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OZET

EPITAKSIYEL GRAFENDE SACILMA MEKANIZMALARI
YUKSEK LiSANS TEZI
SELMAN AGIZACMAK
BALIKESIR UNIVERSITESI FEN BILIMLERI ENSTITUSU
FiZiK ANABILIM DALI
(TEZ DANISMANI: PROF. DR. SIBEL GOKDEN)

BALIKESIR, OCAK - 2019

Bu ¢aligmada, SiC alt tas {izerine biiyiitiilen grafenin sicakliga bagl (12-
300K) Hall etkisi dlgtimleri gergeklestirildi. Bu Hall verilerine ilk olarak, Basit
Paralel Iletim Ayristirma Yontemi (SPCEM) uygulanarak, 3 boyutlu (3B) ve iki
boyutlu (2B) kanallarin sicaklik bagimli mobiliteleri ve tastyict yogunluklar: elde
edildi. Oda sicakliginda grafen tabakasindan 2296 cm? / V.s yiiksek tastyict
mobilitesi ve SiC’den 813 cm? / V.s diisiik tasiyic1 mobilitesi elde edildi. SPCEM
verileri kullanilarak, 3B ve 2B sac¢ilma mekanizmalar1 analiz edilerek, diisiik ve
yiiksek sicakliklarda baskin sacilma mekanizmalari belirlendi. Iletim isleminin
esas olarak 2B grafendeki sacilma mekanizmalari ile belirlendigi ortaya konuldu.

ANAHTAR KELIMELER: 2B grafen, Iletim, Mobilite, Hall etkisi, Basit paralel
iletim ayristirma yontemi (SPCEM), Sacilma mekanizmalari.



ABSTRACT

EPITAXIIAL GRAPHENE SCATTERIING MECHANISMS
MSC THESIS
SELMAN AGIZACMAK
BALIKESIR UNIVERSITY INSTITUTE OF SCIENCE

PHYSICS
(SUPERVISOR: PROF. DR. SIBEL GOKDEN)

BALIKESIR, JANUARY 2019

In this thesis, the Hall effect measurement of graphene on SiC substrate
was carried out as a function of temperature (12-300 K). Hall data were first
analyzed to extract the temperature dependent mobilities and carrier densities of
the bulk (3B) and two dimensional (2B) channels using a Simple Parallel
Conduction Extraction Method (SPCEM) successfully. High carrier mobility
2296 cm? / V.s from the graphene layer and low carrier mobility 813 cm? / V.s
from the SiC were obtained at room temperature. By using SPCEM extracted
data, 3B and 2B scattering mechanisms were analyzed and the dominant
scattering mechanisms in low and high temperature regimes were determined. It
was found that the transport was mainly determined by scattering processes in 2B
graphene.

KEYWORDS: 2B graphene, Transport, Mobility, Hall effect, Simple parallel
conduction extraction method (SPCEM), Scattering mechanisms.
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1. GIRIS

Grafen temelli sistemler, Novoselov ve arkadaslarmin [1-4] yaptigi
calismanin ardindan alisilmadik elektrik 6zelliklerinden dolay1r oldukga ilgi ¢ekmeye
baslamistir. Enerji bant boslugu olmayan bir yapiya sahip olan ve bir alt tag yardimi
ile yariiletken 6zelligi gosteren grafen, bal petegi orgiisiinde atomlarin iki boyutlu
dizilmis halidir [1] ve siki paketlenmis karbon atomlar1 ve sp? hibritlesmesinden
dolayr kimyasal ve mekanik olarak kararlidir. Grafen atomik kalinlikta yiiksek
elektron mobilitesine (hareketlilik, devingenlik) sahip olup genis uygulama alanlari
vardir [5-9]. Serbest duran wafer (free standing wafer) [2] igin grafenin mobilitesi
200.000 cm?V-sT’nin iizerinde degerlere ulasmakla beraber, farkli alt tas iizerinde
biiyliyen grafen tabakalarda 6nemli bir diisiis gosterir. SiC'de biiyliyen tek tabakali
grafenin mobilitesinin 45-50.000 cm?V1s? araliginda oldugu gdzlenmistir [10-12].
Benzer sekilde, farkl alt tas (SiO2, N1, Ru, Ir, Cu) lizerinde biiyiitiilen veya aktarilan
grafen tabakasi, daha diisiikk veya daha yiiksek mobiliteler ortaya koymustur. Bu
nedenle, alt tas iizerinde biyitilen 2B grafende, mobiliteyi sinirlandirict

mekanizmanin arastirilmasi énemlidir.

Tastyicilarin bir yariiletken sistemdeki hareketliligini ve tasiyict yogunlugunu
belirlemek, yapiyr basarili bir sekilde karakterize etmek i¢in biliyilk Onem
tasimaktadir. 2 boyutlu (2B) yariiletken sistemlerde, iletimin geneli, farkli elektrik
tasinim Ozelliklerine sahip, hem 2B kanaldaki hem de bulk (3B) bolgesi igerisinde
mevcut olan yiik tasiyicilar1 tarafindan saglanabilir. Literatiirde, bir 2B kanalin
tasinim parametrelerini, bulk olandan ayirmakla ilgili bir ¢cok ayristirma yontemi
sunulmustur [13-18]. Bunlar arasinda, bdyle her iki tiirden tasiyici iceren yiiksek
elektron mobiliteli transistér ya da modiilasyon katkili bir alan etkili transistor gibi
yapilar igin Lisesivdin ve arkadaslar1 [19] tarafindan sunulan Basit Paralel iletim
Ayristirma Yontemi (SPCEM), en basit ve en etkili yontemdir. AlGaN / GaN [19,
20], AlInN / GaN hetero-yapilar [21] ve grafen / SiC [22, 23] gibi ¢esitli materyal
sistemlerinde bulunan ¢oklu kanallarin mobiliteleri ve tasiyici yogunluklarinin

cikarilmasi iglemleri, bu basit yaklasim kullanilarak basariyla gerceklestirilmistir.
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Bu c¢aligmada, 0.5 T'lik diisiik manyetik alanda sicakliga bagli alinan Hall
verilerine SPCEM analizi uygulanarak, diisiik sicakliklarda ve yiiksek manyetik
alanlarda O6zdirengteki salimmimlarin olasi etkilerini ortadan kaldirmak miimkiin
olmustur. 2B grafen ve bulk SiC alt tasin 6lgiilen sicaklik bagimli Hall mobiliteleri
ve tastyict yogunluklar: 6nce SPCEM analizini kullanarak ¢ikarildi ve ardindan, her
iki kanaldaki tasiyicilarin mobiliteleri, 12-300 K sicaklik araliginda tasinim
Ozelliklerini  yOneten ana sagilma mekanizmalar1  kullanilarak  analizi

gergeklestirilmistir.



2. KURAMSAL BIiLGILER

Bu boliimde grafenin tarihgesi, yapisi, 6zellikleri, grafenin sentezlenmesi ve

uygulama alanlar1 ele alinmistir.

2.1 Grafenin Tarihgesi

Altigen petek Orgli biciminde birbirine baglanan, grafitten ayrilmis karbon
atomlarinin tek katmanina grafen adi verilir. Tarihsel a¢idan bakildiginda, grafen
kelimesi Yunancada ‘yazmak’ anlamina gelen graphein kelimesinden tiiremistir. Bu
grafenin ilk kullanimlarindan biri olmustur. 1800 yilinda, Alman kimyager Wagner,
grafit kelimesini kalemlerin gévde malzemesi i¢in kullanmistir. Ancak o dénemde,
grafitin bir ¢esit kursun (Pb) oldugu diisiiniildiigiinden, grafit kalemler hatali bir

bigimde kursun kalem olarak adlandiriimisti.

Ik olarak 1840 yilinda Alman bilim adami Schafhaeutl, araya ekleme (asit
veya alkali metal gibi kiiciik molekiilli maddeleri karbon levhalar arasina
yerlestirme) ve soyma (siilfiirik ve nitrik asit ile) yoluyla, tekil grafit yapraksilarimi
ayristirmigtir. Bu yapraksilar, daha sonra serbest duran (free standing) grafen ile

ortaya konulan olaganiistii elektrik 6zellikleri ortaya koymustur.

1859 yilinda B. C. Brodie, yeni karbon bi¢imi “grafon”un kesfini ilan etti.
Bunu, grafiti araya ekleyerek elde etti ve adim1 karbonik asit koydu. Grafit, giiclii
stilfiirik ve nitrik aside maruz kaldiginda grafit araya girer ve grafit oksit (GO) ortaya
cikar. 1962 yilinda Boehm ve arkadaslari, GO’nun kimyasal indirgemesinin ardindan
ince katmanli karbon {irettiler. Bu siirecte indirgeyici faktor olarak, hidrazinli,

seyreltik alkali ortamlari, hidrojen siilfit ya da demir tuzlar1 kullanildi.

Grafenin sentezi ge¢ elde edilmis olsa da elektronik 6zelliklerinin arastirilip
incelenmesi 1946’lara kadar dayanmaktadir. P. R. Wallace grafen sozciigli yerine
“‘tek katmanli yap1’® diye isimlendirdigi ¢alismasinda grafenin enerji bant yapisin

inceleyip 3 boyutlu grafitin elektronik niteliklerini anlamaya ¢aligmakta kullanmustir.
3



Grafenin i¢inde bulunan yilik tasiyicilari incelendiginde kiitlelerinin yok gibi

davrandiklar1 gézlemlenmistir.

1962'de Boehm, grafit oksit tek tabakalarmin hidrazin kullanarak grafene
indirgenebilecegini fark etmistir [25]. Yiizey Ol¢iimlerinin bir kombinasyonu
kullanilarak bu grafen katmanlarinin kalinliklarin1 6lgmeyi basardi. Boylece Boehm

serbestce asili grafen pullarini lireten ve 6lgen ilk kisi olmustur [25].

1975 yilinda Van Bommel ve arkadaslari, yiiksek sicaklikta yiiksek vakum
(<101° Torr) altinda silikon karbiir (SiC (0001)) kristalinden silikon atomlarini
stiblimlestirerek ince grafen levhalar1 elde ettiler. 1999 yilinda mikro-mekanik bir
yaklagimla tek-katmanli grafen yapraksilar1 olusturulmasina calisildiysa da, bu

girisim basarili olamada.

2004 yilinda 17 atom kalinhiginda saf grafen tabakast Manchester
Universitesi profesdrlerinden Prof. Dr. Andre K. Geim ve Prof. Dr. Konstantin
Novoselov tarafindan izole edildi. Bu izole ¢aligsmasz, ikili grafit parcasindan ufak bir
par¢a kaldirmak icin bant kullanilarak olduk¢a basit bir metotla grafenin varligina
dair siire gelen tartigmaya son vermis oldu. Cagin gelismesi ile grafenin sentezi bu
yontemin disinda pek ¢ok sekilde gerceklesebilmektedir. Grafenin daha ¢ok ticari
alan i¢in Uretimi ile ilgili aragtirmalar son gilinlerde var olan arastirmalarin en
onemlileri arasindadir. Boylece Geim ve Novoselov, 2010 yilinda grafeni tek tabaka
halinde sentezlemeyi basarmis ve grafenin beklenenden ¢ok daha degisik elektronik
ve fiziksel 6zelliklere sahip oldugunu ispatlayarak, bilgisayar islemcilerini inanilmaz
hizlara ¢ikarma potansiyeli olan grafenle ilgili ¢aligmalar1 nedeniyle fizik alaninda

Nobel Odiilii aldilar ve hatta 2010 yil1 ““grafen yil1” olarak tarihe gegmistir.

Bu kisim hazirlanirken [24] nolu referanstan faydalanilmistir.

2.2 Grafenin Yapisi

1980’e¢ kadar karbon atomunun, dizilislerine goére sadece 3 temel formu
oldugu saniliyordu. Bunlar elmas, grafit, amorf karbon (komiir). Aym1 grafit ve
elmasta oldugu gibi grafen de bir karbon allotropudur. Kursun kalemlerde kullanilan

grafit yariiletken olup, cok yumusak ve kirilgan bir yapiya sahipken, elmas yalitkan
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olup, diinyanin en sert ve dayaniklt malzemelerinden biridir. Grafen de karbon bazli
ve bilinen ilk 2 boyutlu malzemedir. Grafenlerin bir araya gelmesiyle grafitler elde
edilir (Sekil 2.1).

Elmas Grafit Kémiur Tek tabaka grafit=Grafen

Sekil 2.1: Karbon atomunun farkli yapilari.

Karbonun bal petegi orgiilii yapilar1 olan grafen, grafit, karbon nanotiip ve
fulleren sp? melezlesmesinin iiriiniiyken, elmas ise sp> melezlesmesi ve dort-yiizlii ag
orgiisii ile oncekilerden farkli bir kategoride degerlendirilir (Sekil.2.2). Grafitte her
bir karbon atomu ayn1 diizlemde bulunan diger ii¢ atoma altigen halkalar olusturacak
sekilde baglanir. Olusan ag iki boyutludur ve bu sekilde meydana gelen tabakalar
birbirine zayif Van der Waals kuvveti ile baglanir. Grafen de tek tabakali grafit
olarak bilinir. Karbon atomlar1 2s ve 2p orbitallerinin birlesimi ile 120 derece agihi
sp? melezlesmesi yaparken melezlesme sirasinda aktif rol alan p, orbitalleri grafen
malzemesine alisilagelmedik 6zellikler kazandirmaktadir. Grafen yapisinda karbon
ile karbon bag aras1 mesafe 1.42 Angstrom olarak hesaplanirken, iki grafenin iist {iste
gelmesi ile meydana gelen grafitteki mesafe 3.35 Angstrom civaridir. Grafenin giicli
karbon baglar1 sayesinde grafen yeryliziinde bulunan en saglam malzemelerin
yaninda yer almaktadir. Grafen giiclii bir malzeme olmasina ragmen grafitteki grafen
katmanlar arasindaki bag kuvvetli degildir. Elmas ve grafit dogada serbest olarak
bulunurken karbon nanotiipler, C60 molekiilleri ancak dogal olmayan yollarla
sentezlenebilmektedir. Karbonun grafit fazinin elmastan bile kararli bir yapiya sahip
oldugu, termodinamiksel hesaplamalara gore hesaplanmustir. Eldeki bu bilgilere

ragmen grafen malzemesinin yani grafitin tek katmanli halinin sentezlenmesi 2004
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yilina kadar basarilamamistir. L. D. Landau ve R. Peierls gibi 6nemli fizikgiler
grafen ve grafene benzer iki boyuta sahip malzemelerin teorikte kararl
olmayacagini, sicakligin diisiik oldugu ortamlarda bile malzemenin dagilabilecegini
on gormiislerdir. Grafenin ylizeyine dik termal dalgalanmalar oldugunda grafenin

daha ¢ok kararli oldugunun kanaatindedirler.

Tek tabaka grafit=Grafen tabaka

|

(‘-')(\
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-

C e~

(1
L
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. » -~ . -

N

[
;

\
4
-

Grafit

Sekil 2.2: Grafen ve grafite ait atomik yapilarin diizenlenmesi ve sp? hibritlesmesi.

2.3  Grafenin Ozellikleri

Grafen oldukga ilgi ¢ekici bir maddedir. Biiyiik bir kuramsal spesifik yiizey
alanma (2630 m 2 g ), yiiksek yapisal mobiliteye (200 000 cm 2 v 1s 1) | yiiksek
Young modiiliine (~1.0 TPa), iyi bir termal gegirgenlige (~5000 W m™ k1) ve optiksel
gecirgenlige (~97.7%) sahiptir [26].

Grafen 0.42 nm kalinliginda ve ¢elikten 100 kat daha giicliidiir. Bu durum
oldukca dikkat g¢ekicidir. Grafenin elektron iletim ozelligi kendine 6zgiidiir. Bu
farklilik elektrik akimmin 151k hizina yakin olan hizla akmasina miisaade eden
yiiksek bir tagiyict konsantrasyonu ve mobilitesinin olmasidir. Bu durumda daha hizli

islem saglayan bilgisayarlar ve performansit daha yiiksek elektronik cihazlar elde
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edilebilir. Columbia Nanoteknoloji merkezi arastirmacilari, elektronlarin fotonlara
benzer relavistik madde parcalarinin iletilmesini oda sicaklifinda ¢ok diisiik etkin
kiitleleri ile grafen boyunca taginabilecegi kesfetti. Bu sebepten 6tiirti grafen pek ¢ok
malzemeye gore daha iyi elektriksel 6zellik gostermektedir. Bu kisim [27] nolu

referanstan faydalanarak hazirlanmistir.

Asagida grafene ait 6zellikler 6zet bir sekilde sunulmustur.

2.3.1 Fiziksel Ozellikleri

» Kesfedilen ilk 2 boyutlu kristaldir.
» Diizenli kristalik yap1 gosterir.

» Dalgali yap1 gosterir. 2 boyutta diizlemsel bir sekilde durabilmesi icin destek
bir alt tabakaya ihtiya¢ duyar.

» Biikiilebilir bir maddedir. Grafen tabakas1 kiiresel halde yuvarlandiginda sifir
boyutlu yapi fulleren, silindirik sekli verildiginde tek boyutlu karbon nanotiip,

grafen tabakalarinin {ist iiste dizilmesiyle de 3-boyutlu grafit olusur.

» Yiksek gecirgenlige sahip grafen tek bir tabaka beyaz 15181n sadece %2.3 tinii

absorplar.
» Yiiksek tagiyicit mobilitesine sahiptir (15000 cm?/V.s).
» Yiiksek termal iletkenlige sahiptir (5000 W/MK).
» Yiiksek gerilme direncine sahiptir.

> Yiiksek sicaklik direncine sahiptir (-75 ile 200°C arasinda grafenin
ozelliklerinde bir degisiklik gbzlenmiyor.).

» Grafen transistorler diigiik direnci nedeni ile sogutulma ihtiyact duymaz.



2.3.2 Kimyasal Ozellikleri

» Kimyasal olarak ¢ok reaktif degildir.

» Grafen yapisina gore karbon ile karbon bag arasindaki uzaklik yaklasik 1.42

Angstrom olarak hesaplanmistir.
» Bir ¢ift bir tek bag olacak sekilde konjuge sistemlidir.

» Grafende bulunan karbon atomlari arasindaki sigma ve pi diye adlandirilan
baglar ona saglamlik katmistir. Bu saglamliga ragmen grafitin katmanlart

aras1 ¢cekim kuvveti giiclii degildir.

» Kursun kalem kagit ile birlesince giigsiiz ¢cekim kuvvetleri yenilerek grafen
tabakalarmin kagitta kalmasi saglanir. Bu grafen tabakalar1 yazidaki izleri

olusturmaktadir.

» Normalde karbon atomlar1 4 elektrona sahip iken, iki boyutlu olan grafende
ic atom ile bag elde edildiginden 4. elektron, kristalde serbest dolasmasindan

dolayr grafenin iletkenligini yiikseltmektedir.

» Grafenin kristal yapis1 Bravais orgli degildir. Daha ¢ok birim hiicresinde 2

karbon atomu bulunduran tiggensel 6rgii kullanilarak ifade edilebilir.

> Karbon atomlar1 2s ve 2p orbitallerinin birlesimi ile 120 derece agili sp?

melezlesmesi yaparken p; orbitalleri bosta kalir.

2.3.3 Elektriksel Ozellikler

Grafen ile ilgili yapilan bir ¢ok deneysel arastirma grafenin elektronik

ozellikleri lizerine yogunlasmistir.

» Grafenin kendine 6zgii bir 6zelligi de normal sartlar altindaki sicaklikta
elektronlarin herhangi bir ¢arpigma olmadan uzun mesafe kat edebilme
Ozelligine sahip bir malzeme olmasidir. Bu nedenle de grafenin elektrik

iletkenligi oldukca yiiksektir.

» Grafende yapis1 geregi bant aralig1 yoktur (Sekil 2.3).
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Algilama ve transistor uygulamalari i¢in grafenin bant aralig: istenilen sekilde
ayarlanabilir. Son zamanlarda, oda sicakliginda cift gecitli ¢ift katmanli alan
etkili grafen transistorlere voltaj uygulanarak grafenin bant araliginin 0’dan

0.25 eV’a (yaklasik 5 mikrometre’ye) ¢ikarilabilecegi kanitlanmistir.

Diisiik sicaklik ve yiiksek manyetik alanlarda grafen elektronlarinin
olaganiistii hareketliligi sayesinde kuantum Hall etkisi hem elektronlar hem

de holler i¢in gézlemlenir.

Grafende bulunan elektronlarin kiitleleri sifir sayilabilecek kadar kiictiktiir.
Bu sebepten dolay1 grafen elektronlar kiitlesiz Dirac fermiyonlar1 diye de

anilmaktadir.

Hall etkisi 6l¢lim teknigi ile tasiyicilarin mobiliteleri ve tasiyict yogunluklari

belirlenir.

Grafende elektrik akiminin 151k hizina yakin olan hizla akmasina miisaade

eden yiiksek bir tasiyict konsantrasyonu ve mobilitesi vardir.

Yiiksek tasiyicit mobilitesine sahiptir (15000 cm?/V.s).

Yariletken Grafen

letkenlik »

Bant araligi

¥,
/
4

\ «—— vyalans Bat—> /

Sekil 2.3: Yariiletken ve grafenin bant yapilarinin karsilastirilmasi [28, 29].



2.3.4 Optik Ozellikleri
Beyaz 151811 %2.3’iinii absorbe eder. Bu 6zellik grafenin bal petegi seklindeki
kristal yapisindan kaynaklanmaktadir.

Saydamdir.

2.3.5 Mekanik Ozellikleri

Grafen simdiye dek test edilen en gii¢lii materyallerden biridir.
Celikten 100 kat daha dayaniklidir.

Grafenin endiistride ekonomik olarak kullanilmasi i¢in, dogal yollarla

gerceklesen grafitten elde etmeye yonelik bazi teknolojik gelismeler gerekir.

Grafen, basing sensorleri ve rezonatorler gibi nanoelektromekanik sistem

(NEMS) uygulamalarinda kullanilabilir.

Grafenin mekanik Ozelliklerinin, yeni nesil siliper gilicli kompozit
materyallerin olusturulmasina ve optik 6zellikleriyle birlikte esnek ekranlar

tiretmeye yonelik uygulamalar bulmasi bekleniyor.

2.3.6 Termal Ozellikleri

Oda sicakhiginda grafenin termal iletkenlik katsayisi (4.84+0.44)x10° ile
(5.30+0.48)x10®° Wm™K™? arasinda ol¢iilmiistiir. Bu &l¢iim sonuglari, oda
sicakliginda karbon nanotiipler veya elmas i¢in dl¢iilen 6l¢im sonuglarindan

daha yiiksektir.

Tek gecitli grafen serit i¢in diisiik sicakliklarda kgT’den daha biiylik Fermi
enerji degisiminin sebep oldugu sapmalar, termal iletkenlige elektronik
katkinin artmasina ve fonon katkisindan daha baskin hale gelmesine sebep

olur.
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2.4 Grafenin Sentezlenmesi

2004 yilinda Andre Geim, Kostya Novoselov ile proje arkadaslar tarafindan
basit bir selobant grafit lizerine defalarca yapistirilip kaldirilarak ¢ift olmayan bir
grafen katmani ayrimi basarildi ve optik mikroskop ile gozlemlendi. Bu yapilanlar
ilk etapta kimse tarafindan pek Onemsenmedi fakat daha sonralari grafende
kesfedilen herhangi bir kiitleye sahip olmayan Dirac fermiyonlari, anormal kuantum
hall etkisi, normal sicakliktaki balistik tasinma, Klein paradoksu ve buna benzer yeni
veriler deneysel olarak gozlemlendi. Bdylece grafene ilgide bir artis meydana

gelmeye baslandi. Grafen genel olarak su yontemler ile elde edilmektedir:
 Kaydirma yontemi

* Epitaksiyel Biiyiitme

+ Silisyum-Karbon yontemi

* Kimyasal ayristirma yontemi

Asagida bir kag ciimle ile biiylitme tekniklerinden bahsedilmistir.

24.1 Kaydirma Yontemi

Grafit tabakas1 bir ylizey lizerinde kaydirilarak grafiti olusturan grafen
katmanlarinin birbirinden ayrilmasi saglanir. Selobant ile gergeklestirilen ayrigtirma
yontemi de bu metot iginde degerlendirilir. Manchester grubu tarafindan yapilan ilk
grafen sentezlenmesi de bu yontem kullanilarak gergeklestirilmistir. 100 mikrometre

bliyiikliiglinde grafen parcalar1 bu yol ile sentezlenebilmektedir.

2.4.2 Epitaksiyel Biiyiitme

Grafenin bir alt tag lizerinde biiyiitiilmesi olup grafenin biiyiitiildiigii alt tag
grafen ile etkilesime girmektedir. Alt tas olarak SiC, SiO2, Ni, Ru, Ir, Cu kullanilir.
Son derece geligsmis biiylitme teknikleri kullanilir (Sekil 2.4).
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Sekil 2.4: Epitaksiyel biiyiitme tekniginde kullanilan cihaz.

2.4.3 Silisyum-Karbon Yontemi

Silisyum karbiiriin 1100 dereceye yaklasan bir 1siya kadar isinmasi ve
silisyum atomlarinin buharlagsmasi sonucu kalan karbon atomlarinin grafen olusturma
yontemidir. Olusan parcaciklar diger yontemler ile elde edilen grafen parcalarina

gore daha ufaktir.

244 Kimyasal Ayristirma Yontemi

Grafit tabakalarinin arasina sitrik asit ve buna benzer kimyasallarin

karistirilmasi ile de grafen tabakalarinin birbirinden ayristirilmas: saglanmaktadir.
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2.5 Uygulama Alanlari

2014 yili itibariyle grafen ticari uygulamalarda kullanilmamakla birlikte,

elektronik, biyomedikal miihendislik, filtreleme, hafif / kuvvetli kompozit

malzemeler, fotovoltaik ve enerji depolamasi gibi alanlarda kullanilabilecegi

Onerilmekte ve bunun dogrultusunda calismalar gelistirilmektedir. Asagida baslica

uygulama alanlar1 6zetlenmistir.

2.5.1 Biyomedikal

Grafen yakinda DNA'y1 rekor bir hizla analiz etmek i¢in kullanilabilir.

ABD'de bir fizik¢inin, bir molekiilii bir grafen tabakasindaki kiigiik bir yariktan

gecirerek, DNA zincirindeki kimyasal temeli ¢6zmenin yolunu 6nermistir [29].

A\

2.5.2 Entegre Devreler

Grafenin yiiksek bir tasiyict hareketliligi ve diisiik giriltili 6zelligi
sayesinde bir alan etkili transistorde kanal olarak kullanilmasina olanak tanir.
2-ing (51 mm) grafen levhalar {izerinde 100 GHz transistor kullanan
islemcileri miimkiin kilar.

Grafen tabanli entegre devreler 10 GHz'e kadar olan frekanslar islemektedir.
Esnek plastik iizerine 25 GHz’de ¢alisan transistorler ve

Terahertz mertebesinde hizli transistorleri mimkiin kilmaktadir.

2.5.3 Optoelektronik

Grafenin yiiksek elektriksel iletkenligi ve yiiksek optik saydamligi, seffaf
iletken elektrotlar i¢in bir aday olmasini saglar.
Grafen'in mekanik dayanikliligi ve esnekligi, kirllgan olan indiyum kalay

oksit ile karsilagtirildiginda avantajlidir.
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» Bu nedenle, optoelektronik uygulamalarda ¢ok iyi ¢alisacaktir: dokunmatik
ekranlar, sivi kristal ekranlar, organik fotovoltaik hiicreler ve organik 151k

yayan diyotlar (OLED). Sekil 2.5’de grafen OLED’in yapis1 goriilmektedir.

organik isik-

yayicl tabaka~__

yayilan isik

Sekil 2.5: Grafen’in OLED’e katkis1 [29].

2.5.4 Giines Hiicreleri

» Grafen, boya duyarlilagtirilmis giines pillerinde foto-elektrokimyasal enerji
doniigiimii i¢in umut verici bir malzeme haline gelmistir.

» Grafen filmleri, seffaf, iletken ve ultra pul dokiilmiis grafit oksitten imal edilir
ve bunu termal indirgeme izler.

» Elde edilen filmler, 550 S / cm'lik yiiksek bir iletkenlik ve 1000-3000 nm'de

% 70'in iizerinde bir seffaflik sergiler.

2.5.5 Enerji Depolama Aygitlar

» Grafenin son derece yiiksek ylizey alani / kiitle orani nedeniyle, siiper
kapasitorlerin iletken plakalarinda bir potansiyel uygulama bulunmaktadir.

» Gilniimiizde mevcut olanlardan daha biiyiik bir enerji depolama yogunluguna
sahip olan siliper kapasitorler iiretmek icin grafenin kullanilabilecegi

distiniilmektedir
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2.5.6 Antibakteriyel

» Cin Bilim Akademisi, 2010 yilinda, grafen oksit tabakalarinin Escherichia
coli gibi bakterileri 6ldiirmede olduk¢a etkili oldugunu kesfetti.
» Bu, grafenin hijyen iiriinleri veya ambalaj gibi daha uzun siire taze tutmasina

yardimci olacak uygulamalarda yararli olabilecegi anlamina gelir.

2.5.7 Diger Uygulamalar

Baglica diger uygulama alanlar1 grafen nanoribonlar, IR detektorler, tek
molekiilli gaz algilama cihazlari, piezoelektrik malzeme {iretimi, kompozit
malzemeler, termal yOnetim malzemeleri, optik modiilatérler ve kimyasal

sensorlerdir.
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3. DENEYSEL BiLGILER

Bu tezde ilk olarak kimyasal-mekanik cilali 4H-SiC alt tas {izerine (0001)
dogrultulu Si-yiizlii olarak, (10x10) mm? boyutlarinda biiyiitiilen epitaksiyel grafende
Hall 6l¢timleri alindi. Tek katmanli grafen olustugu, uyar1 kaynagi olarak 532 nm
(2.33 eV) He-Ne lazer kullanilarak, standart Raman oOlgiimleriyle dogrulandi.
Numuneler, en az 10 dakika boyunca 1400 ° C'de silan ve hidrojenden (hidrojen
igerisinde %0.006 silan) olusan bir karigima maruz birakildi. Grafen, 1 saat boyunca
vakumda (5-9x10° mbar) biiyiitiildii ve ardindan 500 ° C'ye sogutuldu. Biiyiitme
hiicresi 500 mbar basinca kadar hidrojen ile dolduruldu ve bir saatlik ara-kesme
(intercalation) islemi 700 ° C'de tamamlandi. Hall etkisi Ol¢timleri i¢in, Hall bar
geometrisi, elektron demet litografisi ile imal edilmis uygun bir 151k maskesi
(photomask) ile optik litografi kullanilarak, grafen tabakaya aktarildi. Omik
kontaklar ters litografi teknigi ile iiretildi. Bu noktadan sonra da kaldirma (lift-off) ve
oyma (etching) islemleri sonrasinda 1100 pmx 500 pum boyutlu (500 pm by 1100
um) aktif grafen bolgesi elde edildi. 30 nm / 220 nm Ti / Au metal ¢ifti kullanilarak
ara baglanti metal litografi gerceklestirildi. Uretim islemlerinin ayrintilari, referans
22'de verilmistir. Hall etkisi dl¢limleri, bir sogutma sistemi kullanilarak 12 ila 300 K
sicaklik araliginin bir fonksiyonu olarak gerceklestirilmistir. Numuneye, akim
diizlemine dik dogrultuda sabit diisiik manyetik alan (B=0.5T) uygulandi.
Olgiimlerde, bir sabit akim kaynag: (Keithley 2400) ve bir nanovoltmetre (Keithley
2182A) kullamldi. Olgiimler, Bilkent Universitesi, Fen Fakiiltesi, Nanoteknoloji

Arastirma Merkezinde gergeklestirilmistir.

16



4. TEORI

Bu ornege ait iletim o6zelliklerini arastirmak i¢in, SiC {izerine biiyiitiilen
grafenin sicakliga bagli (12-300K) Hall etkisi dl¢timleri elde edilmistir. Bu Hall
verileri, Basit Paralel Iletim Ayristirma Yoéntemi (SPCEM) yardimiyla, 3 boyutlu ve
2 boyutlu kanallardaki tasiyicilarin sicaklik bagimli mobiliteleri ve tasiyici

yogunluklar elde edildi.

Asa@ida sirasiyla Basit Paralel Iletim Ayristirma Ydénteminden bahsedilmis
ve grafen ve SiC alt tastaki 2-boyutlu ve 3-boyutlu tastyicilarin sagilma

mekanizmalari ele alinmistir.

4.1 Basit Paralel iletim Ayristirma Yontemi (SPCEM)

SPCEM analizinin uygulanmasinda bir takim varsayimlardan yola ¢ikilmistir

[19, 20, 23, 30].

(i) Toplam iletkenlige katki yapan iki ana 6genin, 2-boyutlu (2B) grafen tabaka ve 3-
boyutlu bulk (3B) SiC alt tastaki tasiyicilarin oldugu diistiniilmiistiir.

(if) Disiik sicakliklarda bulk tasiyicilarin donmus (freze-out) oldugu varsayilmistir.
Bu nedenle de en diisiik sicakliktaki Hall tasiyict yogunlugunun, yalniz sicakliktan

bagimsiz 2B tastyicilarla iliskili olmasi beklenmistir.

(ii1) Bulk tasiyicilarin termal aktivasyonundan o&tiirii, 6l¢iilen sicaklik bagimli tagiyict
yogunlugu sadece bulk tastyicilarla iliskili olacaktir. Bu varsayimlarla, 2B ve 3B

bulk tasiyicilarin tasiyict yogunlugu ve mobiliteleri ayr1 ayr1 hesaplanmustir.
(iv) 2B ve bulk tastyict yogunluklari yaklasik aynit mertebededirler.

SPCEM hesaplamasinda, 2B tasiyicilarin mobilitesi (p,g) ve 3B tastyicilarin

mobilitesi (Upuik), asagidaki esitliklerle hesaplanmustir.
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H2B = My /:112_}; (4.1)

_ ng—nz;p __ NBylk
HBulk = HUH o, HH
H ny

(4.2)

Burada, py, tek bir manyetik alandaki deneysel Hall mobilitesini, ny ise Hall
tagtyict yogunlugunu ifade etmektedir. Miimkiin olan en diisiik sicaklikta, n,g =
ny alinmis ve sicakliktan bagimsiz 2B tasiyict yogunlugu nedeniyle bu deger tiim
sicakliklar i¢in  kullanilmigtir. Bulk tasiyici  yogunlugu ise ngyx = hy —

n,p seklinde hesaplanmistir.

42  2-Boyutlu (2B) ve 3-Boyutlu (3B) Tasiyicillarin  Sacilma

Mekanizmalar

Bu calismada kullanilan 2B ve 3B tasiyicilarin sa¢ilma mekanizmalarina ait

analitik esitlikler [30] asagidaki alt boliimlerde 6zetlenmistir.

4.2.1 2B Tasiyicilarda Sacilma Mekanizmalari

SiC tizerine biiyiitiilen grafendeki tasiyicilarin, mobiliteye toplam katkisi;
boyuna akustik (LA) fonon sacilmasindan kaynakli mobilite ( pp ), uzaklastirilmis
ara-yiizey fonon (RIP) sacilmasindan kaynakli mobilite ( pgip ) ve sicakliktan
bagimsiz mobilite (y, ) terimlerinin toplami olacak sekilde Matthiessen’s kurali ile

asagidaki esitlikle verilir,

- i S 4.3)

H2B HLA HRIP Ho
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4.2.1.1 Boyuna Akustik Fonon (LA) Sacilmasi

Grafende LA fonon sagilmasina ait mobilite esitligi asagidaki sekilde verilir.

_ 4ehpsUSZUF2

Hoa = (4.4)

l’lzBﬁDikBT

Bu tabloda, Dy, ps,vs, v Ve kg simgeleri sirasiyla deformasyon potansiyelini,
grafenin 2 boyutlu kiitle yogunlugunu, boyuna akustik fonon hizini, grafenin Fermi

hizin1 ve Boltzmann sabitini gostermektedir.

4.2.1.2 Uzaklastirilmis Ara-Yiizey Fonon (RIP) Sacilmasi

Grafen tabakasinin yiizeyindeki ve alt yiizeyindeki optik fononlar, grafende

RIP sagilmasina sebep olur. Bu sagilmadan ileri gelen mobilite ise,

-1
H =— — (4.5)
RIP — i = .
n-oge —1 \_
28 eXp<kBT> 1

esitligi ile verilir. Burada, Ci ve E; sirastyla, ¢iftlenim giicii ve fonon enerjisi ile

iligkili fit parametreleridir.

4.2.1.3 Sicakhiktan Bagimsiz Sacilma

Sicakliktan bagimsiz sagilma mobilitesi ( Wy ), Coulomb sagilmasindan
kaynakli mobilite (p.) ile kisa menzilli sagilmadan kaynakli mobilitelerin (ugg),

toplamina esittir;
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—=—4— (4.6)

Kisa menzilli sagilma pgg = ni dir. Burada, A sabit bir deger olup, 2B
2B

tastyict yogunlugu, SPCEM’in 2. varsayimi nedeniyle sicakliktan bagimsizdir. Bu
nedenle, kisa menzilli sagilma, incelenen tiim sicaklik araligi i¢in sabittir. Ayrica p¢
de sabit olup, her bir sagilma teriminin p,’a katkisin1 hesaplamak miimkiin degildir.

Bu sebeple p.ve ugg yerine, p, hesaplanmstir.

Bu alt boliime ait mobilite hesaplamalarinda kullanilan parametreler Tablo

4.1’de verilmistir.

Tablo 4.1: 2B sagilma mekanizmalarinin analizinde kullanilan grafene ait

parametreler [31-33].

Parametre (2B) Deger
Da (eV) 18
ps (X107 kg/m?) 7.6
vs (x10% m/s) 2.1
vr (X108 m/s) 1
E1 (meV) 116
E> (meV) 6.37
C1 10°
Co 5.1x103

4.2.2 3 Boyutlu (3B) Tasiyicilarda Kullamilan Sagilma Mekanizmalar:

Ug tane temel sagilma mekanizmas1 vardir: Akustik fonon sagilmasi, Polar
optik fonon sacilmasi ve iyonize safsizlik sagilmasi. Bu analizde kullanilan SiC

parametreleri Tablo 4.2°de verilmistir [34-37].
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Tablo 4.2: 3B sagilma mekanizmasinda kullanilan SiC’e ait parametreler [30].

Parametre (3B) Deger
m* (9.1%103! kg) 0.29
&s (*€0) 10.03
€0 (*1012 F/m) 8.85
CLa (*10* N/m?) 5.07
Epb (eV) 18
K (*10% m?) 8.92
ks (x10% J.K1) 1.38
e (x101° Q) 1.6
h(x10%.s) 1.05
Nime ( 10 m3) 5.4
Tm ( x1071%s) 2
k (x10°m?) 1.2284

4.2.2.1 AKustik Fonon Sac¢ilmasi

Akustik fonon sacilmasi, deformasyon potansiyeli (DP) ile piezoelektrik (PE)
polarizasyon alanlarmi igerir. Mobiliteyi smirlayan deformasyon potansiyeli

sacilmas1 asagidaki esitlikle verilir.

-1
_ _mh3Crpe _ ds3B” | ds3B S 1
Hpp = EDZkBTm*Zk [1 K2 + aK2 (31 n [1 + QS3B) ] 1+(qS3B)2>l (47)

Burada, Ep deformasyon potansiyeli, k elektron dalga vektorii ve qg3g 3B’de

ters orgii perdeleme uzunlugudur ve

d f(E
9338 =——f ()N(E)d (E) (4.8)
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seklinde verilir. Bu ifadede, f(E), Ferm-Dirac Fonksiyonunu ve N(E) de durum
yogunlugu fonksiyonudur. Piezoelektrik sagilmadan kaynakli mobilite esitligi ise

asagidaki esitlikle verilir.

-1
_ 2megh®k _ ds38” | ds3B* 2k \? — -
HpE = K2ekgTm*2 ll k2 + 8k? (31n [1 + (qssB) ] 1+(qs—33)2>l 9

Bu ifadede K, elektromekanik ciftlenim sabitidir. Bu durumda mobiliteyi

sinirlayan toplam akustik fonon mobilitesi, Matthiessens’s kurali ile hesaplanir;

= + (4.10)
HAC Upp UPE

4.2.2.2 Polar Optik Fonon Sacilmasi

Yiiksek sicaklikta baskin sacilma mekanizmasi olan polar optik fonon

sacilmast asagidaki esitlikle ifade edilmistir.

€Tm eh(l)po/kBT
m*

HpO(Bulk) = (4.11)

Bu ifadede hwpq polar optik enerjisi olup, t, ise momentum durulma

zamanidir.
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4.2.2.3 Tyonize Safsizlik Sagilmasi

Bir elastik sagilma siireci olan iyonize safsizlik sacilmasi ile sinirlandirilan

mobilite, asagidaki sekilde ifade edilir.

128(kBT)3 (41-[88)2
_ * (4.12)
0 \/?Zzeﬂvimp [ln(1+82)_< : )]

1+B2

Bu ifadede, m” etkin kiitle; Z iyonize atomun yiikii olup 1 almmustir. Nimp ise,

iyonize safsizlik yogunlugudur ve (3, asagidaki esitlikle verilir.

B =2 Ap 23k T (4.13)

Bu ifadede Ap, 3B perdeleme uzunlugu olup asagidaki sekilde verilir.

kBTES
A = |—B1ES (4.14)
D eZnpgyik

Burada, e statik dielektrik sabitidir.

Bu alt boliimiin analizinde kullanilan parametreler ise Tablo 4.2°de

verilmistir.
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5. BULGULAR

Sekil 5.1, 12-300 K sicaklik araliginda SiC alt tag iizerine biiyiitiilen grafenin
tastyicl yogunlugunun ve Hall mobilitelerinin sicaklik bagimliligini gostermektedir.
5000 cm? / V.s diisiik sicaklik Hall mobilitesi, oda sicakliginda 1620 cm? / V.s’ye
diismektedir. Diger yandan, hem bulk hem de 2 boyutlu tasiyicilart iceren toplam
tagtyict yogunlugu da sicaklik arttikga artmaktadir. Fit egrisinin toplam tasiyici
yogunlugu ekseni ile kesismesinden, yalniz 2B grafen tabaka ile iliskili iki boyutlu
tastyic1 yogunlugu 1.054x10* cm olarak bulunmustur. 2B tasiyic1 yogunlugunun
sicakliktan bagimsiz hale gelmesi beklendiginden, fazla tasiyicilar, SiC’dan termal

olarak aktive olmus bulk tasiyicilarla iliskilendirilebilir.
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5000 foo Fan" g
— i m} E o
) - o & L
P i 2 b
“g 4000 |- H © d 2.510”._%n
2 L o o g
& B o o | o0
= 3000 | o {210" &,
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0
= 2000 oo ¢ ¢ ° g% § B o 1.510“%
I ' 1] h

1000 B T L P Y e I S I e e ol ] [ P T e ] Do | 1 10”

0 50 100 150 200 250 300

T(K)

Sekil 5.1: SiC alt tas iizerinde biiyiitiilen grafenin sicakliga bagli mobilite ve tasiyici
yogunlugu degerleri.
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SPCEM’den elde edilen 2B ve bulk tasiyicilarin sicakliga bagli mobiliteleri
ve tastyict yogunluklar1 Sekil 5.2 ve 5.3°de sirasiyla gosterilmistir. SPCEM’den elde
edilen 2B grafen tabakaya ve bulk SiC’a ait mobiliteler oda sicakliginda sirasiyla
2296 cm? / V.s ve 813 cm? / V.s olarak hesaplanmustir.

b 9688
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1000
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N A
E &
O 100 k a
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o— ¢ K
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E 10 B Bulk
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1 RN [TV VT R T N SR W W T |
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Sekil 5.2: Hall mobilitesi ve SPCEM'den ¢ikarilan 2B ve bulk tasiyicilarin sicakliga
bagli mobiliteleri.
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Sekil 5.3: Hall 6l¢iimiiniin tagiyict yogunlugu ve SPCEM'den ¢ikarilan 2B ve bulk
tastyicilarin tagiyict yogunlugu.

SPCEM analizinden elde edilen 2B grafen tabaka ve 3B SiC alt tasa ait
sacilma mekanizmalar1 ile iligkili Hall mobiliteleri sirasiyla Sekil 5.4 ve 5.5°de
gosterilmigtir. Sekil 5.4’de goriildiigii gibi, Coulomb sacilmasinit ve kisa menzilli
sacilmayi iceren sicakliktan bagimsiz mobilite ( ), diislik sicaklikta baskin sacilma
mekanizmalaridir. Yiiksek sicakliklarda ise mobilite, sicakliktan bagimsiz sagilma
(o) ile uzaklagtirilmig ara yilizey fonon sagilmalarinin (pgp) kombinasyonu ile
simirlanmistir. Sekil 5.5°de, mobilitenin sicakliga bagimlilig1 agik bir sekilde, diisiik
sicaklikta iyonize safsizlik sagilmasinin baskin oldugu bildik bir 3B karakteri gibi
hareket etmekte olup, sicaklik arttikca, akustik ve optik fononlara bagl sagilma da
toplam mobilite degerinin belirlenmesinde etkili olmaktadir. Bulk sacilma
analizinden, iyonize safsizlik konsantrasyonu ile LO-fononlarin momentum durulma

zamani strastyla 5x1022m ve 1.4x10%® s fit parametresi olarak belirlenmistir.
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Sekil 5.4: SPCEM analizinden elde edilen 2B grafen tabakaya ait sagilma
mekanizmalari ile iliskili hall mobiliteleri.
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Sekil 5.5: SPCEM analizinden elde edilen 3B SiC alt tasa ait sagilma mekanizmalari
ile iligkili hall mobiliteleri.
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6. SONUC VE TARTISMA

SiC alt tas {izerine biiyiitiilen grafenin Hall etkisi dl¢iimleri, diisiikk manyetik
alanda (0.5T) sicakligin bir fonksiyonu (12-300 K) olarak elde edilmistir. SPCEM
hesaplama yontemiyle, Hall verileri kullanilarak, grafenin 2 boyutlu tasiyicisinin ve
SiC alt tas bulk tasiyicisinin sicakliga bagli mobiliteleri ve tasiyict yogunluklar
hesaplanmustir. Bu ¢alismada, yiiksek sicaklikta grafen tabakadan 2296 cm? / V.s
yiiksek tasiyict mobilitesi ve SiC’den 813 cm? / V.s diisiik tasiyict mobilitesi elde
edilmistir. SPCEM ile ortaya c¢ikarilan tasiyict verileriyle 3B ve 2B sagilma
mekanizmalar1 incelenmis, diisiik ve yiiksek sicakliklardaki baskin sagilma
mekanizmalar1 belirlenmistir. Tek tabaka grafenin mobilitesinin, hem 2B grafen ve

hem de 3B SiC sa¢ilma siire¢lerinin birlesimiyle belirlendigi ortaya konulmustur.
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