal Olgtimlerde kullanilan diger ¢ozeltilere gore Onemli avantajlari
mevcuttur. Boylece laboratuvarimizda tasarimi yapilmis pek c¢ok elektrokromik (EC)
aygit seffaf gecirgen katman olarak grafen filmlerin kullanildig1 konfigiirasyonlarda
yeniden hazirlanarak, elektrokimyasal 6zellikleri incelenebilir. Tez ¢aligmasi kapsaminda
elde edilen sonuglar kimyasal buhar biriktirme teknigi kullanilarak sentezlenen grafen
filmlerin EC kaplamalar/aygitlarda seffaf iletken elektrot olarak kullanilabilecegi

yoniinde ¢ok umut vaat edicidir.
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