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Ozet

Grafen, ilgi ¢ekici optik, elektronik ve mekanik 6zellikleri nedeniyle popiiler bir arastirma konusudur.
Grafenin endiistriyel uygulamalarda kullaniminin da yayginlasabilmesi i¢in genis alanl film halinde ve
tekrarlanabilir yontemlerle tiretilmesi gerekmektedir. CVD ydntemi genis alanli ve tek tabakali grafen
filmlerin iiretimi i¢in uygun bir yontemdir ancak, CVD yodntemi ile grafen filmler metal altliklar {izerinde
biiyiitiilmektedir. Optoelektronik ve elektronik uygulamalar i¢in uygun olmayan bu altliklar grafen
filmin uygun ylizeylere kirilmadan, kirismadan ve kirliliklerin en az seviyede oldugu bir yontemle
transfer edilmesi ihtiyacini ortaya ¢ikarmaktadir. Bu ¢aligmada, transfer i¢in kullanilan polimer, polimer
¢Oziicli gibi ¢esitli parametreler degistirilerek ideal islak transfer prosesi olusturulmaya ¢aligilmistir.
Transfer edilen grafen filmlerin optik mikroskop ve raman 6lgiimleri incelendiginde en iyi sonuglarin
PMMA ¢oziicii olarak aseton kullanilmasi durumunda elde edildigi goriilmistiir.

Anahtar kelimeler: Grafen, 2B malzeme, 1slak transfer, PMMA, CVD
Abstract

Graphene is a popular research topic due to its interesting optical, electronic and mechanical properties.
For widely used of graphene in industrial applications, it needs to be produced as a large-area film and
with reproducible methods. The CVD method is a suitable method to produce large-area and single-layer
graphene films, however, graphene films are grown on metal substrates with the CVD method. These
substrates, which are not suitable for optoelectronic and electronic applications, require the transfer of
graphene films to suitable surfaces without cracks, wrinkles and with a method that minimizes
contaminations. In this study, an ideal wet transfer process is tried to be created by changing various
parameters such as the polymer type and polymer solvent used for transfer. When the optical microscope
and raman measurements of the transferred graphene films are examined, it is seen that the best results
are obtained when acetone is used as the PMMA solvent.
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1. Giris

Grafen, 2004 yilinda mekanik eksfoliasyon yontemi ile ilk kez sentezlemistir [1]. Kesfinden
sonraki yillarda, yiliksek optik gegirgenligi, tastyic1 hareketliligi, termal kararliligi ve katkilama
seviyesiyle kontrol edilebilen elektronik 6zellikleri sayesinde yogun ilgi gormiistiir [2]. Mekanik
eksfoliasyon teknigi ile yiiksek kristal kalitesine sahip grafen pullar1 elde edilebilmektedir. Ancak,
elde edilen grafen pullarin yalnizca birkag on mikron boyutlarinda olmasi 6l¢eklenebilirlik ve
endiistriyel uygulamalarda grafen kullanimini kisitlamaktadir [3]. Dolayisiyla, grafenin pratik
uygulamalarda kullanilabilmesi i¢in genis ylizey alanina sahip, kesintisiz tek tabaka grafen tliretimi
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ve uygun yiizeylere aktarilmasi kritik bir arastirma konusu haline gelmistir.

Grafen sentezinde, kimyasal buhar biriktirme (Chemical Vapor Deposition, CVD) yontemi
ozellikle biiylik alanli ve tek tabakali grafen elde etmede yaygin olarak kullanilmaktadir [4-5].
CVD yontemiyle tipik olarak bakir gibi metal bir katalizér yiizeyi tizerinde grafen filmi
biiyiitiilmektedir. Ancak, bu metal yiizey elektronik veya optoelektronik uygulamalar i¢in uygun
bir altlik olmadigindan, biiyiitiilen grafenin hedef bir yiizeye transfer edilmesi gerekmektedir [3].
Grafen transferi i¢in literatiirde gesitli teknikler gelistirilmistir; bunlar arasinda islak transfer
yontemi en yaygin ve gilivenilir yaklasimlardan biri olarak 6ne ¢ikmaktadir [6-7]. Islak transfer,
grafen filminin bir s1v1 ortam kullanilarak orijinal yilizeyinden ayrilip diger bir ylizeye aktarilmasini
temel almaktadir. Aktarim sirasinda grafenin yirtilmasini 6nlemek amaciyla yiizeye bir destek
katmani eklenir. Destek katmani olarak en yaygin secilen malzeme polimetil metakrilattir (PMMA)

[4]

PMMA destekli 1slak transfer yonteminin baslica avantaji, nispeten basit bir laboratuvar
donanimi ile bile yliksek basari oranit sunmasidir. PMMA tabakasi, grafenin transfer sirasinda
biitlinliigiinii koruyacak kadar mekanik dayanim saglamakta ve hem metalin agindirilmasi hem de
sonrasinda grafenin yeni altliga yapigmasi siireclerinde etkin bir ara katman rolii oynamaktadir [7].
PMMA destekli transfer, genis yiizey alanina sahip grafen filmlerin farkli altliklara basariyla
aktarilmasina ve grafenin saydam elektrotlar olarak uygulanabilmesine imkan tanimaktadir [5].
Ancak 1slak transfer yonteminde, aktarilan film yiizeyinde kalan PMMA kalintilar1 veya transfer
sirasinda filmin kirigmasi gibi problemler ile karsilagilmaktadir. Zhu vd. 2017 yilinda yaptiklar
caligmada selobant (Scotch Tape) ile aktarilan grafen filmlerin, siklikla tercih edilen PMMA ile
aktarilanlardan daha temiz, daha siirekli, daha az katkili ve daha kaliteli oldugunu kanitlamislardir

[8].

Bu calismada, grafen filmin transferi icin PMMA c¢o6ziiciisii olarak aseton ve anisol
kullanilmistir. Bunlar disinda destek katmani olarak PMMA yerine selobant kullanilmistir. Ug ayr
1slak transfer yontemiyle aktarilan grafen filmlerin optik mikroskop (OM) ve raman OSl¢timleri
incelenerek uygulanan yontemler kiyaslanmistir. Bildirinin devami su sekilde diizenlenmistir.
“Materyal ve Yontem” boliimiinde, kullanilan 1slak transfer yontemleri detayl olarak anlatilmigtir.
Transfer edilen grafen filmlerin OM goriintiileri ve raman spektrum ol¢iimleri “Deneysel Sonuglar”
boliimiinde sunulmustur. “Sonug¢ ve Tartisma” boliimiinde elde edilen sonuglar tartisilmis ve
Ozetlenmistir.

2. Materyal ve Yontem

Oncelikle anisol ve aseton kullanilarak %4’liikk 2 ayri PMMA ¢6zeltisi hazirlanmistir. Ticari
olarak satin alinan CVD ile bakir {izerine biiyiitiilmiis grafen film (Sigma-Aldrich) iizerine aseton
ve anisol ile hazilanan PMMA ¢ozeltileri dondiiriilerek kaplanmistir. PMMA destekli 1slak transfer
stirecinin temel adimlar1 Sekil 1°deki gibi dzetlenebilir.
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Sekil 1. PMMA destekli 1slak transfer siirecinin temel adimlari.

Aseton ve anisol ile hazirlanan PMMA ile kaplanan numuneler, Aseton-PMMA ve Anisol-
PMMA olarak isimlendirilmistir. Bildirinin devaminda numuneler i¢in bu isimler kullanilmistir.
Bunlara ek olarak bagka bir numune yiizeyine PMMA yerine selobant yapistirilmistir. Selobant ile
transferi ger¢eklestirilen numunenin islem adimlar Sekil 2°de sunulmustur. Selobant ile hazirlanan
numune Selobant olarak isimlendirilmis ve bildirinin devaminda numune i¢in bu isim
kullanilmistir.
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Sekil 2. Selobant destekli 1slak transfer siirecinin temel adimlari.
3. Deneysel Sonuclar ve Tartisma

Selobant, Anisol-PMMA ve Aseton-PMMA numunelerinin OM goriintiileri Sekil 3’ deki gibi
elde edilmistir.
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Sekil 3. (a) Selobant (b) Anisol-PMMA (c) Aseton-PMMA numunelerinin OM gérintiileri.

Sekil 3 incelendiginde selobant ile aktarilan numunenin Anisol-PMMA ve Aseton-PMMA
numunlerine kiyasla daha fazla kalint1 icerdigi ve grafen filmin ¢ok fazla kirildig1 goriilmiistiir.
Aseton-PMMA numunesinin diger iki yonteme kiyasla daha az kirik ve PMMA kalintis1 icerdigi
goriilmiistiir. Transfer sirasinda, anisol ile hazilanan PMMA tabakasinin daha yumusak oldugu ve
aktarim sirasinda kolayca zarar gorebildigi gbzlemlenmistir. Anisol-PMMA numunesinin daha
fazla kirik igerme nedeninin bu olabilecegi diisiiniilmektedir. U¢ numunenin raman 6Slgiimleri
alindiginda ise Sekil 4’te sunulan sonuglar elde edilmistir.
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Sekil 4. Selobant, Anisol-PMMA ve Aseton-PMMA numunelerinin raman spektrumlari (Numuneler ImW giigte 532
nm dalga boyunda lazer 15181 ile uyartiimustir. ).

Grafen D (~1350 cm ™), G (~1580 cm™) ve 2D (~2680 cm™!) olarak adlandirilan ii¢ ana pike
sahiptir [9]. D piki, grafenin kusur yapisini ifade etmekte ve yok denecek kadar zayif olmasi,
grafenin kusur yogunlugunun ¢ok diistik oldugunu gostermektedir [10]. Sekil 4 incelendiginde, D

4
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piki numunelerde ihmal edilebilir seviyelerdedir. Ancak, selobant numune i¢in pikin nispeten daha
belirgin olmast numunenin digerlerine kiyasla daha kusurlu yapida oldugunu gostermektedir. G
piki grafen, grafit ve karbon nanotiiplerde goriilen tipik bir piktir ve yapidaki karbon baglarini
dogrulamaktadir [9-11]. 2D piki ise grafen tabakalarinin katman kalinligi hakkinda bilgi
vermektedir [10]. Dar, keskin ve siddetli 2D pikleri grafen tabakalarinin tek veya iki tabakali
oldugunu gostermektedir. Sekil 4 incelendiginde Anisol-PMMA numunesinin digerlerine kiyasla
daha kalin oldugu goriilmektedir. Bunun transfer sirasinda olusan katlanmalardan kaynakli
olabilecegi diisiiniilmektedir. Aseton-PMMA numunesinin raman Ol¢limleri incelendiginde,
digerlerine kiyasla kusur yogunlugu ihmal edilebilecek seviyededir ve yaklasik tek tabaka
kalinligindadir. OM goriintiileri ise digerleri ile karsilatirildiginda daha temiz ve siirekli filmler
icerdigi goriilmiistiir.

Sonuc ve Oneriler

Grafen, optoelektronik ve elektronik uygulamalar i¢in ilgi ¢ekici bir malzemedir. Ancak,
endiistriyellesebilmesi igin uygun altliklara basarili bigimde kirilmadan, kirismadan ve kirliliklerin
en az seviyede oldugu bicimde aktarilabilmesi elzemdir. Bu ¢alismada, grafenin 1slak transferinde
PMMA c¢oziicii ve destek katmani se¢iminin etkisi incelenmis ve en iyi proses adimlari
olusturulmaya ¢alisilmistir. Oncelikle PMMA soliisyonunun hazirlanmasi asamasinda PMMA
tozunun ¢Oziiciisii olarak anisol ve aseton kullanilan iki ayr1 numune hazirlanmistir. Ayrica tasiyict
destek katmani olarak selobant kullanilan bir numune hazirlanmistir. Her i numune igin 1slak
transfer prosesinin diger adimlar1 aynidir. Si/SiO2 altliga transfer edilen grafen filmlerin OM
goriintiileri ve raman dlgiimleri alinmstir. Olgiimler incelendiginde, Aseton-PMMA isimli numune
i¢in uygulanan 1slak transfer prosesi ile daha temiz, daha az kirik ve katlanma igeren bir film elde
edildigi goriilmiistiir. Elde edilen sonuglar g6z 6niine alindiginda asetonun grafenin 1slak transfer
prosesi i¢in ideal bir ¢oziicii olabilecegi diisliniilmektedir. Ancak, OM goriintiilerinde bulunan az
sayidaki kirtk ve PMMA kalintilarinin miimkiin oldugunca azaltilmas: i¢in proses adimlari
optimize edilmelidir.
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