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ONSOz

Yigin (bulk) halleriyle karsilastirildiginda farkli ve benzersiz Ustlniletkenlik, yariiletkenlik,
manyetizma ve optik 6zellikler gibi fiziksel 6zellikler sergileyen iki boyutlu malzemelere olan
ilgi, 6zellikle grafen Uzerine yapilan c¢alismalarla baslayarak bilim dinyasinda son yillarda
olaganistl bir hizla artmaktadir. Bu iki boyutlu malzeme ailesi igerisinde bulunan ve tipki
karbon nanotuplerdeki gibi kristal oryantasyonuna bagli olarak yarimetalik iletkenlik veya
yariiletkenlik gibi bircok fiziksel 6zellikler sergilemesi 6ngurilen silisen malzemesi Uzerine
yapilan g¢alismalar buyuk Ol¢ide teorik hesaplamalar cercevesinde kalmistir. Bu durumun
yegane sebebi olarak, ancak Ag, Ir gibi iletken tabanlarda buydutilebilen bu malzemenin
yalitkan yuzeylere aktarilamamasi gosterilmektedir. Bu nedenle silisen Uzerine yapilan ve
silisenin kendisine has yapisal, elektronik ve optik 6zelliklerinin belirlenmesine yonelik
deneysel ¢alismalar ¢ok blyuk olgctde sinirli kalmaktadir.

Bu projede 6nemi yogun madde fizigi ve malzeme bilimi alanlarinda gittikge artan, tek atom
kalinhginda ve iki boyutlu silisen malzemesinin grafen ve 6H-SIC(0001) (SiC kristalinin
silisyum ylzeyi) alttaglari Gzerinde buyutulmesi denemeleri yapiimistir.

Ultra yiksek vakum (UHV) kosullarinda, 6H-SiC kristali Gzerinde buyutllen epitaksiyel grafen
ve 6H-SiC(0001) yuzeyi taban olarak kullanilip, dogru akim isitma yontemi ile isitilan 6H-SiC
kristali Si kaynagi olarak kullaniimis ve olusan Si buharinin farkh sirelerde vakum ortamina
salinmasi ile alttaglar Uzerinde silisen yapisi olusturmasi hedeflenmistir. Elde edilen
orneklerin Raman spektroskopisi ve atomik kuvvet mikroskobu (AFM) yontemleri kullanilarak
morfolojik/yapisal karakterizasyonlari yapilmis ve yorumlanmistir. Blyuttlen silisen yapisinin
analizleri SEM, EDX ve STM ol¢umleriyle yapiimistir. Epitaksiyel grafen lzerinde blyutilen
silisen katmanlari SiO; yalitkan alttaglara aktariimis ve bu tabakalarin optik mikroskop ve
AFM topografi élcimleri yapiimistir.

113F382 no’lu bu proje TUBITAK tarafindan desteklenmistir.
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OzZET

Gergeklestirilen projede, gunimizde 6énemi gittikge artan, sadece silikon atomlarindan
olusmus tek atom kalinligindaki silisen malzemesinin Uretilmesi ve karakterizasyonlarinin
yapiimasi amaclanmigtir. Molibden Disulfid (MoS.) ve Boron Nitrir (BN) gibi iki boyutlu
malzeme ailesi igerisinde yer alan ve tipki karbon nanottplerdeki gibi kristal oryantasyonuna
bagl olarak yarimetalik, iletkenlik veya yariiletkenlik gibi bircok farkli elektiriksel 6zellik
sergilemesi 6ngurllen silisen Uzerine yapilan ¢alismalar buyik dlgtude teorik hesaplamalar
cercevesinde kalmistir. Ancak Ag, Ir gibi iletken tabanlarda buyutilebilen silisenin yalitkan
ylzeylere aktarilamamasi, bu malzeme Uzerine yapilmasi 6ngérilen ve silisenin kendisine
has yapisal, elektronik ve optik dzelliklerinin belirlenmesine ybnelik deneysel calismalar ¢ok
blyUuk olgude sinirli kalmaktadir. Bu nedenle silisenin dielektrik veya yalitkan bir ylzeye
aktarilmasi veya bdyle bir yiizeyde biyitilebiimesi biyiik énem kazanmaktadir. iletken
tabanla elektronik etkilesimlerden dolayi, sadece silisenin kendisine ait karakteristik Raman
spektroskopisi olgumleri bulunmamaktadir. Proje kapsaminda gerceklestirilen deneylerde,
ultra yuksek vakum (UHV) kosullar altinda silisyum atomlari bir SiC kati kaynadindan
buharlastirilarak, bu silisyum atomlarinin 6H-SiC kristali Gzerinde buyutilen epitaksiyel
grafen tabakalari ve 6H-SiC(0001) ylzeyi tabanina gdnderilmistir. Grafen ve altigen kristal
orgu yapili SiC ylzeyinde silisen buylutme calismalari farkh hedef alttas sicakliklarinda
sistematik olarak gercgeklestiriimistir. SiC ylzeylerinde ve epitaksiyel grafen Uzerinde silisen
katmani Uzerinde Raman spektroskopisi olcumleri yapilmistir. SiC yluzeyindeki epitaksiyel
grafen tabakasi Uzerinde buyutullen silisen katmanlari mekanik ayristirma ile SiO2/Si yalitkan
alttaglara aktariimistir. Elde edilen drneklerde silisen katman veya katmanlarinin olusup
olusmadidi SEM, EDX, STM, Optik Mikroskop ve Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM)
yontemleri kullanilarak incelenmis ve bu olgimlerden elde edilen verilerin analizleri
yapilmigtir.

Anahtar Kelimeler: Silisen, Grafen, Raman spektroskopisi, SEM, EDX, STM, Optik
Mikroskop, Atomik Kuvvet Mikroskobu



ABSTRACT

The aim of this project is the production and characterization of silicene, a two-dimensional,
pure silicon crystal with one-atom thickness and its importance is increasing rapidly todays.
Silicene is a member of two-dimensional materials family, like Molybdenum disulfide (MoS>)
and Boron nitride (BN), and it is expected that silicene shows many physical properties such
as semi-metallic or semi-conductivity depending on its crystal orientation like in the case of
carbon nanotubes. Studies on the silicene are mostly theoretical because it must be
transferred onto an insulator surface to investigate the intrinsic structural, electronic and
optical properties of silicene experimentally. However, so far, all silicene samples grown on
conductor surfaces (like Ag and Ir) and they could not be transferred on insulator surfaces.
On the other hand, there are no direct Raman spectroscopy characteristics for silicene, yet.
Therefore, growth or transferring of silicene onto dielectric or insulator surfaces has a great
importance. In this project, silicon atoms were sublimated from a SiC crystal and the
sublimated silicon atoms directed to epitaxial graphene substrates, grown on 6H-SiC, and
6H-SIC(0001) surfaces in the ultra-high vacuum (UHV) condition. The silicene growth
experiments were conducted systematically with different target substrate temperatures.
Raman measurements were conducted on the silicone layers that were grown on SiC and
epitaxial graphene templates. The silicene layers grown on epitaxial graphene were
transferred on to SiO./Si insulating substrates by mechanical exfoliation method. The
obtained samples were investigated with SEM, EDX, STM, Optical Microscope and Atomic
Force Microscopy (AFM) to determine if the silicene layer was grown and the results were
analyzed.

Keywords: Silicene, Graphene, Raman spectroscopy, SEM, EDX, STM, Optical Microscope,
Atomic Force Microscope



1. Giris

Ozellikle, 2010 yilinda Nobel Fizik Odili'nden sonra grafen (zerine yapilan galigmalar,
blyUk bir hizla artis gbéstermistir. Sadece karbon atomlarindan olusmus ve balpetedi benzeri
altigen bir kristal 6érgl yapisina sahip olan grafende, Dirac fermiyonlari, kuvantum Hall etkisi
ve mayorana fermiyonlari gibi birgcok 6zelligin ortaya ciktigi gosterilmistir. Grafenden elde
edilen basarili ve tatmin edici arastirma ¢iktilari diinyada birgok grubun ilgisini karbonla ayni
grupta bulunan silisyuma da ¢ekmistir. Teorik hesaplar silisyumun grafen gibi tek katman,
altigen yapi olusturabilecegini gostermektedir. Sadece silikon atomlarindan olugmus, grafen
benzeri altigen o6rguli bu yapiya silisen adi verilmektedir. Grafenle kiyaslandiginda
silisyumdan ibaret altigen 6rgii daha gugli spin-orbit eslesmesine sahip olmasi, dlgulebilir
kuantum spin-hall etkisi gdstermesine olanak saglayacaktir (Arafune, 2013; Drummond,
2012; Feng, 2012; Huang, 2013).

Silisen lGzerine deneysel calismalar neredeyse yok denecek kadar azdir. Glinimuze kadar
yapilan deneylerle (Ag, Ir, ZrB, gibi) iletken malzemeler lizerinde silisen nano-geritler (sekil 1
ve sekil 2) ve silisen katmanlar (sekil 3) elde edilmistir (Karaa, 2012). Ancak, elde edilen bu
¢ok kuguk boyutlardaki silisen yapilari iletken alttaslar GUzerinden yaliktan dielektrik yluzeylere
aktarilamamaktadir. Bu durum silisenin kendisine has yapisal elektronik ve optik 6zelliklerinin
dogrudan 6l¢ilememesine neden olmaktadir.

Sekil 1: Ag(110) yizeyindeki Si nano-seritlerin STM goriintist.  Sekil 2: Ag(110) ylzeyindeki Si nano-seritlerin yuksek
(a)Tavlanmadan 6nce ve (b) 230 °C’de tavlandiktan sonra ¢OzUnurltkla STM géruntisu (Karaa, 2012).
(Karaa, 2012).
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Sekil 4: Ag(111) ylzeyinde buyutilen (4x4) silisen yapiya
ait altigen birimin detayli modeli (Vogt, 2012).

Sekil 3: Ag(111) ylzeyinde olusan (a) Tek katman Si ve
(b) 3-boyutlu STM ylzey goruntileri (Lalmi, 2010).



Sekil-4’'de Ag(111) ylzeyinde buyutulen (4x4) silisen yaplya ait deneysel verilerden elde
edilmis altigen birimin modeli gosterilmistir. Si-Si baglari arasi 0.232 nm olarak élgtlmustir
ve bu deger 0.22 nm olan teorik sonugla uyum géstermektedir. Si atomlari bu yapida grafen
gibi dizlemsel olarak dagilmamiglar, yukaridaki ve asagidaki Si atomlari arasinda 0.075 nm
olarak O&lculmustir. Yukarida bulunan Si atomlari icin a acisi yaklasik 110° olarak
bulunmustur. Bu deger 109.5° olan sp?® hibrid orbitalleri arasi aglya odukga yakindir. Asagida
bulunan Si atomlar igin B acisi 112-118° arasinda Ol¢limustir ve bu deger silikon atomlari
arasinda sp®/sp? tipi hibrit bagi oldugunu ortaya g¢ikarmaktadir (Vogt, 2012). Ag(111)
yuzeyinde buydtilen silisen katmanlar ¢ogunlukla (4x4) formundadir. Fakat alttas (AQ)
sicakhigina bagh olarak farkl yapilarin da olusabilecegi deneysel olarak gdsterilmistir.

2. Grafen ve SiC(0001) Alttaslari Uzerinde Silisen Konularinda Teorik Bilgiler

Kullanilan alttasin olusan silisenin yapisi ve elektriksel 6zellikleri Uzerinde ciddi etkileri
oldugu bilinmektedir. Bugulne kadar silisen (g¢ farkli alttas Gzerinde blyuttlmustir. Silisenin
elektriksel ve yapisal 6zelliklerinin kesfedilmesinde farkli alttaslarin kullanimi en énemli adimi
olusturmaktadir. 2013 yilinda yapilan teorik calismalarda hem grafenin hem de SiC(0001)
yuzeyinin silisen igin uygun alttaslar oldugu gosterilmigtir.

2.1 Grafen lizerinde Silisen

Son yillarda yogunluk fonksiyonel teorisi (DFT) ile yapilan hesaplamalar, silisenin grefen
Uzerinde kararli bir yapi olusturarak buyutilebilecegini ortaya koymaktadir. Yapilan bu
hesaplamalar, grafen Ulzerine buyutilen silisen kararli yapisinin 6zellikle dalgali, dikdértgen
yapida olacagini ve silikon atomlarinin, sekil-5'de gosterildigi gibi, grafeni olusturan karbon
atomlarinin arasindaki bag Uzerine yerlesecegini 6ngérmektedir (Aktirk, 2010).
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Sekil 5: Grafen tarafindan absorb edilmis silikon atomu ve elektron yogunlugu sonuglar (Akttrk, 2010).



2013 yilinda bir teorik ¢calismayla grafen Uzerinde buydtilen silisenin bag uzunlugunun 2.35
A° oldugu bulunmustur. Bu deger grafenin 6rgl sabitine ¢ok yakin oldugundan, silikon
atomunun sadece sekil-6 (a)'da B ile gosterilen grafenin iki karbon bagi arasina degil, ayni
zamanda sekil-6 (a)da H ile goOsterilen grafen altigen yapisinin merkezine de rahatlikla
yerlesebilecegi gosterilmistir. Sekil-6 (b)'de grafen U(zerinde blyutilmuas silisen yapisi
gorilmektedir. Burada gri atomlar C, kirmizi atomlar ise Si atomlarina karsilik gelmektedir.
Sekil-6 (c)'de ise olusan yapinin ara kesit goruntisi verilmistir. Olusan bu yapi Reg-Zig
olarak isimlendirilmistir (Zhou, 2013).
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Sekil-6: (a) Altigen grafen yapisi tizerindeki H Sekil-7: Grafen ve olusan silisen yapinin elektron
(Hollow), B (Bridge) ve T (Top) konumlari. (b) Grafen yogunlugu (Zhou, 2013).
Uzerinde olusan silisen yapinin tstten gériniimu. (c)
Grafen Uzerinde biyitulmus silisenin kesit gérinima
(Zhou, 2013).

Yapiya Ustten bakildiginda dikdortgen, ara kesitten bakildiginda ise silisenin zigzagl yapisi
ortaya cikmaktadir. Si atomlari, grafen ylzeyinde bir sira H Uzerinde, bir sira B (izerinde
olacak sekilde peryodik olarak dizilmiglerdir. H Gzerindeki Si atomlarinin grafen yuzeyine
uzakligi 4.24 A°, B Uzerindeki Si atomlarinin grafen yluzeyine uzakhgi ise 3.02 A° olarak
hesaplanmistir. Sekil-7’de grafen ve Uzerinde buydtilen silisen yapinin elektron yogunlugu
gOsterilmistir. C-C arasi ve Si-Si arasi kirmizi-turuncu (¢ok yogun) renklerdeyken Si-C arasi
sarl-mavi (az yogun) renklerdedir. Yapilan hesaplarda C-C arasi ve Si-Si arasi gucli baglar
olusurken Si-C arasidaki bagin tipki HOPG'deki ust Uste binmis karbon katmanlari
arasindaki C-C baglari gibi zayif oldugu bulunmustur (Zhou, 2013). Bu durum, grafen
Uzerinde buyutulebilecek bir veya birkag silisen katmaninin, tipki grafenin mekanik ayristirma
yolu ile HOPG’den ayristiriimasi islemi gibi kolayca elde edilebilecedini géstermektedir.

2.2 SiC(0001) Uzerinde Silisen

Yine 2013 yilinda yapilan teorik bir galisma hidrojenle pasiflestiriimis SiC(0001) yuzeyinin
silisenin kendine has elektronik ve kristal O6zelliklerini bozmadan alttas olarak
kullanilabilecegini gostermistir. Hidrojen ile pasiflestiriimemis SiC(0001) yizeyi ile silisen
arasinda olusacak kovalent baglarin silisene ait 1 bandlarini, grafen/SiC yapisinda oldugu
gibi, bozabilecegi belirtiimistir. Ayni c¢alismada SiC(000-1) (karbon) ylizeyi alttas olarak
kullanildiginda silisenin elektronik 6zelliklerinin degistigi gdsterilmigstir.
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Sekil-8: Hidrojen ile pasiflestiriimis (a) SiC(0001) Gzerinde silisen  Sekil-9: Silisen/Alttas baglanma enerijisinin d
ve (b) SiC(000-1) tzerinde silisen (Liu, 2013). uzakhgina baglh grafigi (Liu, 2013).

Sekil-8'de 4x4 slperhicre yapisindaki silisenin SiC(0001) ve SiC(000-1) yuzeylerindeki
durumlari gosterilmistir.  Yapilan DFT hesaplarindan silisen ve alttas arasindaki d
mesafesinin, silisen/SiC(0001) i¢in 2.73 A, silisen/SiC(000-1) igin 2.71 A oldugu ve serbest
halde 0.47 A olan silisenin alt 6rguleri arasi mesafenin hem silisen/SiC(0001) hem de
silisen/SiC(000-1) yapisinda 0.48-0.50 A oldugu bulunmustur. Elde edilen bu degerlerden
SiC(0001) ve SiC(000-1) yuzeylerinin, silisenin kristal geometrisini bozmadan, alttas olarak
kullanilabilecegi sonucuna ulasiimistir. Sekil-9'da silisenin farkli alttaglara baglanma
enerjisinin, d uzakhgina bagh grafigi verilmigtir. Baglanma enerjileri her Si atomu igin
silisen/SiC(0001) durumunda 0.067 eV, silisen/SiC(000-1) durumunda 0.084 eV oldugu
bulunmustur. Baglanma enerjilerinin gbrece disik olmasi silisen/alttas etkilesimlerinin van
der Waals bigiminde oldugunu dusindirmektedir.
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Sekil-10: Elektron band yapilari (a) serbest silisen, (b) silisen/SiC(0001), (c) silisen/SiC(000-1) (Liu, 2013).



Sekil-10’da ise serbest silisenin, silisen/SiC(0001) ve silisen/SiC(000-1) yapilarinin elektron
band vyapilar gosterilmistir. Farkli konfiglirasyonlarda silisene ait ™ bandi kirmizi ile
belirtiimistir. Grafikte silisende bulunan Dirac konisinin SiC(0001) Uzerinde korundugu,
dolayisiyla hidrojen ile pasiflestiriimis SiC(0001) ylzeyinin silisene ait elektronik 6zlellikleri
bozmadigi sonucu ¢ikariimistir. SiC(000-1) ylzeyinde ise silisenin metalik 6zellik kazandigi,
Dirac konisinin Gst kismi korunurken alt kisminda bozulma oldugu ve alttasin valens
bandlariyla karistigi  bulunmustur (Liu, 2013). SiC(000-1) ylzeyi silisenin elektronik
Ozelliklerini  degistirdiginden Uzerinde o6lcim yapilacak uygun bir alttas 6zelligi
gbstermemektedir.

3. Silisen Biiyiitme islemi igin Vakum Sistemine Gerekli Eklemelerin Yapilmasi ve
Silisen Biiylitme Denemelerinin Yapilmasi

Sekil-11: Silisen blyitme deneylerinde kullanilar ultra yliksek vakum sistemi ve diger bilesenler.

Sekil-11’de ultra yiksek vakum (UHV) sistemi ve bilesenleri gosterilmistir.
1. Vakum hicresi (Kurt J. Lesker UHV kiresel vakum hicresi)
2. UHV uyumlu manipulatér (Triple axis Compact XYZ stage-MDC Vacuum Limited,
PSM-1504)
DC gli¢ kaynagi (GW Instek GPC-3030D)
DC guli¢ kaynagi (Lambda Countant)
Pirometre sicaklik gostergesi
Vakum &lger kontrol Gnitesi (Agilent XGS-600)
Turbo molekuler kontrol cihazi
Pirometre (Lumasense IGA210-L - 350°C den 1800°C’ye kadar 6lgim araligr)
Kombine pompa (Pfeiffer high-cube eco 80)

©XNOOOA®
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IYTE Nanofizik Arastirma Laboratuvarinda kurulu bulunan vakum sistemi ile 10°%° mbar
basing seviyelerine ulasilabilmekte ve grafen buyiltme islemleri yapilabilmektedir. Bu proje
kapsaminda, TUBITAK destegi ile, bir xyz-manipilator satin alimi yapilmis ve molibdenum
ve alumina gibi refrakter malzemelerden olusan ikincil bir drnek tutucu tasarlanarak silisen
blyltme denemeleri igin sisteme eklenmistir.

== \

Sekil-12: Silisen biiyiitme deneylerinde kullanilar ultra yiiksek vakum sistemi ve diger bilesenler (Ustten gériinis).

Sekil-12’de UHV sistemi ve bilesenlerinin Gstten goérinist verilmistir.
1. Alttas i¢in kullanilan érnek tutucu flangi
Si kaynagi icin kullanilan 6rnek tutucunun monte edildigi xyz-manipulator
Turbo molekller pompa
Alttas icin kullanilan 6érnek tutucu
Si kaynagi icin kullanilan érnek tutucu
Vakum &lger

o0k wN

Sekil-13'de drnek tutucularin detayli fotograflari ve Ug¢ boyutlu model gérintisu verilmistir.
Sekil-13(a) ve (b)'de silisen blyiutme denemeleri igin tasarlanmis paslanmaz celikten ve
molibden kontaklardan olusan 6érnek tutucu, (c)de ise grafen blyltme islemleri icin daha
onceden tasarlanmis paslanmaz celikten ve tantalum kontaklardan olusan 6rnek tutucu
goriulmektedir.
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Sekil-13: (a) Si kaynagi icin tasarlanmis 6rnek tutucunun modellenmis gorintiisi, (b) tasarlanan érnek tutucunun
manipulatére monte edilmis hali, (c) alttas igin kullanilan érnek tutucu

3.1 Grafen ve SiC(0001) Uzerinde Silisenin Biiyiitiilmesi

Silisyum kaynagi olarak fosfor katkili ve boron katkili silisyum kristalleri ile dogru akim i1sitma
denemeleri yapilmig fakat silisyum kristallerinin sicakliga bagli olarak direnglerinin
eksponansiyel olarak azalmasi ve 800-900°C sicakliklarda, kontak direngleri de dahil, 2-3Q
seviyelerine dismesi sonucu sublimlesme igin gerekli sicakliklara ulagilamamigtir. Bu
yuzden silisyum kaynagi olarak SiC kristallerinin kullaniimasina karar verilmistir.

1 T e T T T T T
— 0.8F -
o
=5
O 0.6f ——Siczl
On —Si2C
c
®
m 0.4 -
€
2
X 0.2f -
L e — I 1 1 1
1%00 1600 1700 1800 1900 2000 2100 2200 2300
Sicaklik (K)

Sekil-14: SiC kristalinin siiblimlesmesi sonucu olusan Si, SiC2 ve Si2C gazlarinin sicakhga bagimli kismi
basinglarinin orani.
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Sekil-14’de SiC kristalinin siblimlesmesi sirasinda ac¢iga ¢ikan gazlarin kismi basinglarinin
sicakliga bagimh grafigi verilmistir. Grafikte 1500-1600 Kelvin (1225-1325°C) araliginda Si
kismi basing oraninin 1’e (%100’e) ¢ok yakin oldudu, sonu¢ olarak bu sicaklik araliginda
SiC’nin silisyum buhari kaynagdi olarak kullanilabilecegi gérilmektedir (Voronin, 1967).

<

[

SiC ' SiC/Grafen
kaynak hedef

Sekil-15: Ornek tutucularin vakum hiicresindeki konumlari.

Sekil-15'de 6érnek tutucularin vakum hicresi igerisindeki konumlari gésterilmistir. Kristallerin
Si (0001) ylzeyleri birbirine bakmaktadir ve aralarinda yaklasik 6 cm mesafe bulunmaktadir.
Si kaynagi, xyz-manipulatér sayesinde vakum hucresi igerisinde U¢ boyutta hareket
edebilmektedir.

3.1.a Grafen Uzerinde Silisen Biiyiitme Deneyleri

Oncelikle biri alttag digeri de silisyum kaynagi olarak kullanilacak iki adet 6H-SiC kristali,
siraslyla aseton-alkol-saf su igerisinde, ultrasonik titrestiricide temizlenmis daha sonra
yuzeylerdeki oksit katman HF banyosu ile kaldiriimistir. Temizligi tamamlanan kristallerden
biri alttas olarak kullanilacagi 6rnek tutucuya digeri ise silisyum kaynagi olarak kullanilacagi
drnek tutucuya sabitlenmistir. Ornek tutucular vakum hiicresine yerlestirildikten sonra
vakuma alma islemi baslatilmis ve bir gn boyunca vakumun buydtme islemi icin hedeflenen
108-10° mbar seviyesine ulagsmasi beklenmistir. Vakum hedeflenen degere ulastiginda iki
kristalin de sicakhdi ayni oranda 600°C’ye kadar yukseltiimis ve bu sicaklikta bir gin
bekletilerek olasi organik kontaminasyonlarin kristal yiuzeyinden ve vakum hucresinden
uzaklastirimasi saglanmistir. Daha sonra iki kristalin de sicakligi, yine ayni oranda,
1100°C’ye kadar cikartiimis ve bu sicaklikta 10 dakika bekletilerek kristal ylzeylerinde
olusan oksit tabakanin atiimasi saglanmistir. Bu adimlardan sonra alttag olarak kullanilacak
SiC kristali 1400°C’de 10 dakika bekletilerek Si (0001) yuzeyinde grafen katmani/katmanlari
buyutilmastiar. Grafen bulydtme isleminin ardindan kristallerin oda sicakhigina kadar
sogumalari beklenmigtir. Kristaller oda sicakhdina ulastijinda alttas olarak kullanilacak
Grafen/SiC kristalinin sicakhdi 250°C’ye, silisyum kaynagi olarak kullanilacak SiC kristalinin
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sicakhgi ise 1250°C’ye c¢ikartilarak farkli surelerde (5, 20, 40, 60 ve 360 dakika) buyitme
islemleri yapilmistir.

Alttas sicakhginin 250°C olmasi ylizeye yapisan silisyum atomlarinin ylizey Uizerinde hareket
ederek adaciklar olusturmasini engellemektir (bkz. Takagi, 2015). Silisyum kaynaginin
sicakhdinin  1250°C olmasi ise silisyumun kaynaktan sublimlesmesini saglamaktadir
(Voronin, 1967). Ayrica Raman spektroskopisi ve AFM olcimlerinde referans olarak
kullaniimasi amaci ile yukaridaki adimlarin aynen uygulandigi, silisen buyutilmesine hazir
hale getirilmis ancak buyitme iglemi yapilmamis birer 6H-SiC ve grafen alttasi Gretilmistir.

3.1.b SiC(0001) Uzerinde Silisen Biiyiitme Deneyleri

Orneklerin Aseton-Alkol-Saf Suda temizlenmeleri, HF banyosunda bekletiimeleri, érnek
tutuculara sabitlenmeleri, érnek tutucularin vakum hicresine yerlestiriimeleri, sistemin
vakuma alinmasi ve vakum icerisinde isitilarak yuzeydeki kontaminasyonlardan ve oksit
tabakalardan arindiriimasi 3.1.a’da anlatilanlarla ayni sekilde yapilmistir. Silisen buyUtme
icin hazir hale gelen kristaller ayni oranlarda sogutularak oda sicakhigina ulasmalari
saglanmistir. Kristaller oda sicakligina ulastiginda alttas olarak kullanilacak SiC kristalinin
sicakhgdi 250°C’ye, silisyum kaynagi olarak kullanilacak SiC kristalinin sicakhgi ise 1250°C’ye
cikartilarak farkli strelerde (5, 20, 40, 60 ve 360 dakika) buyutme islemleri yapiimistir.
Blyutme ylzeyi olarak, énceki bolimde teorik sonuglarin dogrultusunda, SiC(0001) ylzeyi
secilmigtir.

4. Silisen Orneklerinin Raman Spektroskopisi ve AFM Olgiimlerinin Yapilmasi

Intensity [a.u.]
(w)
/

intensity [a.u.]

J

. Somliam sk : : 850 900 950 1000 1050 1100
100 200 300 400 500 600 700 800 Sereniliisadt

. -1
Raman shift [cm] Sekil-17: Quantum ESPRESSO ile hesaplanmis,

. . farkh uyariima enerjilerinde, silisene ait Raman
Sekil-16: Quantum ESPRESSO ile hesaplanmis (a)  gpektrumunda bir tepe noktasinin maviye kaymasi (a)

V13x13-Il ve (b) 4x4 Silisen siiper-yapilarina ait 4x4 / \13x13-Il muliifaz silisen ve (b) 2v3x23-|
Raman spektrumlari (Cinquanta, 2013). izole silisen (Scalise, 2014)
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Sekil-16’da gosterilen, silisenin farkli fazlarina ait Raman spektrumu similasyonlari, Raman
analizlerinde kullanilacak dalga boyu ve goérulmesi beklenen tepe noktalarinin yerleri
konularinda referans olarak degerlendirilmistir (Cinquanta, 2013). Sekil-17’de ise , uyariima
enerjisi 3.41 eV'den 1.96eV’ye giderken silisenin farkli fazlarina ait ve 950cm * civarinda
bulunan Raman tepesinin maviye kaydigi gosterilmektedir (Scalise, 2014).

4.1 Raman Olgiimleri ve Sonuglarinin Degerlendirilmesi

Sekil-18 (a)'da analizlerde kullanilan Raman Spektroskopi diizenegi ve (b)'de 488nm lazer ile
yapilan bir élgcimun fotografi verilmigtir. Raman cihazi silikon kristali kullanilarak ve kristal
silikonun karakteristik optik fonon titresimi olan (TO) 520 cm™ frekansina kalibre edilmistir.

:"

Sekil-18: (a) Raman Spektrometre diizenegi, (b) 488nm laser ile Raman analizi.

Yukaridaki bilgiler 1siginda elde edilen o6rneklerin 488nm’de 600gr/mm ve 1800gr/mm
gratingler ile Raman analizleri yapilmistir. Sekil-19’da elde edilen bir 6érnegin mikroskopla
alinmig goruntusu verilmistir. Goruntudeki kontrast farkindan yola ¢ikarak, dogru akimla
Isitma sirasinda érnek Uzerinde sicaklik gradyani olustugu, silisen buyutme sirasinda tum
bdlgenin ayni sicaklik degerinde olmadigi sonucuna ulagiimaktadir. Bu sebeple sekil-19'da
(1), (2) ve (3) ile numaralandiriimis bolgelerden Raman dlgimleri alinmistir.
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Sekil-19: Elde edilen bir 6rnegdin mikroskop goriintisii ve Raman él¢iimlerinin alindidi bolgeler

Sekil-20’de grafen referans 6rneginin ve grafen Ulzerinde silisen bliyitme denemelerinden bir
ornegin 488nm lazer ve 1800gr/mm grating ile alinmigs Raman o6lgimlerinin karsilagtirmasi
verilmigtir. Diger 6rneklere ait Raman sonugclari da 6zdes oldugundan tek bir 6rnege ait grafik
rapora eklenmistir. Rapora eklenmeyen dijder Raman sonuglari ek olarak sunulmustur.
Grafikte gozle gorundr bir fark bulunmamaktadir. Bu yuzden grafen Gzerinde yapilan silisen
denemelerinin  AFM olcimleri yapilmamis ve SiC(0001) Uzerinde silisen buyltme
denemelerine gegilmistir.

3000 — T
Silisen Denemesi
Grafen Referans
2500
2000
1500 |
1000 WWWWMJM
500 . . . . . .
0 100 200 300 400 500 600 700

wavenumber (1/cm)

Sekil-20: Grafen/SiC(0001) yizeyinde Silisen blyitme denemelerinden elde edilen bir érnegin (Lacivert/Koyu) ve
Grafen/SiC(0001) referans 6rneginin (Magenta/Acik) 488nm laser ve 1800gr/mm gratingle yapiimis Raman
analizi karsilastirmasi.

Sekil-21’de SiC(0001) ylzeyinde yapilmis bir silisen denemesinin ve SiC(0001) referans
ornegine ait 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile yapilmigs Raman sonuglarinin
karsilastirmasi verilmistir. Yine diger 6rneklere ait Raman sonuglari 6zdes oldugundan
sadece bir 6rnege ait Raman sonucu rapora eklenmistir. Bu grafikte ¢ok belirgin olmamakla
birlikte ufak farkhliklar gézlenmistir.
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Sekil-21: SiC(0001) yuzeyinde Silisen buyitme denemelerinden elde edilen bir 6rnegin (Lacivert/Koyu) ve
SiC(0001) referans o6rneginin (Magenta/Acik) 488nm laser ve 600gr/mm gratingle yapilmis Raman analizi
karsilastirmasi.

SiC(0001) Uzerinde yapilmis silisen denemelerinin daha ayrintili analizi icin ayrica 488nm
lazer ve 1800gr/mm grating ile Raman dlgimleri yapilmis ve referans drnekle karsilagtirmasi
sekil-22’de verilmistir. Bu grafikte farklar daha belirgin gériinmektedir.
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Sekil-22: SiC(0001) ylzeyinde Silisen blylitme denemelerinden elde edilen bir érnegin (Lacivert/Koyu) ve
SiC(0001) referans o6rneginin (Magenta/Agik) 488nm laser ve 1800gr/mm gratingle yapilmis Raman analizi
karsilastirmasi.
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Sekil-23: Sekil-22'de verilen grafigin, (a) 140-300 cm aralidinda, (b) 320-370 cm™ arali§inda ve (c) 410-520 cm-
1 araliginda detayl gosterimi

Sekil-23'de sekil-22’de verilen grafigin detayli analizi verilmistir. Sekil-23 (a)'da 140-300 cm™?
araligi incelendiginde 151-164 cm™ araliginda 6rnede ait sinyallerin referansa ait sinyallerle
kiyaslandiginda ylksek oranda artis oldugu ve sinyal oranlarinin referans 6rnekten farkli
oldugu gorulmektedir. Genel olarak bakildiginda ise 6rnek sinyallerinin bu aralikta referans
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sinyallerinden yliksek oldugu bulunmustur. Sekil-23 (b)de ise 320-370 cm? araligi
incelenmis ve bu aralikta genel tablonun aksine 335 cm™ frekansinda referans sinyalinin
ornek sinyalinden daha guclu oldugu farkedilmigtir. Ayrica referans grafiginde bulunmayan
ornede ait 336 cm? frekansinda glgli bir sinyal gorilmektedir fakat bu frekansla ilgili
literatiirde herhangi bir bilgi bulunmamaktadir. Sekil-23 (c)de 410-520 cm™ aralig
incelenmistir. Bu aralik degerlerinde de 6rnegde ait sinyaller referansa ait sinyallerden daha
gucludir. Bu aralikta sekil-16'da G harfi ile gosterilen (E2g modu) 4x4 silisen igin 495 cm™ ve
V13XV13-II silisen icin 505 cm* olarak hesaplanmis (Cinquanta, 2013), deneysel verilere ve
baska bir teorik referansa gore (Scalise, 2014) ise 515 cm™ civarinda gugli bir sinyalin
olusmasi beklenmektedir. Grafikte 513 cm™ frekansinda bir sinyal goériinmektedir fakat bunun
silisene mi yoksa alttasa mi ait oldugu belirsizdir. Yine sekil-16’'da D ve T harfleriyle
gosterilen (Aig modlar) 4x4 silisen yapisi igin sirasiyla 436 cm™ ve 466 cm™, V13X\13-Il
silisen yapisi icin ise sirasiyla D (Aig modu) 455 cm™ ve K (B2, modu) 475 cm™ frekanslarina
ait sinyallerin olugsmasi beklenmektedir (Cinquanta, 2013). Grafikte 4x4 silisene ait gorulmesi
beklenen frekanslar mavi (agik) ile Y13X\13-Il silisene ait gériilmesi beklenen frekanslar ise
kirmizi (koyu) ile etiketlenmistir. Frekanslar etiketlenirken beklenen degere en yakin
konumdaki tepeler secilmistir. 4x4 silisene ait beklenen karakteristik frekanslar oldukca zayif
gorilmektedir buna karsin V13XV13-Il silisene ait beklenen karakteristik frekanslar daha
belirgin olarak segilmektedir. Ozellikle 4x4 silisende baskin olmasi beklenen D sinyalinin
grafikte oldukgca zayif olmasi 4x4 silisen yapisinin olusmadidini gosteren bir isaret olarak
yorumlanmistir. ¥13XV13-Il silisen yapisi icin ise baskin olmasi beklenen G sinyalinin ve bir
sonraki K sinyalinin agikga segilir olmasi ve teorik oranlarla uyusmasi V13XV13-Il silisen
yapisinin elde edilmis olmasi dusuncesini desteklemektedir. Bu ornekte kristal alt orgu
simetri yapisinin tam olarak ortaya cikartilabilmesi i¢in gerek disik enerijili elektron kirinim
Olcimlerinin veya gerekse 5. kisimda da sunuldugu gibi atomik ¢6zUnurlikte taramali
tunelleme mikroskobu dlgumlerinin yapilmasi gereklidir.

4.2 AFM Olgiim Sonuglarinin Degerlendirilmesi

Sekil-24'de elde edilen SiC Uzerinde buyidtme deneyinin yapildidi bir 6érnege ait AFM
sonuglari gosterilmistir. AFM o6lgimlerinde 140 KHz rezonans frekansina sahip ve 10 nm
sivrilikte (curvature) uclar kullanilmistir. Sekil-19'da (1), (2) ve (3) ile numaralandiriimig
bolgelerden 10 ym x 10 ym ve 5 ym x 5 ym boyutlarinda alinan bu AFM sonuglarindan,
merkez bolgede terasl yapilar kenar bolgelerde ise nanometre boyutlarinda adaciklar
gorulmektedir. Merkez bolgesinde goérilen bu terasl yapilar, SiC alttaginin yaklagik 0.1°lik
hata payi ile kesilmesinden kaynaklanmaktadir. Kenar bolgelerdeki adaciklarin ise silisyum
kaynagindan c¢ikan silisyum atomlarinin ayni noktada birikmesi sonucu olustugu
distnilmektedir. SiC ve epitaksiyel grafen Uzerinde alinan ve sekil-24’te sunulan AFM
dlctimleri IYTE fizik bdlimi biinyesinde bulunan NT-MDT Nanoscope AFM diizenegi ile
gerceklestirilmistir.
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Sekil-24: Uretilen érnegin sekil-19'da (1), (2) ve (3) ile gosterilen bélgelerden alinmig AFM sonuglari. (a) (1)
bolgesinden alinmis 10x10 ym boyutlarinda (b) (1) bdlgesinden alinmis 5x5 uym boyutlarinda (c) (2) bolgesinden
alinmis 10x10 pym boyutlarinda (d) (2) bodlgesinden alinmis 5x5 um boyutlarinda (e) (3) bdlgesinden alinmig
10x10 pm boyutlarinda (f) (3) bélgesinden alinmig 5x5 pm boyutlarinda AFM gérintleri.
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5. SEM, EDX ve STM Analizleri

Blyutme deneyleri 6ncesinde ve sonrasinda o6rnek ylzeylerinin ikincil elektron (SE)
modunda taramali elektron mikroskobu (SEM) dizenegi ile enerji dagihmli  X-igini
spektroskopisi (EDX) olguimleri yapilmistir. EDX 6&lgimi yardimiyla 6érnek ylzeylerinin
elemental analizleri yapilmakta olup, 6rnek ylzeyini olusturan yapilarin elemental ve atomik
ylizde oranlari konusunda detayl veriler elde edilebilmektedir. Ornek ylizeylerinin SEM ve
EDX élgiimleri, IYTE Malzeme Arastirma Merkezinde bulunan ve sekil-25(a)’da gosterilen
FEI QUANTA 250 FEG elektron mikroskobu ve bu mikroskoba iligtirilen Oxford Asteck EDX
dedektért kullanilarak gergeklestirilmistir. Sekil-26(a)’da silisen blyltme islemi yapiimadan
once SiC uzeri epitaksiyel grafen tabakasindan alinan SEM ve EDX haritasi 6lgim sonuglari
gOsterilmektedir. Bu 6rneklerin ylzeyinde gergeklestirilen EDX o6lgiminde, sadece grafen
tabakasini olusturan C atomlarina ait veriler elde edilmigtir. Silisen bayutme deneylerinden
sonra 6rnek ylzeylerinde gercgeklestiriien SEM ve EDX haritasi 6lgim sonugclari ise sekil-
26(b) ve (c) gosteriimektedir. Buyutme islemi yapilmadan 6nce elde edilen sonuglarla
karsilastiriidiginda, érnek ylzeylerinde %87 dizeyine varan gorece ylksek oranlarda Si
temelli yapi ¢6zumlenmistir. Yapilan EDX analizlerinde, 6rnek yuzeyinde yaklagik %13
oraninda C elementine rastlanmistir. Gérece dislk oranda da olsa 6rnek yuzeyindeki C
elementinin varligi epitaksiyel grafen tabanin kismen bazi boélgelerinin Si atomlari ile kismen
de olsa kaplanmamis oldugunu géstermektedir.

Sekil-25 Deneylerde kullanilan (a) taramali elektron mikroskobu (SEM) ve (b) taramali sonda mikroskobu
(SPM) diizenekleri.

Uzerinde silisen blyiitme deneylerinin yapildi§i érnek yiizeyinin atomik yapisini belirlemek
icin Taramali Tunelleme Mikroskobu (STM) élctimleri yapilimistir. STM dlgimleri IYTE
Malzeme Arastirma Merkezi blinyesinde bulunan Digital Instruments-MMSPM Nanoscope IV
taramali sonda mikroskobu [Sekil-25(b)] kullanilarak oda kosullarinda gergeklestiriimistir.
Yuzey tarama isleminde Pt/Ir STM uglari kullanilmisgtir. Sekil-27°’de bluyutme deneyinden
sonra Ornek ylzeyinin farkh noktalarindan alinan atomik c¢oézinurltkli STM topografi
goruntuleri verilmigtir. Yaptigimiz dlcimlerde tipki grafen kristal 6rgl yapisina benzeri
(V3 x V/3)R30° altigen 6rgli simetriye sahip yapilar ¢oziimlenmistir. STM 6lglimlerinden Si-Si
atomlari arasi uzakligin 0.2 nm oldugu bulunmustur. iki Si atomu arasi ¢in dlctigiimiiz bu
mesafe Ref.12'de silisen i¢in elde edilen atomlar arasi uzaklik degeriyle uyusmaktadir. Elde
ettigimiz STM odlglimleri Ref.15’te ve sekil-27°de sunulan STM élgtmleri ile karsilastiriimigtir.
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Gerceklestirdigimiz EDX ve STM olcimleriyle SiC Uzerinde bulunan epitaksiyel grafen
Uzerinde altigen kristal 6rguli ve Si temelli katman veya katmanlarin olustugu sonucuna
variimistir.

(a)

Element Atomic %

Element Atomic %

(s

Si

7y

[ TR IO LN NN N BN B S N N N N N N NS B NN N NN N NN N LN N NN NN SN NN RN R |
0 S 10 15 keV

Sekil-26 (a) SiC Uzeri epitaksiyel grafen tabakasindan alinan SEM ve EDX ol¢umleri. (b) ve (c) grafen uzeri
silisen blyltme deneyinden sonra alinan SEM ve EDX élgtimleri.
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Sekil-27 Proje kapsaminda grafen tabani Gzerinde biydtilen silisen tabakasina ait STM topografi élgtimlerinin
literatiirdeki STM 6lgiim sonuglariyla karsilastiriimasi.[Ref. 15]

6. Silisenin SiO, Alttas Uzerine Aktariimasi ve Karakterizasyonlarinin Yapilmasi

Tek tabakali epitaksiyel grafen Uzerinde buyutllen silisen pargalari, bir bant ile grafen
yluzeyinden soyulmaya calisilmistir. Mekanik ayristirma olarak da bilinen bu yéntemle
soyulan yapiyi optik mikroskop ile gérinur hale getirmek icin Silisyum(100) tzerine 300 nm
kalinhginda termal olarak buyutulmas silikondioksit (SiO2) yalitkan alttaglar kullaniimistir [bkz.
sekil-28(b)]. ik olarak elmas kesici ile yaklasik 1 cm? alaninda kesilen SiO./Si alttaslarin
yuzeyi, silisen yapinin van der Waals kuvveti ile ylzeye tutunma olasiligini artirmak
amaciyla, kimyasal olarak temizlenmistir. Kesilen alttaglar, bir beher icinde 5er dakika
aseton ile daha sonra bu beherden zaman kaybetmeden ayri bir beherde bulunan aseton ve
izopropil alkolde yine 5’er dakika ultrasonik titregtiricide temizlenmistir. Solvent temizligi
yapilan alttaslar ylksek saflikta azot gazi ile kurutulmustur. Temizlenme islemi
tamamlandiktan sonra, yapiskan bant SiC tabani Uzerindeki grafen/silisen ylzeyine
yapistirilarak, Uzerine mekanik bir baski uygulanmistir. Grafen/silisen katmani Uzerine
yapistirilan bant ¢ok yavas bicimde ylUzeyden soyularak, daha dnceden solvent kimyasal
temizligi yapilmis SiO./Si alttas Uzerine yapistinimigtir. Yine ayni sekilde, SiO,/Si alttas
Uzerine yapistirilan bant Gzerine mekanik baski uygulanmis ve sonrasinda bandin bu alttas
yuzeyinden soyulmasi saglanmistir. SiC Uzerindeki epitaksiyel grafen tabanindan SiO;
yalitkan alttasa silisenin transfer asamalari sekil-28 gésterilmektedir.
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(a) (b)

(c) (d)

:

Sekil-28 (a) Deneylerde kullanilan ve ylizeyinde grafen/silisen katmanlarinin bulundugu SiC alttaslar. (b) Silisen
tabakalarinin aktarildigi SiO2/Si yalitkan alttaglar. (c) SiC/Grafen/Silisen tabanindan silisenin selobantla mekanik
aynistiriimasi islemi. (d) Mekanik ayristirilan silisenin SiO2/Si alttasa aktarilmasi iglemi.
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Sekil-29 SiO2 yuzeyini gorintilemede kullanilan optik mikroskop diizenegi ve silisen tabakasinin aktarma
isleminden sonra SiO: alttasi Gzerinde belirlenen yapilara ait optik mikroskop géruntileri.
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Sekil-30 SiO: yuzeyine aktarilan tabakalara ait AFM topografi 6lgiimleri ve bu tabakalarin arakesit yukseklik profil
Olgtimleri.
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Transfer sonrasinda 6rneklerin ylzeyleri optik mikroskopta incelenilerek, ylzeyde silisen
tabakalarinin bulunup bulunmadigina bakilmistir. Aktarilan tabaka yapisini ayirt etme islemi
icin SiO; alttas ile transfer edilen yapinin renk kontrastindan yararlaniimistir. Optik mikroskop
ile saptanan tabakalara ait goruntiler Sekil-29’da gosterilmektedir. Sekil-29 sunulan dlgimler
max. 1500x buyltmeli ve Ustten aydinlatmali Optika malzeme mikroskobu kullanilarak
gerceklestirilmigtir. Sekil-28’'de gOsterildigi gibi alttags ylzeyine transfer edilen tabaka
parcalar alttas arkaplani ile eflatun rengi benzeri bir kontrast olusturmaktadir. Yaptigimiz
butun optik mikroskop olgimlerinde, SiO2/Si yalitkan alttag yluzeyine bagariyla transfer edilen
bu tabaka parcalarinin mikron alti boyutlarda oldugu bulunmustur. Transfer islemlerinde
kullandigimiz 1 cm? gibi gorece genis her bir attas ylzey alaninda ancak bir veya birkag adet
bu gibi tabaka parcasina rastlanmistir.

SiO, alttas Uzerine transfer edilen ve Oncesinde optik mikroskopla ylizeyinde tabaka
parcalarinin bulundugu belirlenen drneklerin topografik karakterizasyonu dinamik Kkipte
(tapping mode) AFM ile yapilmistir. Yiksek ¢6zinUrlikli topografi élcim deneyleri icin IYTE
Malzeme Arastirma Merkezi binyesinde bulunan Digital Instruments-MMSPM Nanoscope IV
taramali sonda mikroskobu [Sekil-25(b)] ve Si uglar kullaniimistir. AFM 6lgim deneylerinde
kullanilan taramali sonda mikroskobunun optik mikroskop komponenti ile daha dnceden
yuksek ¢6zinUrlik ve blyltmeli Optika malzeme mikroskobu ile konumlari saptanan
katmanlar gozlemlenemediginden, AFM olcumleri katmanlarin bulunabilecegi bdlgeler
civarindave gelisi glzel noktalarda yapilmistir. Sekil-30’da taramasi yapilan ylzeylerde
saptadigimiz topografik yapilara ait AFM goérintileri ve bu yapilarin arakesit yukseklik cizgi
profilleri gosteriimektedir. Elde edilen arakesit ¢izgi profil 6lcimlerinden faydalanarak, tabaka
parcalarinin arkaplan SiO; tabanina goére yukseklikleri ve dolayisi ile kalinliklari belirlenmigtir.
Sekil-30(a) ve (b)de AFM goéruntileri sunulan tabaka pargalarina ait kalinliklar sirasiyla
yaklasik 1.9 nm ve 1.7 nm olarak Olgliimustir. Ancak diger taraftan sekilde AFM topografi
6lcimil sunulan tabaka pargalarinin kalinliklarinin yaklasik 0.8 nm oldugu bulunmustur. Tek
katman grafen benzeri, tek katman silisenin (atomik) tabaka kalinhdinin 0.3 - 0.4 nm
civarinda oldugu g6z 6ntinde bulunduruldugunda, elde ettigimiz tabakalarin ¢ok daha kalin
oldugu belirlenmistir. SiO, yuzeyine transfer edilen bu tabakalarin beklenenden kalin
¢ikmasinin, ylizeyde bulunan ¢ok ince su filminden vel/veya silisenin altindaki epitaksiyel
grafen katmaniyla beraber SiC tabanindan soyulup SiO. tabana aktarilmis olmasindan
kaynaklandig1 dusunulmektedir. Ancak sekil-30(c)’'deki tabaka yapilarinin sekil-30(a) ve
(b)de gosterilen tabakalardan gdrece ¢ok daha ince olmasi, bu ylzeye silisen tabakasinin,
altinda grafen katmani olmadan transfer edilmis oldugunu géstermektedir. SiC yuzeyindeki
epitaksiyel grafen tabakasi Uzerine blyutilen silisen tabakalarinin SiO; gibi yalitkan tabalara
aktariimasi islemi, yeteri miktarda ve buyUklikte katman elde edilmesi ve bu katmanlarin
AFM ile karakterizasyonunun yapilmasi agsamalari oldukga zaman alan, zorlu bir stre¢ olarak
karsimiza ¢ikmigtir. Diger taraftan SiO; yalitkan alttasalar aktarilan ve optik mikroskop ve
AFM ile karakterizasyonlari yapilan orneklerin boyutlarinin 500 nm’nin altinda olmasi, bu
boyutlardaki 6rnekler Gzerinde Raman spektroskopisi dlgimlerinin  yapilmasina olanak
vermemigstir. Oyle ki proje kapsaminda kullanmis oldugumuz Raman spektrometresinin
minimum lazer spot ¢api 2um oldugundan, transfer sonrasi elde edilen tabaka pargalarindan
alinan o6lcimlerde sadece SiO; alttasina ait sinyaller ¢ézimlenebilmektedir. Bu durumun
mikron Uzeri boyutlarda tabakalarin elde edilmesi ile ve/veya lazer spot ¢capi mikron alti olan
bagka bir Raman spektrometresi yardimiyla asilabilece@i disunulmektedir.
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7. Sonuglar

Grafen benzeri iki boyutlu bir malzeme olan ve sadece silisyum atomlarindan olusan silisen
malzemesinin epitaksiyel grafen ve altigen kristal érgult SiC tabani ylizeyinde olusturulmasi
calismalari, elde edilen Orneklerin ayrintili Raman spektroskopisi ve AFM olcUmleri
Ulkemizde ilk defa gergeklestiriimis bulunmaktadir. Bu kapsamda UHV kosullari altinda,
dogru akim isitma yoéntemi ile yaklasik 1200 °C - 1300 °C sicakliklara isitilan bir SiC
kaynagindan silisyum atomlari buharlastirilarak, epitaksiyel grafen tabakasi ve SiC tabani
uzerine yogunlastiriimigtir. S6zkonusu taban ylzeylerinde silisyum buyutme iglemi farkh
taban sicaklik degerleri icin tekrarlanmistir. Bdylece silisen katmaninin bu taban yizeylerinde
tek kristal olacak bigcimde blyutulebilmesi icin gereken taban sicaklik dederi saptanmistir.
Gergeklestirilen buylitme deneylerinde, 250 °C hedef taban sicakliginin silisen biyutilmesi
icin uygun oldugu bulunmustur.

Blyutme deneylerinden elde edilen orneklerin farkl dalga-sayisi araliklarinda Raman
spektroskopisi élgiimleri yapilmistir. Raman spektroskopisi 6lgimlerinden elde edilen veriler
literatirde sunulan teorik hesaplama sonuclariyla karsilastiriimistir. Bu karsilastirma
sonucunda, elde ettigimiz bir dizi 6rnekte 6zellikle V13XV13-1l yapili silisen kristaline ait G ve
K sinyallerini iceren Raman cizgilerine rastlanmistir. Raman spektroskopisi 6lgiimleriyle
Uzerinde silisenin blyutlilmis oldugu saptanan taban ylzeylerinin AFM topgrafi dlcimleri
yapilmigtir. Gergeklestirdigimiz AFM dlgimlerinde, taban ylzey kenarlarinda boélgesel
topografik ylksekliklere rastlanmis olmasina ragmen, silisyuma dogrudan maruz birakilan
taban ylzeyi orta kisimlarinda bu tip topografik adaciklara rastlanmamistir. Silisen yapisinin
SiC taban yuzeyi merkez bolgesinde boyutlari 300 — 500 uym olan duzenli teras yapilari
lizerinde olustugu disiiniilmektedir. Silisenin V13XV13-Il yapili tek kristal halde elde edilip
edilmediginin kesin olarak saptanabilmesi icin, buyuttugumuiz 6rneklerin mutlaka dusuk
enerjili elektron kirnim (LEED) dlgumlerinin yapilmasi gerekmektedir.

SiC alttasi ylzeyindeki epitaksiyel grafen tabakasi tizerinde blyutllen yapinin SEM ve EDX
analizleri yapilmis olup, bu analizler sonucunda o6rneklerde silikonca zengin katmanlarin
varligi ortaya c¢ikartilmistir. Si temelli bu katmanlar (zerinde gergeklestirlien STM
Olcimlerinde, silisen yapisinin altigen kristal érgi simetrisi agiga c¢ikartiimistir. Bu deneyler
sonrasinda epitaksiyel grafen tGzerinde buyutilen silisen katmanlari SiO, yalitkan alttaglara
aktariimis ve bu tabakalarin optik mikroskop ve AFM topografi dlcimleri yapilmistir. Elde
edilen AFM topografi dlgumlerinden arakesit yukseklik profilleri yardimiyla tabaka kalinhklar
saptanmistir.

Sonug olarak, iki boyutlu elektronik aygit uygulamalari igin buyuk bir potansiyele sahip olmasi
beklenen silisen malzemesinin elde edilmesi alanindaki ilk ¢alismalar bu proje kapsaminda
ulkemizde baslatiimis bulunmaktadir. Gergeklestirilen bu proje ile silisen katmanlarinin
Ozellikle daha buylk boyutlarda elde edilmesi calismalarina devam edilmektedir. Bu
kapsamda, proje konusu ile ilgili yapmis oldugumuz deneysel ¢alismalar bir yiksek lisans
tezi olarak hazirlanmaktadir. Diger taraftan proje dénemince elde edilen 6lgim sonuglarini
iceren verilerin uluslararasi yayin haline getirilmesi icin hazirliklara baslanmistir.
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EK-1: RAMAN SONUCLARI

Parantez igindeki rakamlar, sonug raporunda bulunan Sekil-19’daki (1), (2) ve (3) ile numaralandiriimig
boélgelere karsilik gelmektedir.
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Sekil-1: (2) bolgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile grafen referans 6rnegine ait Raman
spektrumu
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Sekil-2: (2) bdlgesinden 488nm lazer ve 1800gr/mm grating ile grafen referans érnegine ait Raman
spektrumu
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Sekil-3: (3) bolgesinden 488nm lazer ve 1800gr/mm grating ile grafen referans 6rnegine ait Raman
spektrumu
2400 G f' - d' Sil f
2200 } rafen Uzerinde Silisen (1) |
2000 ¢
1800 |
1600 |
1400 |
1200 | .
1000 | y
600 : : : : :
0 100 200 300 400 500 600 700

Sekil-4: (1) bolgesinden 488nm lazer ve 1800gr/mm grating ile grafen lizerinde silisen 6rnegine ait Raman
spektrumu. Blyltme siiresi, 360 dakika.
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Sekil-5: (2) bélgesinden 488nm lazer ve 1800gr/mm grating ile grafen Uzerinde silisen 6rnegine ait Raman
spektrumu. Blyutme stresi, 360 dakika.
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Sekil-6: (3) bolgesinden 488nm lazer ve 1800gr/mm grating ile grafen lizerinde silisen 6rnegine ait Raman
spektrumu. Blyltme siiresi, 360 dakika.
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Sekil-7: (2) bolgesinden 488nm lazer ve 1800gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) referans érnegine ait
Raman spektrumu.
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Sekil-8: (2) bdlgesinden 488nm lazer ve 1800gr/mm grating ile alinmig SiC(0001) Uzerinde silisen érnegine
ait Raman spektrumu. Buyttme suresi, 40 dakika.
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Sekil-9: (3) bélgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmig SiC(0001) referans drnegine ait

Raman spektrumu.
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Sekil-10: (2) bélgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) referans érnegine ait

Raman spektrumu.
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Sekil-11: (1) bdlgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) referans érnegine ait
Raman spektrumu.
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Sekil-12: (3) boélgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) tzerinde silisen érnegine

ait Raman spektrumu. Blyitme siresi, 60 dakika.
9000 T T~ "
8000 | SiC(0001) Uzerinde Silisen-4 (2) —— |

7000 f
6000 f
5000 f
4000

3000
2000 | \
1000 | __, - A P

O M _ M M
0 500 1000 1500 2000

Sekil-13: (2) boélgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) tizerinde silisen 6rnegine
ait Raman spektrumu. Blyttme suresi, 60 dakika.
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Sekil-14: (1) bélgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) Uzerinde silisen drnegine
ait Raman spektrumu. Blyttme suresi, 60 dakika.
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Sekil-15: (1) bélgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) tzerinde silisen érnegine

ait Raman spektrumu. Blyttme suresi, 40 dakika.
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Sekil-16: (2) bélgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) tizerinde silisen 6rnegine

ait Raman spektrumu. Blyttme suresi, 40 dakika.
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Sekil-17: (3) bélgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmig SiC(0001) tzerinde silisen 6érnegine
ait Raman spektrumu. Buyttme suresi, 40 dakika.
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Sekil-18: (3) boélgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) tzerinde silisen érnegine
ait Raman spektrumu. Blyttme suresi, 20 dakika.
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Sekil-19: (2) bolgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) tizerinde silisen 6rnegine
ait Raman spektrumu. Blyttme suresi, 20 dakika.
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Sekil-20: (1) bolgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmig SiC(0001) tzerinde silisen érnegine ait
Raman spektrumu. BlyUtme suresi, 20 dakika.
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Sekil-21: (1) bolgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) tizerinde silisen érnegine ait
Raman spektrumu. Blyutme stresi, 5 dakika.
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Sekil-22: (3) bolgesinden 488nm lazer ve 600gr/mm grating ile alinmis SiC(0001) tzerinde silisen 6érnegine ait
Raman spektrumu. Blyutme siresi, 5 dakika.
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Gergeklestirilen projede, giinimiizde dnemi gittikge artan, sadece silikon atomlarindan
olugsmus tek atom kalinligindaki silisen malzemesinin Uretilmesi ve karakterizasyonlarinin
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ylzeylere aktarilamamasi, bu malzeme Uzerine yapilmasi 6ngoérilen ve silisenin kendisine
has yapisal, elektronik ve optik 6zelliklerinin belilenmesine yonelik deneysel ¢calismalar ¢ok
biyuk dlgtde sinirli kalmaktadir. Bu nedenle silisenin dielektrik veya yalitkan bir ylizeye
aktarilmasi veya béyle bir yiizeyde biiyiitiilebilmesi biiyiikk &nem kazanmaktadir. iletken
tabanla elektronik etkilesimlerden dolayi, sadece silisenin kendisine ait karakteristik Raman
spektroskopisi dlcimleri bulunmamaktadir. Proje kapsaminda gergeklestirilen deneylerde,
ultra yiksek vakum (UHV) kosullari altinda silisyum atomlari bir SiC kati kaynagindan
buharlastirilarak, bu silisyum atomlarinin 6H-SiC kristali Gzerinde buyutllen epitaksiyel grafen
tabakalari ve 6H-SiC(0001) ylzeyi tabanina goénderilmistir. Grafen ve altigen kristal 6rgu
yapili SiC yuzeyinde silisen buyitme ¢alismalari farkli hedef alttas sicakliklarinda sistematik
olarak gergeklestirilmistir. Elde edilen érneklerde silisen katman veya katmanlarinin olusup
olusmadigi Raman spektroskopisi ve Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM) yontemleri
kullanilarak incelenmis ve bu élcimlerden elde edilen verilerin analizleri yapiimistir.
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