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Onsoz

Grafen tek atom kalinliginda grafitten elde edilen 2 boyutlu malzemedir. Bu malzeme ilk
once 2004 yiinda Manchester Universitesinde Andre Geim ve Konstantin Novosolev
tarafindan yapraklama (exfoliation) yontemi ile elde edilmis ve elektronik 6zellikleri acisindan
birgok malzemeden daha Ustiin 6zellikleri oldugu bulunmustur. Ornegin, elektriksel iletkenligi
bakirdan daha yuksek ve elektron mobilitesi Ozeliikle havada asili safligi yuksek grafen
s6zkonusu oldugunda Silisyumdan c¢ok daha yuksek degerlerde elde edilebilmektedir.
Yuksek saflikta grafende elde edilen bu bulgular arastirmacilari daha kolay dretim yollarini
bulmaya sevk etmistir ve ve Kimyasal Buhar Biriktirme (KBB) yontemi ile Nikel ve Bakir
folyolar ve ince filmler Gzerinde karbon tasiyan bir gazin érnegin Metan gazinin ylksek
sicaklikta (~900-1000°C) kimyasal dekompozisyonu ile elde edilmistir. Ozellikle bakir iginde
karbon atomlarinin ¢ézinurliga olmadidi igin tek tabaka kalinhdinda grafen dretimi bakir
Uzerinde mumkun olabilmektedir. Diger katalistelerde 6rnegin Nikel icinde karbon atomlari
¢6zunebildigi icin cok daha fazla katmanl birkag¢ tabakali yapilarin elde edilmesi mimkun

olmaktadir.

Grafenin Ustun elektronik o6zellikleri ayni zamanda spintronik uygulamalar ac¢isindan
arastirmacilarin dikkatini gekmis ve ¢ok uzun spin diflizyon uzunlugunun elde edilebilecegine
dair teoriler ortaya konulmustur. Spin filitreleme 6zelligi ayni zamanda spin vanasi sistemi
olarak da literatirde yer almaktadir ve 2 ferromanyetik elektrot arasina konulan manyetik
olmayan bir ara tabakadan polarize edilmis elektronlarin polarizasyonunu tamamen
kaybetmeden ikinci ferromanyetik tabaka (analizor) tarafindan algilanabilmesine bagli olarak

calismaktadir.

Spin difuzyon uzunlugu bircok iletkende karakteristik ortalama serbest saciima
mesafesinden (mean-free-path) daha uzundur, yani polarize elektronlar spinleri ters
dénmeden 6nce birgok garpisma gergeklestirebilirler. Bu agidan bakildiginda grafen igin bu
uzunlugun cok uzun olmasi gerekmektedir. Bu projede grafen/grafit tabanli spin filitreleri
uretimi gerceklestiriimis ve spin sinyalinin 10 mikrometreden daha uzun mesafelerde iletimi
oda sicakliginda ve dusuk sicakliklarda olgulmustur. Proje suresince grafen dretimi kimyasal
buhar biriktirme ydntemi ile gerek bakir gerekse Nikel ince filmler ve folyolar Uzerinde
uretilmistir.  Proje sUresince literatliirde gerceklesen gelismeler isiginda grafen Uretim
metodlarinda degisiklikler yapilmis ve en kaliteli grafen tabakalari Gretiimeye calisiimistir.

Grafen tabakalari Raman spektroskopisi yontemi ile karakterize edilmigtir.



Uretilen grafen tabakalari Si/SiO alttas (izerine transfer edilmis ve transfer edilen grafen
tabakalari Gzerinde mikrolitografi, plazma asindirma ve ince film kaplama islemleri ile spin

filitreleri Gretilmis ve elektronik olarak élgulmusgtar.

istanbul Medeniyet Universitesi yeni bir Gniversite oldudu igin Fizik Bélimiinde doktora ve
Yuksek lisans programlari hentiz aciimamistir. Bu ylzden disaridan doktora 6grencisi
bulmak gerekmistir. Ancak projenin ilk 1 yilinda projede calisacak doktora &grencisi
bulunamamigtir. Bu slre iginde gerekli olan KBB sistemi ve manyetoelektronik 6lgim
sistemlerinin satin alim ve kurulum islemleri proje yirttticisu tarafindan gergeklestiriimigtir.
Proje siresince 6zellikle kullaniimasi planlanan Gebze Teknik Universitesindeki temiz oda
¢ok uzun slre ideal durumlarda calismadigindan mikro dretim calismalarin yapilmasi
gecikmistir. Bu gecikme sebebi ile 36 aylik projeye 6 ay ek sure talep edilmis ve ek slre

talebi onaylanmistir.

Projede Yediepe Universitesi Fizik Boliminde doktora &grencisi Mostafa Dadashbaba
projenin 2. yilindan itibaren bursiyer olarak goérev almig ve grafen Uretimi ve
karakterizasyonu konularinda 2.5 yil slreyle bursiyer olarak ¢alismistir. Bu slirede kimyasal
buhar biriktirme yontemi ile grafen uretimi ve Raman spektroskopisi ile optimizasyon
calismalari yapmis, ince film blayitme tekniklerini 6grenmis ve XRD ile film karakterisyonu
konularinda tecriibe kazanmistir. Gebze Teknik Universitesi Fizik Bolim{ Doktora dgrencisi
Erdem Demirci projeye 22.04.2016 tarihinde katilmis ve projede mikrolitografi ve elektronik
Olcim konularinda g¢alismalar yaptigi gibi sputtering teknigi ile ince film Gretimi, oksijen
plazma asindirma, grafen Uretimi ve transferi konularinda da tecribe kazanmigtir. Erdem
Demirci 02.09.2016 tarihinde doktorasini tamamlamis ve sonrasinda projede postdoc olarak
calismalara devam etmigtir. Projede Ongoérilen sure boyunca bursiyer calistiriimasi

gerceklesmemistir bunun sebebi uygun bursiyer doktora 6grencisi bulunmasi zaman almistir.

Proje sirasinda akim dizleme parelel ve akim dizleme dik olarak yapilmasi planlanan
calismalarda akim dizleme paralel olan 6rneklerde ¢ok uzun elektrot araliginda lokal akim
Olcimleri ile 10 mikrometrede spin sinyali 6lcliimustir. Bu sonug literatlirde raporlanan en
uzun mesafelere yakin uzunluktadir. Burada belirleyici faktér gerek grafen kalitesi gerekse
yapilan kontaklarin diizgin olmasina baglidir. Akim dizleme dik ¢alismalarinda ne yazikki
yapilan galismalar sonu¢ vermemistir ve manyetorezistans yani spin sinyali dlgilememistir.
2007 Yilinda Karpan ve arkadaslarinin makalesinden yola ¢ikarak birgok arastirma grubu
akim dizleme dik geometrisinde 6ngorilen spin filitresini Gretmeye c¢alismis ancak mevcut
durumda bizim denemelerimiz sonug vermedigi gibi dunyadaki 6nde gelen aragtirma gruplari
dahi bunu elde edememistir. Ornegin Nobel 6dilli Albert Fert ve ekibi ancak 1 tabaka
grafenden MgO tiinel bariyeri de kullanarak yaptigi ¢alismada (Applied Physics Letters 107



(1), 012408 (2015)) c¢ok disuk manyetorezistans gosterebilmislerdir. Spin filitreleme
Ozelliginin akim dizleme dik durumlarda tahmin edildigi gibi calismamasinin sebebi olarak
Nikel ile grafen arasinda gugli kimyasal baglarin araylizde spin flip olasiligini ¢ok artirmasi

olarak tahmin edilmektedir.

Sonug olarak, Tubitak tarafindan 1001 programi kapsaminda desteklenen bu projede ¢ok
uzun (>10pum) spin difizyon uzunlugu grafen tabanl spin filitrelerinde olgilmuistir. Calisma
sonuglari bir makale halinde yazilmis AIP Advances e gonderilmistir, ayrica bu proje
kapsaminda elde edilen sonuglar 62. Magnetism and Magnetic Materials (6 - 10 Kasim 2017
/ Pittsburgh, ABD) konferansinda ve NanoTR13 (22 - 25 Ekim 2017 / Antalya, Turkiye)

konferanslarinda s6zli sunum olarak sunulacaktir.

Proje kapsaminda Kimyasal buhar biriktirme, Mikro litografi ve ince film kaplama, Raman
spektroskopisi, X I1sini yansima ve difraksiyon teknikleri kullanilmigtir. Ayrica bilgisayar
kontrolli elektronik Olgim konularinda enstrman kontrolu Labview yazili ile saglanmig ve

otomatik lglimler gerceklestirilmistir. iki doktora 6grencisi bu konularda yetistirilmistir.
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Ozet

Spintronik elektron spinlerine bagli akim ve elektrik potansiyellerini kullanarak manyetik
sensdr ve benzeri uygulamalarla giinlik yasammimiza girmis bir teknoloji alanidir. ilk olarak
Albert Fert ve Peter Grunberg tarafindan 1988 vyilinda geligtirilen bu teknoloji dev
manyetorezistans gdsteren aygitlarla baslamistir ve 6zellikle hard disk teknolojisinde birim
alana daha yuksek yogunlukta veri depolama teknolojisinin énlni a¢gmistir. Spin iletimi ve
yuksek manyeto direng degerleri bu teknoloji alaninda 6nemli fiziksel parametrelerdir. Bu
alanda Fe/MgO/Fe ve CoFe/MgO/CoFe epitaksiyel manyetik tlinel eklemlerde 2004 yilinda
ilk defa gosterilen spin filitrelemesi bircok bilim adamini benzer olayl goésteren farkl
sistemleri arastirmaya yoneltti. Bu eklemler hem bilimsel hem de teknolojik uygulamalari
acisindan c¢ok o6nemlidir. Clnkld bu sistemlerde oda sicakliginda ¢ok ylksek
manyetorezistans (>600%) elde etmek muimkindir ve bu rakam teorik hesaplamalara
oldukca yakindir. Konuyla ilgili bilim ¢evrelerinde MgO tabanli bu eklemlerin mevcut ve
gelecek nesil yeni manyetik sensoér, spin tork hafiza ve mikrodalga osilatér sitemlerinin
tabanini olusturacagi kanaati hakimdir. Gittikge kicllen nano tlinel eklemlerde rezistans x
alan (RA) degeri yuksek frekans uygulamalari igin sinirlayici faktordur, gunkd impedans
esitligini saglamak 100 nm den kuguk tunel eklemlerde kolay degildir. Yuksek dielektirik
Ozelliginden dolay1 MgO tlnel bariyerlerini RA degerleri 1 ohm/ mikron karenin altinda olacak
sekilde buyltmek ¢ok zordur. Alternatif spin filtreleme ve ylksek manyetorezistans sistemleri
olarak, epitaksiyel [Ni (111) ve/veya Co(0001)J/grafen/[Ni (111) vel/veya Co(0001)]
eklemleri teorik olarak 2007 yilinda 6ngdrulmustir. Tamamen metalik olan bu sistemler
sayesinde RA degeri ¢ok daha iyi kontrol edilebilen nano aygitlari yapmak mumkdnddar.

Ancak simdiye kadar bdyle bir sistem heniiz deneysel olarak gdsterilememigtir.

Grafen ve Grafit Spin Filitresi adli bu proje kapsaminda grafen tabanli spin filitreleri kimyasal
buhar biriktirme metodu kullanilarak buyutilen grafen kullanilarak Uretiimis  ve
manyetoelektronik dlgimleri yapilmistir. Akim dizleme dik spin filitrelerinin Gretimin bu proje
suresinde manyeto dirng Slgiimi yapilamadi. Uretilen sistemlerde 6zellikle Nikel grafen
araylzindeki spin sacgilmasi kuvvetli oldugu igin bdyle bir sistemde heniiz gerek bizim
laboratuvarimizda gerekse diinyanin 6énde gelen spintronik laboratuvarlarinda Karpan ve
arkadaglarinin tahmin ettigi spin filitreleme 6zelligi go&sterilememistir. Ancak Uretilen
dizlemsel spin filitrelerinde spin sinyalinin 10 mikrondan daha uzaga tasinabilecegdi Uretilen
tek tabakali grafen Orneklerinde oda sicakliginda lokal konfiglirasyonda Ol¢iimis ve
gosterilmistir. Bu deger dinyada 6nde gelen laboratuvarlarda elde edilen sonuglara yakindir

ve grafen tabanli spin filitreleri uygulamalari icin dnemli bir sonugtur.

Anahtar Kelimeler: spin filitrelemesi, spin vanasi, manyetik coklu tabaka, dev

manyetorezistans, grafen
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Abstract
Spintronics is a new field which utilizes electron spins in addition to its charge and enables
magnetic sensor Technologies that are much more responsive than other types of magnetic
sensors. This technology has enabled a lot of novel technologies since its discovery in 1988
and its discoverers Albert Fert and Peter Grunberg have been awarded Nobel Prize in
Physics in 2007. The realization of spin filtering in epitaxial Fe/MgO/Fe, and
CoFe/MgO/CoFe magnetic tunnel junctions in 2004 have intrigued many researchers to
search for systems that might show similar electronic band filtering of spin polarized
electrons. Such junctions are interesting from both physics and applications point of view,
because very high magnetoresistance in excess of 600% at room temperature has been
demonstrated, approaching the theoretical values. These junctions form the basis of highly
sensitive sensors, microwave oscillators and high speed magnetic memories driven by spin
torques. As the device dimensions continue to shrink below 100 nm the resistance x area
(RA) product becomes a key parameter in tunnel junctions for high speed operation for
impedance matching. Therefore MgO tunnel barrier-based devices have a limit in this
respect, as their RA product cannot be reliably lowered below 1 ohm per micron square. An
alternative system based on epitaxial [Ni (111) and/or Co (0001)] /graphene/[Ni (111) and/or
Co (0001)] junctions are theoretically estimated to exhibit similar band filtering of spins and
therefore high magnetoresistance in a fully metallic multilayer stack making the RA product
more controllable. To this date, such a device remains to be demonstrated, as the growth of

such a multilayer stack is rather challenging.

Graphene and Graphite Spin Filter project is both scientifically and technically challenging
but at the same time a potentially high impact study with profound technological implications.
For peprpendicular spin filters we have manufactured graphene spin filters but unfortunately
due to the strong chemical bonds between graphene and Nickel the spin filippin occurs very
strongly and we cannot measure the spin filtering effect. This is the case for both our
laboratory and also the leading spintronics labs around the World. The prediction by Karpan

and colleagues that the Nickel/ graphene system unfortunately does not produce spin filters.

We realized planar graphene spin filters using graphene layers grown by chemical vapor
deposition and we have demonstrated that spin signals can be tranported to distances
longer than 10 microns in local measurement geometry, which is very close to the values

obtained in World leadingd spintronics labs.

Keywords: Keywords: spin filtering, spin valve, magnetic multilayers, giant

magnetoresistance, graphene



1. Girig
Spintronik elektron spinlerinin elektron yuki akigina bagl akimdan farkl olarak belirli oranda
polarize olmus elektronlarin akimina ve bu akimin biyulkligine bagli olarak degisimi inceler.
Bu konuda 6nclu calismalar dev manyeto diren¢ (giant magnetorezistance GMR) olarak
bilinen bir spin vanasi veya filitresi Uretiimesiyle 1988 yilinda baslamis ve calismalarin
ilerlemesi ve hayatimizda ¢ok 6énemli yer tutmasi sebebi ile 2007 yilinda Nobel Fizik 6duli ile
odullendirilmigtir.  Nobel &6duli  sahiplerinden Prof. Albert Fert, spin sinyalinin uzun
mesafelere tasinabilecedi karbon nanotip ve grafen Uzerinde Ozellikle calismalarini
yogunlastirmis ve gelecegin malzemelerinden grafenin spintronik sensoérlerde mevcut

malzemelere gore ¢ok daha uzun mesafelerde tasinabilecegini ortaya koymustur.

Ferromanteyik metalik malzemelerde spini asagi olan elektronlarin enerji bandi ile spini
yukari olan elektronlarin enerji bandi simetrik degildir. O nedenle Fermi seviyesine kadar
elektronlarla dolduruldugunda spini yukari olan elektronlarin sayisi spini asagi olanladan
daha fazla olur. Cogunluk (majority) ve azinlik (minority) diye elektronlarin iki kisma
ayrilmasi sonucu malzeme net bir miknatislanma kazanir. Buna ayni zamanda spin
polarizasyonu da denir. Bu malzemelerde spin flip (tepe-takla) olasihdinin yiksek olmasi
sebebiyle elektrik akim (elektronik transport) oda sicakliginda kompleks bir sekilde
gerceklesir. Dusuk sicakliklarda ise spin flip olasiliginin gok disuk olmasi sebebiyle akim iki
farkh kanal tzerinden gergeklesmektedir. Bu ézellik ilk olarak Mott tarafindan 1936 da teorik
olarak hesaplanmis ve 1960 larda Fert ve Campbell tarafindan demir ve nikel tabanli
alasimlarda deneysel olarak gosterilmistir. Bu model iki akimli seri rezistans (2-current series
resistor) modeli olarak bilinmektedir ve glnimuizdeki spintronik aygitlarin c¢alisma

prensiplerininin anlasiimasina isik tutmustur.

En basit spintronik aygit olan spin vanasi iki tane koersivitesi birbirinden farkli olan
ferromanyetik (F) ince filmin bir normal metal (N) veya yalitkan bir tunel bariyer(T) ile
ayrilimig (aralanmig) halidir. Sirasiyla F1/(N veya T)/F, seklinde gdsterilebilen bu sistemlerde
ayni akimin ¢ok katmanh bitin tabakalardan dizleme dik (current-perpendicular to plane
(CPP)) olarak gecer ve ilk manyetik tabakadan gecen elektronlar polarize olmus olurlar.
Elektronla aradaki normal metal veya tunel bariyerden ve arayuzlerden gecerken sahip
olduklari polarizasyonun tamamini veya bir kismini diger manyetik tabakaya tasidiklari
takdirde cihazin rezistansi bu iki manyetik tabakanin lokal manyetizasyonlarinin arasindaki
aclya bagl olarak degisir. Genel olarak en yuksek rezistans bu ac¢inin 180 derece oldugu

antiparalel (AP) durumda ve en disuk rezistans da 0 derece oldugu paralel (P) durumda



elde edilir. Manyetorezistans MR=[R(AP)-R(P)]/R(P) olarak tanimlanir. Aradaki malzeme
normal metal ise dev(giant) manyetorezistans (GMR) tinel bariyer ise tinel

manyetorezistans (TMR) olarak adlandirilir.

Bu konudaki 6ncl calismalar 1988 yilinda Albert Fert ve Peter Griinberg tarafindan yapilmis
ve 2007 Nobel Fizik 6éduline layik gérulmuastir. GMR ve TMR tabanli sensérler hard
disklerde yUksek yogunluktaki verilerin glvenli olarak okunabilmesini saglamis ve blylk
Olcide hizli veri kaydini ve erigsimini ekonomik hale getirerek kisisel dijital elektronik

cihazlarin ve internet kullaniminin yayginlagsmasinin 6nint agmistir[1].

GMR sistemlerinde manyetorezistans ilk olarak Mott un iki akimli seri rezistans modeli ile
aciklanmistir. Bu modelde dusik sicaklikta spin-filip sagiimasi (tepe-takla olarak sacgilma)
¢cok az oldugundan toplam akim paralel bagh gibi modellenen asagi ve yukari spin
kanallarina dagilir. Her bir kanaldaki rezistans ise tabakalarin ve arayuzlerin rezistanslarinin
seri halde baglandigini kabul ederek bunlarin toplamindan bulunur. Bu basit model CPP
konfigirasyonuna dogrudan uygulanabilir, fakat genel olarak spin karismasini ve spin ters
donme saciimini dikkate almadigindan ancak dustk sicakliklarda deneysel verilerle
uyumluluk goésterir. Valet ve Fert daha sonra ferromanyetik metallerde spin difizyon
uzunlugunu hesaba katarak iki akimh seri rezistans modelini modifiye etmis ve sonraki
asamalarda da normal metallerdeki GMR’ in normal metal kalinhgi/spin difizyon uzunlugu
oranina baglh exponensiyel iligkisini modellemistir. Burada en 6nemli bulgu normal
metallerde spin diflizyon uzunlugunun ortalama serbest yol (mean free path) dan daha uzun
olmasidir (bakir, aliminyum ve gimus gibi elementlerde 500 nm - 1uym e ulasabilir). Normal
ve ferromanyetik metal film kalinliklarinin GMR spin vanasinda kullanilan kalinliklarindan
cok buyuk olmasi durumunda ise Valet Fert denklemi iki akimli seri rezistans modeli ile ayni

hali alir.

Manyetik tunel jonksiyonlarda ise ilk teorik model olan Julliere modeli TMR’ | sadece
ferromanyetik elektrotlarin spin polarizasyonlarinin diftizyon oranlari ile hesaplar. Bu modele
gore TMR = 2P,P,/1-P,P, olarak tanimlanir. Burda P,_ birinci (ikinci) ferromanyetik
elektrotlarin difusif spin polarizasyonudur ve P = D'(Ef)-D'(Ef)/ D'(Ef)-D'(Ef) olarak
tanimlanir. Burada {(T) minorite (majorite) elektronlari belirtir, D(Eg) ise Fermi seviyesindeki
durum yogdunlugu (density of states, DOS) dur. Normal durumlarda ylksek MR yuksek spin

polarizasyonu olan ferromanyetik metallerle elde edilebilir.



TMR spin polarizsyonuna bagl oldugu gibi ¢ok &6zel konfiglre edilmis (yapilandiriimis)
epitaksiyel eklemlerde spin bant filitrelemesine de bagh olabilmektedir. Bunun su anda tek
calisan 6rnegi MgO (001) kristal tinel bariyerli bcc ferromanyetik elektrotlarla (Fe veya
CoFe) yapilan tinel jonksiyonlardir. Bu sistemdeki minorite ve majorite spinlerin tiinelleme
olasiligi paralel ve antiparalel konfigtrasyonda birbirlerinden ¢ok farkli olup minorite spinleri
antiparalel konfigurasyonda neredeyse tamamen filitrelemktedir. Bunun sonucu olarak ¢ok
yuksek manyetorezistans elde edilebilmektedir. Bu teknoloji quantum tunellemesinin oda
sicakhginda calisan gok Ozel bir drnegidir ve bircok teknolojik uygulamanin da temelini
olusturmaktadir. Bunlarin en dnemlileri yiksek hassasiyete sahip manyetik sensdrler ve

yuksek yogunlukta veri depolama ve hafiza sistemleridir.

Bu sistemde tunelleme olasihgi ilk olarak 2001 de Butler [2] ve Mathon [3] tarafindan
hesaplanmis ve %1000 in Gzerinde manyetorezistans tahmin edilmistir. Asagidaki figirde Fe
/MgO /Fe jonksiyonunda minorite ve majorite elektron durum yogdunluklari (density of states)
MgO kalinhgina bagl olarak gdsterilmistir.A; simetrisine sahip majorite spinler MgO dan
efektif olarak tinel edebilirken As ve A, simetrisine sahip minorite spinler neredeyse
tinellenememektedir. Sonu¢ olarak elektronlar paralel konfigurasyonda c¢ok az kayipla
tinellenebilirken antiparalel durumda ¢ok az oranda tinellenebilmektedir ve efektif olarak

spinleri timuyle filitrelemektedir.
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Sekil 1.1 Fe/MgO/Fe sisteminde spin filitrelemesinin elektron durum yogdunluguna goére

gOsterimi

Bu 6zelligi sayesinde MgO tlnel bariyerli sistemlerde ¢ok ylksek manyetorezistans elde
edilebilmektedir. Simdiye kadar %600 oraninda MR oda sicakliginda gdsterilmis en yuksek
degerdir. MgO kalinhigi arttikga spin filitreleme daha da artmaktadir. Dolayisiyla MgO
kalinligr azaldikca MR da azalir. Spin tork aygitlarinda dusuk rezistans x alan (RA)
gerekmektedir, ¢cinkl spinleri ters dondirme (switching) icin gerekli olan agisal momentum
transferi yiksek akim yogunlugu gerekmektedir. Dlistik RA a sahip jonksiyonlarin Uretimi
teknik olarak zor ve limitlidir. Bu ylzden benzer spin filitrelemesi ile yiuksek MR elde

edileblecek sistemler arastiriimaktadir.

Grafen son vyillarin fiziksel ve teknolojik agidan da en yeni ve dnemli malzemelerindendir.
Karpan ve arkadaslari Fe /MgO/ Fe sistemindekine benzer bir spin filitreleme olayini tight
binding metodu ile hesaplamis ve Ni/ Grafen/ Ni ve Co/ Grafen/ Co epitaksiyel
sistemlerinde %100 MR tahmin etmistir [4]. Asagidaki figirde goéruldugu Uzere bdyle bir
sistemde spine bagl iletkenlik grafen tabaka sayisina baglidir ve sadece 5 tabakadan
sonra %100 MR elde edilebilir.
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Sekil 1.2 Dik Grafen spin filitresinde Karpan ve arkadaslarinin hesapladi§i tabaka sayisina

bagli manyeto-direng.

Grafen 2 boyutlu tek tabaka halinde sp? bagli bir karbon allotropu olup dogrusal dispersiyona
sahiptir. Cok tabakali grafen ve/veya grafit ise kristalografik ab duzleminde yuksek c
yéninde ise dusuk iletkenlige sahip anizotropik bir metaldir. MgO tlnel bariyerlere gore
eklem rezistansi grafen kalinligini kontrol ederek dusuk RA degerlerinde daha kolay
saglanabilir. Grafenin kristal birim hiicre (unit cell) parametreleri a =2.46 A, ¢ =6.708 A dur
ve kristalografik ab duzleminin fcc kristal yapiya sahip bir malzemenin (111) yoninde birebir
oértiismesi igin fcc kristalin birim hiicre sabiti 2.46x+2=3.48A civarinda olmasi gereklidir. Bu
kritere uygun en yakin malzemeler fcc nikel, hcp kobalt ve fcc bakirdir. Dolayisiyla bu

metallerin grafen ile ¢ok iyi bir epitaksiyel uyum géstermesi mimkuanddar.

Bu gune kadar, birka¢ tabakal grafen nikel ince film Uzerinde blyatulebilmis fakat tek tabaka
kalinhk kontrolli tekrarlanabilir sekilde sadece bakir Uzerinde buyttilen grafende elde
edilmistir. Bunun sebebi bakirda karbon ¢ozunurliginin diasik olmasidir. Nikel de ise
durum farkli olup ylksek miktarda karbon ¢o6zUlip kalin bir grafit tabakasi olusturmak
mumkuandur. Hizli sogutma ve karbon miktarini kontrol edebilecek blyutme sistemlerini
kurmak grafen kalinhgini kontrol etmek i¢in gereklidir. Saf Co ve Ni ile birlikte CuNi, CuCo,
CoNi, sistemleri arayuzlerde kullanilarak grafen ile arlarindaki mesafe ve dolayisiyla bag
enerjisi kontrol edilebilir. Arayuzlerdeki spin sagilimi manyetorezistans uzerinde Onemli

etkiye sahiptir ve bunun epitaksi kalitesine ve arayiizdeki bag enerjisine olan iliskisi fiziksel



bir problem olup grafende spin transportu hakkinda anlayisi artiracak ve uygulamaya yonelik

Ozelliklerin anlagiimasini saglayabilir[5].

Buglne kadar yapiimis calismalarda akim dizleme dik konfigirasyonunda grafen spin
filitreleri Uretilmis ancak tahmin edilen yiksek oranda spin filitreleme 6zelligi bu projede de
dahil olmak Uzere henlz goésterilememistir. Grafen anizotropik bir iletken olup dizleme
paralel ve dik yonlerde farkl elektriksel ve kimyasal dzelliklere sahiptir. Akim duzleme dik
calismalarda 2 ana problem &éne c¢ikmaktadir. Birinci problem grafen Uretimi sirasinda
kullanilan ince filmlerin yuzey purtzluligunin ylksek sicaklik dolayisi ile agiri artmasidir.
ikinci problem ise grafenin Nikel ve kobalt atomlari ile yapti§i kubvvetli kimyasal baplar
araylzeyde spin tasinimi sirasinda spin hafizasinin kaybina neden olmasidir. Epitaksiyel
yapida ¢ok duzglin ylzeylerin elde edilmesi bu fenomenin gergeklesmesi icin cok énem arz
etmektedir. Mevcut durumdaki ¢coklu tabaka Uretim yontemleri ile henlz ideal katman yapilari
ve arayuzler elde edilememektedir. BU su anda temel bir sorundur. Bu konuda yapilan en
yakin calismalar Albert Fert' in [6] grubu tarafindan yapilmistir, ancak bu calismada da
s6zkonusu spin filitresi tamamen grafen tabanl degildir, tinel bariyer olarak hibrit AIOx ve
grafen tabakasi kullanilarak elde edilen sonuclar da Karpan ve arkadaslarinin hesaplarindan
oldukca uzaktir ve normal AIOx tlunel bariyer sistemlerine yakin manyeto direng

gOstermektedir.

Akim dizleme paralel dlcimlerde ise ¢ok uzun mesafelere (16 mikron) spin sinyalinin
tasinimi oda sicakliginda lokal olmayan geometride gergeklestiriimistir.[7] Bu calisma
sirsinda da proje ekibinin galigmalari sonucu 10 mikron mesafede spin sinyalinin lokal

geometride Olclimustar.

1 Literatiir Ozeti

Grafit ve grafenin manyetik 6zellikleri uzun zamandir bilim adamlarinin Uzerinde c¢alistigi
konulardandir[8-10]. Grafenin kenarlarindaki simetrisi bozulan karbon atomlari manyetik
momente sahiptir ve ferromanyetik etkilesim gostermektedir[9]. Nano grafen pargalari
daginik olarak bir araya geldiginde oda sicakhginda ferromanyetik 6zellik gdstermektedir. Bu
ve benzeri gelismeler gok kuglUk grafen pargalarini ve seritlerini (nano ribbon) spintronik
acidan dnemli hale getirmigtir. Atomik seviyede bakildiginda aslinda bir grafen seriti ¢gok
kicguk ve ideal dizlemsel bir spin vanasini andirmaktadir[8]. Seritin kenarlarindaki atomlar
ferromanyetik elektrotlar ve aradaki grafen ise normal metal olarak kendiliginden mikemmel
bir spin vanasi ve spin filitresi olusturabilmektedir[11]. Fakat bu 6zellik ¢ok dislk

sicakliklarda mimkun olup teknolojik uygulamalar agisindan ¢ok ilging degildir.



Karbon nanotipler ve grafen, dizlemsel spin vanalarinda[12, 13] metalik aralayici olarak
kullaniimis ve 1 mikrondan daha uzun spin difizyon uzunluguna sahip olduklari
manyetorezistans Ol¢cimleri ile [14], ve uzun spin Oomrine sahip olduklari Hanle olayi
Olcimlerinde deneysel olarak gosterilmistir[15, 16]. En son olarak SiC Uzerinde buyutilen
grafende dusik sicaklikta 100 mikrondan daha uzun spin difiizyon uzunlugu élgtimustir[17].
Cok uzun spin diftizyon uzunlugu karbonun disik atom numarasi ve dolayisiyla zayif spin-
orbit etkilesiminin bir sonucudur[9]. Dizlemsel grafen ve karbon nanotipli spin vanalarinda
cok disuk manyetorezistans elde edilmistir. Bunda en blylk etkenlerden birisi ferromanyetik
metalik elektrot ile grafen araytzindeki yogun difusif spin dénme sac¢ilmasidir. Bu ve benzeri
grafen tabanli spin vanalari Uzerinde yapilmis calismalar bir review makalesinde detayl

olarak anlatilmigtir[18].

Karpan ve arkadasglari 2007 yilinda ayni MgO manyetik tinel bariyerlerde goérilen bir spin
filitreleme fenomeninin benzerini Ni/Grafen/Ni epitaksiyel sisteminde hesaplamis ve 5 tabaka
kalinligindaki grafen igcin %100 manyetorezistans tahmin etmistir[4, 19, 20]. Bu sistem
metalik olmasina ve Ni/grafen araylziindeki etkilesimlere ragmen minorite spin bant
filitreleme o6zelligini géstermektedir. Spin filitrelemesi normal spin vanalarindan farkh farkh
olarak polarize elektronlari epitaksiyel bircoklu tabakadan elektronik olarak filitrelemesi ile
gergeklesir ve bu fenomenin su anda calisan tek 6rnegi MgO tabanli manyetik tinel
jonksiyonlaridir. MgO tabanli jonksiyonlar kuvantum tinellemesine bagh calistigindan
arayuzlerde ciddi miktarda sagilim olmamaktadir. Benzer spin filitreleme 6zelligi baryum
titanat ve strontiyum titanat da da tahmin edilmis, ancak simdiye kadar sadece MgO
bariyerleri ile gergeklestirilebilmis ve spintronik cihazlarda kullaniimaya baslanmistir[21].
Grafen kristalografik ab duzleminde ¢ok iyi iletkendir fakat kristalografik ¢ yonunde iletkenligi
cok dusuk bir anizotropik iletken olup semi metalik 6zellik gosterebilmektedir[22]. Epitaksiyel
uygunluk icinde gercgeklesebilecedi bir jonkisyon Ni ve Co tabakalri ile 6rgl uyumu
oldugundan bu sistemler galisamalarda éne ¢ikmistir. Grafen tabakalarinin kontolli olarak
blyUtilmesi 6zellikle birka¢ tabakadan sonra oldukga zordur ve hala gunimizde bu

seviyede katman sayisi kontroll gerceklesememistir.

Tek babaka grafen tunel barieyer gibi calisabilmekte ve elektron tinellemesine yol
acmaktadir. Elektron tinellemesi ile ilgili calismalar 6zellikle kontaga bagl direng degisimleri
g6z o6nlne alinarak bircok arastiraci tarafindan incelenmistir[23, 24]. Hatta bazi durumlar
grafenin kendisini tnel bariyer olarak kullanip Silisyuma spin enjeksiyonu gergeklestirilmigtir
[25]. Grafen tabanli spin filitreleri genellikle lokal olmayan (non-local) olarak tabir edilen

geometride O&lgilmistir, ve bu geometri sadece saf spin polarize akimin karsi elektrod



tarafindan analizi ile saglanmaktadir. Bu 6lgiim teknigi birgcok spintronik uygulamada daha iyi
sonug verdigi icin tercih edilmistir. ik spin filitresi calismasinda Albert Fert in grubunda lokal
Olcim metodu kullaniimis ancak sadece 2 mikron uzunlugundaki kanallarda spin filitrelemesi
g6zlenmistir[17]. Daha sonralari yapilan calismalar genellikle non lokal olan geometride
yapilmistir. Su ana kadar literatirde en uzun grafen spin diflizyon uzunlugu KBB ile Uretilen
grafende 16 mikrometre olarak non-lokal geometride Olglimustir ve manyeto direnci
negatiftir. Albert Fert in ilk lokal spin filitresindeki 6lgiim de pozitif manyeto direng dlgiimustar.
Grafen spin difuzyon uzunluklarinin élgilimesinde ayni zamanda Hanle olayi da kullaniimig
ve spin 6ru Ol¢cliimustir. Hanle olayr sonuglarina gore elde edilen gergek spin difiizyon
uzunluklari ve spin dmdurleri grafen igin olduk¢a disik bulunmaktadir. Bunun sebebi olarak
da en son yapilan teorik c¢alismalarda kontak direncinin 6nemli bir etkisi oldugu
anlasiimistir[5, 26].

Grafen tabanli spintronik aygitlar diinyanin énde gelen spintronik laboratuvarlari tarafindan
arastirlmaya devam edilmektedir. Mevcut durumda 2 boyutlu grafen elektrotlara en iyi spin
enjeksiyonu saglama yolu aliminyum oksit tlnel bariyerlerle elde edilmektedir. Metal
ferromanyetik elektrod ve tlinel bariyerinin akilli bir kombinasyonu ilse daha iyi spintronik

aygitlarin yapilmasi hedeflenmektedir[24].

2 Gereg ve Yontem
2.1 Kimyasal Buhar Biriktirme sistemi ile grafen uretimi

2.1.1 Katalist ince Film Uretimi

Grafen Uretimine baslamak igin grafenin kristal yapisi olan altigen yapidaki kristal yapisina
uygun bir katalist ince filmin hazirlanmasi gerekmektedir. Bu filmler kristal 6rgu sabiti
grafeninkine uygun olan Ni, Co ve Ni50C050 ve Ni81Fel9 alasimlari ile birlikte Cu ve NiCu
alasimi ince filmlerden de olusabilmektedir. Proje kapsaminda 6zellikle akim duzleme dik
olarak yapilmasi dngurilen galismalarda Si/SiOx alttaslar Gzerinde yaklasik olarak 300 nm
kalinhginda Ni, Ni81Fel9 ve Ni50C050 filmler Argon plazma ile sactirma (sputtering)
yontemi ile istanbul Medeniyet Universitesinde kurulu bulunan ince film kaplama cihazinda
alttas oda sicakligindayken uretilmistir.  Uretilen filmlerin yiizeyleri ilk Uretildigi anda
purbzltligu yaklagik olarak 1-1.5nm rms degerlerinde olarak buyutulebilmistir (Sekil xx).
Grafen buyitllmesi icin 1000C de isil islem gérmas filmlerin ylzey pUrizlGligia20-30 nm
rms dederine kadar c¢ikmaktadir (Sekil xx), bunun sebebi mikroboyutlardaki polikristal
taneciklerin yuksek sicaklik etkisi ile bluyimesi ve yatay yuzeyde birbirlerinden ayrilarak

daha blylUk tanecikler olusturmasidir. Bu yuksek purtzlilik o6zellikle aygit dretimi igin
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Sekil 2.1 Si/SiOx alttag Uzerindeki Nikel ince filmin ylzey purizlGlGgunu gosteren atomik
kuvvet mikroskobu goéruntisu.
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Sekil 2.2 1000°C de 1sil islem goérerek 1 saat boyunca Argon/Hidrojen karigimi altinda
isitilmis Si/SiOx alltas Uzerinde bluyutilmus Nikel ince filmin atomik kuvvet mikroskobu

goruntusu.

2.1.2 Grafen Uretimi

Kimyasal buhar biriktirme (KBB) (Chemical Vapor Deposition ) yontemi yari iletken Uretim
ydntemlerinden biri olup karbon allotroplarinin da dretildigi bir ince film kristal blyttme
teknigidir. Grafen Uretimi ilk énce Nikel katalist ince filmler (zerinde gergeklestiriimis olup
daha sonra Ir, Cu, Co gibi katalist malzemeler lzerinde de gercekligtiriimistir. Grafenin
blylmesi icin altigen yapidaki 2 boyutlu grafenin 6rgid sabitinin bUyutildiglu metalik
tabakanin ylzeyindeki 6rgl sabitine veye buyUtlldigia ylzeydeki atomlar arasi mesafeye
uygun olmasi gerekmektedir. Bu sayede katalitik olarak hidrojen atomlarindan ayrilan karbon

atomlari ylizeyde grafen olusumunu baslatmaktadir.

Tek tabakali grefen grafitten bant ile ayirma yoluyla ¢ok zor elde edilmektedir ancak KBB

yéntemiyle dzellikle bakir Gzerinde kolaylikla elde edilebilmektedir[27].
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Sekil 2.3 istanbul Medeniyet Universitesinde proje kapsaminda grafen Gretimi igin kurulan

Kimyasal Buhar Biriktirme Sistemi

Proje kapsaminda grafen Uretimi 300nm kalinliginda Nikel ince filmler tGzerinde Uretilmistir ve
Uretilen filmlerin karakterizasyonu sonucunda tamamen tekrarlanabilir sonuglarin alinmasi
yani grafen kalinli§gi ve kalitesi gibi parametreler c¢ok tekrarlanabilir olmamistir. Nikel
uzerinde yapilan grafen uretim calismalari dik spin filitreleri igin tasarlandi ancak yuksek
sicakligin etkisi ile sputtering ile butitulen Nikel ince filmlerin ylzey plruzluligl oldukca
fazla oldugu gorildi. Bu sekilde dik spin filitresi Gretmek oldukga zor bir mikro Uretim iglemi
oldugu gorulmustir. Tek tabakali grafen Uretimi ise 25 mikron kalinhginda bakir folyo
uzerinde gergeklestirildi. Proje kapsaminda gerek vakum ortaminda gerekse atmosferik
basing altinda grafen uretimi gergeklestirildi. Grafen Uretimi igin genel olarak 4 Asa asamal

bir blyltme prosedurl uygulandi.

1. Asama: Katalist ince film veya folyo boru firinin ortasina yerlestirildi ve Argon ve
Hidrojen gaz akiglar altinda oda sicakligindan 900-1000°C ye isitildi

2. Asama: Maksimum belirlenen sicaklikta (900-1000°C) Argon ve Hidrojen gaz akislari
sirasinda 1 -2 saat boyunca tavlama yapildi. Bu asamanin amaci temiz Argon
ortaminda Hidrojen gazi ile katalist yuzeyi metal oksitlerden tamamen arindiriimasidir.
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3. Asama: Argon ve Hidrojen akislari yavaslatildi ve Metan gazi sisteme 5- 10 dakika
boyunca verildi. Bu asamada metal katalist ylizeyde yilksek sicaklikla hidrokarbon
Metan gazi karbon ile Hidrojenleri birbirinden ayrilir ve karbon metalin igine girer
veya yluzeyde kalir.

4. Asama: Metan gazi kapatilip frin da kapatilir ve Argon gazi altinda sogutma islemi

yavas yavas gerceklesir.

Grafen blyttme sirasinda uygun parametrelerin belirlenmesi icin birgok érnek degisik
blyutme paramtreleri kullanilarak Uretildi ve test edildi. Bunlardan bazilari EK béliminde
verilmigtir. En kaliteli grafen Uretiminin gézlendigi 6érnekler farkli alttaslara gére Tablo 1
de verilmistir. Burada 6rneklerin en kaliteli grafen kaplanma kosullari optik mikroskopi
resimleri ve Raman spektroskopisi ile belirlenmigstir. Optik mikroskop resimlerinde
mudmkin oldugunca homojen grafen ylizey kaplamalari bu parametrelerin
belirlenmesinde kullaniimistir. Diger kosullarda yuzeyde buyuk adaciklar seklinde kalin

grafit topaklanmalari gergeklesmistir.

Ni 1 10

1000 60 1000 120
NigiFeqg 1000 120 950-1000 3-10 1 10
CosoNisg 1000 60 1000 10 1 10-15
Cu 1000 60 1000 10 1 10

Tablo 1 Ni, NiFe, CoFe ve bakir katalist ylizeylerdeuretilen en kaliteli grafen érneklerinin

Uretimi icin deneysel kosullar.

2.1.3 Grafenin katalist ylizeyden ayristirnimasi ve alttas lizerine transferi

Kimyasal buhar biriktirme yéntemi ile bluyttilen grafen metalik kaltalist ylzeylerin Uzerinde
uretildigi icin aygit yapimina baslanmadan 6nce metalik ylzyden ayristirilip yalitkan bir

alttasin Uzerine transfer edilmesi gerekmektedir. Bu islem icin proje suresince literatliirde
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yayinlanan gelismeleri de takip ederek iki farkli grafen ayristirma yoétemini takip ettik. Bu
metotlar asagida siralanmistir. Her iki yontemde de karsilastigimiz en blytk sorun katalit
tabakanin ¢ozilme islemi sonrasinda ve grafen transfer isleminden sonra ylzeyde kalan
kirlilikler olarak karsimiza ¢ikti. Birgok denemeden sonra katalisti ¢ézdigumuz kimyasallarin

ultra temiz olmasina 6zen gosterdik.

2.1.3.1 Kimyasal Coziinme Yontemi

Bakir folyonun Uzerinde tek tabaka halindeki grafen tabakalarinin ayirma iglemi 1M ferrik
klorid (FeCls) solisyonu ve 1M ferrik nitrat (Fe(NOs)s - 9H,0) sollsyonlarinda yapildi (Sekil
1la). ACS standardinda olan ferrik klorid soltisyonu literatlirde gorilecegi lizere yaygin olarak
kullanilsa da sollisyon icerisinde bircok yabanci madde barindirdigindan transfer edilen
grafen tabakalarinin da kirli olmasina sebep oldu ve bu ylzden aygit Gretimine ¢ok uygun
olmadigi gozlemlenmistir. Alternatif ¢oziictu olarak kullandigimiz ferrik nitrat sollisyonu ¢ok
daha temiz sonucglar vermektedir. Projenin ilerleyen asamalarinda daha temiz yani
filitrelenmis ferrik klorid solisyonunun da daha temiz sonuslar verdigini gézlemledik, ancak

ferrik nitrat ¢dzeltisi bizim ¢alismalarimizda en iyi sonucu vermigtir.

Ferrik nitrat ¢ozeltisi icinde bakir tamamen ¢éziindikten sonra asamall olarak deiyonize su
ile seyreltiimis ve ferrik nitrattan arindiriimistir. En son su igerisine birka¢ damla hidroklorik
asit damlatilarak ¢ozelti icinde grafene yapismis kalinti halindeki demir nano parcaciklari
¢6zmek igin kullaniimigtir. Daha sonra ¢ozelti tekrar deiyonize su ile asamali olarak
seyreltiimis ve alttas Uzerine transfer i¢in hazir hale getirilmistir. Grafen transfer islemi alltas

su i¢ine daldirilarak veya Ustten yavasga grafen tabakasina bastirilarak elde edilebilmektedir.
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Graphene on Cu foil

Sekil 2.4 (a) Grafen buyatiimus bakir folyo ferrik klorid veya ferrik nitrat ¢ozeltisine
daldirnlmis hali (b)grafen tabakalri seyreltiimis ¢ozeltide suyun tUzerinde (c) Grafenin alttag

Uzerine transfer iglemi (d) alltas tzerine transferi tamamlanmis grafen tabakasi

2.1.3.2 Elektrokimyasal Ayristirma Yontemi

Daha temiz grafen ylzeyi elde etmek igin elektrokimyasal yontemle grafen delaminasyon
islemi Uzerinde caligmalar yapildi. Elektrokimyasal yontemle yapilan galismalarda literatirde
uzerine PMMA kapli olan grafen kapl bakir folyolar kullanildigi gibi, hicbir PMMA tabakasi
kullaniilmadan da elektrokimyasal metodla grafeni tuzlu su igerisinde bakir ylizeyden hizl ve

temiz bir sekilde delaminasyonunun yapilabildigini bulduk.

Elektrokimyasal yontem ile yapilan grafen ayristirma islemi tuzlu sudan temiz deiyonize suya
temiz bir transfer imkani sagladigi igin litografi islemine daha uygun temizlikte bir grafen

transfer islemini gerceklestirebilmis olduk.

Elektrokimyasal delaminasyon iglemi literatlirde ilk olarak Y. Wang ve g¢alisma arkadaslari
tarafindan bakir folyoya elektrolitik ¢ozelti icinde -5V uyglanarak yapiimisti [28]. Daha

sonralari ise daha duslk voltajlar uygulanarak (-1.5V) hidrojen olusumu yavaslatiimis ve
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daha dizgin grafen delaminasyonu gercgeklestiriimistir [29]. Bu calismalar sirasinda her
ikisinde de grafen tabakasi zarar gérmemesi icin PMMA spin coating ile kaplanmis ve
delaminasyon islemi daha sonra yapildiktan sonra grafen transferi gerceklestiriimis ve daha

sonrasinda ise PMMA tabakasi aseton gibi kimyasallarla ¢ozulmugtar.

Biz kendi laboratuvarimizda bu islemi daha farkli ve daha hizl bir sekilde yapabilme yolunu
bulduk. Bu iglemi yapmak igin 0.5M NaCl solisyonu deiyonize su ile hazirladik. Reaksiyon
kabinda Grafen kapli bakir folyo paslanmaz celik bir timsah agizli tutucu ile negatif katota
baglandi, anot ise 316 paslanmaz celik ten yapilmig bir cubuktan olusmaktadir (sekil 1).
Suyun elektrolizi sayesinde hidrojen baloncuklari grafen ve bakir araylzeyinde agresif bir
sekilde olusmaktadir. Burada bizim uyguladigimiz voltaj -8V gecen akim ise 2x2cm lik bir
bakir folyo icin 0.5A olmaktadir. Bu islemi 8 saniye devam ettirdikten sonra NaCl
solisyonundan bakir folyo g¢ikarilmaktadir. Daha sonra baska bir tankin icinde tamamen
deiyonize sudan olusan suya yine ayni -8V uygulanan bakir folyodan grafen tabakasi gayet
dizgun ve hizh bir sekilde daldirildiginda bakir folyonun her iki tarafindan grafen tabakalari
aninda ayrilmaktadir(Sekil 3.3). Temiz bir deiyonize suyun icinde ayristiriimis olan grafen
tabakas! direk olarak Si wafer Uzerine transfer edilebilmektedir. Bu teknik ile ilgili olarak
NanoTR 13 te bir bildiri sunmak igin basvuruda bulunduk ve bu konuda ayri bir makale

yazim asamasindadir.

RS !

Sekil 2.5 (sol) Elektrokimyasal delaminasyon diizenegdi. 0.5M NaCl sollsyonu igindeki bakir
folyo+grafen érnegi -8V da tutulmakta. (sag) Grafenin bakir folyonun iki tarafindan da
ayrildig1 ve NaCl ¢ozeltisi Uzerinde goériimektedir.
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2.1.3.3 Grafenin Alttas Uzerine Transferi

Katalist tabakasinda ¢bzilen grafen tabakalrini bir lattasin Gzerine transfer etmeden énce
icinde bulundugu kimuyasal ¢ozeltiyi yavas yavas deiyonize su ile seyrelterek mimkiin olan
en temiz kosullar elde etmeye calistik. En sonunda g6zleme cami ile deiyonize su dolu
blylk bir tankin icine biraktik. Bu asamada Si/SiOx alttasi suyun icine daldirarak suyun
uzerinde yuzmekte olan grafene yavas yavas yaklastirarak attasin Uzerine transferi
gerceklestiriimis oldu. Transfer gerceklestikten sonra grafen tabakasi hala alttagin GUzerinde
ince bir su tabakasi lzerinde durmaktadir ve bu suyun yavas yavas kurumaya birakiimasi
gerekmektedir.  Litografi islemi sirasindaki kimyasallarla etkilestiginde Alttas Uzerinde
kopmayacak sekilde dizgin vyapismasi gerekmektedir. Bunu saglamak litografi
asamalarinda birgok basariz deneyimlerimiz bizi suyun farkli kurutulma metodlarini
denemeye itti. Grafenin kurutulma asamalarinda oda sicakhginda kurutulma, desikator
icinde kurutulma, ampdl isisi ile yavasga isitiima ve buzdolabinda kurutulma iglemleri tek tek
denendi. Calismalarimiz sonucunda alttag Uzerine transfer edilen grafen tabakalarinin en iyi

yapismasi buzdolabinda (+4°C de) kurutulan érneklerde goralda.

]

——
100 pm

Sekil 2.6 Si/SiOx alttas Uzerine transfer edilmis grafen tabakalarinin farkh 1sik

polarizasyonunda gorilen optik resimleri.

2.1.3.4 Transfersiz Grafen tretimi

Grafen transfer isleminin gok zor olmasi sebebi ile birgok arastirmaci bu transfer igleminin
nasil daha kolay yapilacagini arastirmaktadir. Proje kapsaminda yaptigimiz baska bir
calismada tek tabaka halinde bakir ince filmler 1.5 mikron kalinhdinda sputter kaplama
teknigi ile kaplandi ve bu bakir ince filmlerin Gzerinde grafen Uretimi yapildi. Yaptigimiz
detayl arastirmalar sonucunda 1.5 mikron kalinhgindaki bakir ince filmin en Ust ylzeyi ve alt
yuzeyinde grafen olustugunu bu bdlgelerden alinan Raman spektrum oél¢cimleri ile gérdik
(Sekil 3.5). Ayrica bakir filmin 1.5 mikron kalinhgindaki i¢ bélgesinde de karbon atomunun
difiize ettigini gézlemledik (Sekil 3.5C). Bu sekilde Uretilen grafen yine ferrik klorid ¢ozeltisi
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icinde ¢dzlldiginde Si ylzeye yapismis olarak tek tabaka grafen elde edildi, ancak bu
sonucu tekrar elde edemedik. Bu yuzden spin filitresi aygitlarinda normal bakir folyo

Uzerinde Uretilmis ve kimyasal olarak ayristirilmis grafen tabakalri kullanildi.
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Sekil 2.7 Atmosferik basingta bakir ince film tzerinde Uretilen grafenin Raman spektrum
Olgumleri ve kargsilik gelen optik mikroskop resimleri (A) Cu ince filmin Ust yUzeyi (B)
Kaldirilan Bakir tabakasinin altindaki grafen (C) Bakir ince filmin maket bigcagdi ile kesilmis i¢
yuzeyi (D) kaldiriimig bakir filmin arka yuzeyi.

Bakir filmlerin XRD &lgtmlerini inceledigimizde atmosferik basing altinda ve 1000°C de 1sil islem

goren bakir film de (220) yoneliminde ciddi bir artis gérilmekte ve bu da (111) ydnelimlerinden
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Sekil 2.8 Taramal elektron mikroskobu (SEM) resimleri (a) Isil islem gérmemis Cu ince film
(kdsesi kaldiriimig), (b) 4x10“mbar basingta 1000°C de 1s1l islem gérmiis film ¢), 1x10°mbar
basingta 1000°C de 1sil islem gérmiis film, d) 2x102mbar basingta 1000°C de isil islem
gormus film e) 1 bar (atmosfer) basingta 1000C de 1sil igslem gérmus film f) 1.05 bar basingta
1000°C de 1sil igslem gérmus film.
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Sekil 2.9 Si/SiOx alttas Gzerinde buyutilmus Cu ince filmlerin XRD dlgumleri. a —f Sekil 3.6
daki filmlerle aynidir.
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Sekil 2.10 (a) Sekil 3.6e deki Cu filmin ¢gbziinmesi ile elde edilen buylk grafen tabakasinin
optik mikroskop resmi. (b) bu grafen tabakasinin Raman spektrumu.

20



2.1.4 Grafen karakterizasyonu

Uretilen filmlerin grafen olup olmadiginin en direk ispatt Raman spektrumu ile
anlasiimaktadir. Tek tabaka grafenin G bandi 2D bandindan daha klguktir. Bu arastirma
kapsaminda degisik kosullarda Uretilen grafen tabakalerinin alttas Uzerine transferinden

sonra ¢ekilen Raman spektrumu asagida verilmigtir.
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Sekil 2.11 Tek tabakali KBB ile buyuttulmus ve transfer edilmis bir grafenin 6rnek Raman

sprektrumu.

Uretilen grafen tabakarinda 6zellikle aygit kalitesinde mimkin oldugunca temiz ve az
purtzli grafen yuzeyleri dnemlidir. KBB yéntemi ile grafen biyltme sirasinda uzun sure
yuksek sicaklik tavlamasi gercgeklestigi icin filmin Gzerinde grantler yapilar olusmakta ve
yuzey prurtzliligd Ni, NiFe ve CoFe igin 3-50 nm rms yuzey purtzliligu Atomik Kuvvet
Mikroskobu ile Olgulmustir. Bu derecede yuksek pulruzlilige sahip 6rneklerde litografi

islemlerinin glvenilir sekilde yapilmasi ¢cok ama ¢ok zor oldugu goérilmustar.
3 Magneto elektronik élgiim sistemi
3.1 Elektromiknatis kurulumu

Proje kapsaminda manyetoelektronik olgimlerin yapilabilmesi icin bipolar elektromiknatis
dizene@i kurulmustur. Bu sistem ayarlanabilir kutup arahdi ve bipolar gu¢ kaynagi ile

kullanilmakta ve Labview yazilimi ile manyetik alani kontrol edilebilmektedir. Bir gaussmetre
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araciligi ile 25mm lik kutup araliginda uygulanan akima bagl olarak manyetik alan élgimleri

yapilip Labview programina kalibrasyon datasi eklenmistir. Sekil 4.1 de kurulan

elektromiknatis sistemi goralmektedir.

Sekil 3.1 (sol) Manyeto elektronik dlgimlerin yapilmasi igin laboratuvarimizda kurulan bipolar

elektromiknatis sistemi (sag) 4 adet tungsten mikroproblarin mikroskop altinda gérinimda.

3.2 Delta mod elektronik 6l¢iim sistemi

Keithley 6221/2182A Delta mod elektronik sistemi kurulmus ve ¢ip Uzerine baglantilarin
yapilacagi gerek mikro problarla gerekse tel badlayici ile baglanmasi i¢in gerekli elektriksel
baglantilar devre kutulari laboratuvarimizda dizayn edilmis ve yapilmistir. Sitemin otomatik
bilgisayar kontroll yine elektromiknatista oldugu gibi tek bir Labview programina entegre
edilmis ve manyeto diren¢ olcimleri i¢in uygun sekilde dizayn edilmigtir. Delta mod dlgim

sistemi sayesinde ¢ok dislk akimlarla hassas aygitlarin dlgtlebilmesi mimkin olmustur.
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4  Spin filitresi Uretimi
4.1 Mikrolitografi caligmalari

4.1.1 Optik maske dizayni ve lretimi

Spin filitresi Gretimi icin 3 farkli iterasyon denendi ve en sonunda 3 asamali yani 3 farkli

dizayndan olusan bir mikro tretim dizayni gelistirildi.

1. Asama: Uretilen grafen tabakasi tizerinde frakli koersivite degerlerine sahip manyetik
elektrotlarin optik litografi ile tanimlanmasi. Bu asamada 2 elektrot arasindaki
mesafeler 1 mikrondan 10 mikrona kadar araliklarla degistirildi

2. Asama: Grafen tabakalarini sadece elektrotlar arasnda birakacak ve diger
bolgelerdeki grafen tabakalarini oksijen plazmasi ile tamamen ortadan kaldiracak bir
maske dizayni yapildi. Burada grafenin en son kalmasi gereken bélgeler fotoresist ile
kapatildi ve geri kalan kisimlar oksijen plasmasina tabi tutularak kaldiriimasi
hedeflendi.

3. Asama: Olgim yapilabilmesi igin gerekli Ust kontaklar tanimlandi. Bu yapilirken
elimizdeki mikropozisyoner ve mikro tel baglayicilarin varhidi dikkate alinarak

mumkun oldugunca kuguk kontak padleri dizayn edildi.

En son Uretilen optik maskenin dizayni Clewin yazilimi kullanilarak yapildi ve yazilimdan

alinan kareler asagidaki sekilde verilmistir.

ot g+ +pt+ +g+
* #+ o o

10 o 10 10 H 10

1. Asama 2. Asama 3. Asama

Sekil 4.1 3 asamali optik maske dizayni

Dizayni Sekil 4.1 de gérilen optik maske Gebze Teknik Universitesindeki temiz odada

bulunan Heidelberg DWL66 lazer litografi cihazi ile yazilmistir. Yazimi biten maskeler
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photodeveloper da develop edilmis ve daha sonra fotomaske Uzerindeki krom tabakalari
Chromium Etch No.1 cozeltisi ile ¢dzllmis ve deiyonize su ile temizlenmistir. Sonraki
asamada ise AZ Remover fotorezist ¢ozilcu ile 80°C de tamamen fotorezist kalintilarindan
arindiriimis ve deiyonize su ile yikanip nitrojen gazi ile kurutulmustur. Uretilen fotomaskenin

resmi asagidaki sekilde gortlmektedir.

1

Sekil 4.2 Uretilen optik maskenin resmi
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Ni/grafen

Sekil 4.3 Dik spin filitresi dizayni orta noktasi. Bu dizaynda akim 2 ferromanyetik elektrottan

grafen araciligiyle dizleme dik olarak gecmektedir. Siyah renkli bolge jonksiyon noktasidir.
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Sekil 4.4 Akim duzleme dik geometride dlglilen spin vanasinin oda sicakhdinda manyeto
direng egrisi

Akim dizleme dik spin filitresi dizayni maskesi sekilde goérildigu gibi dizayn edildi. Burada
Ni tabakasi Uzerindeki grafen ile birlikte KBB sisteminde buyGtildi, sonra yine litografi ile
tanimlanan izolasyon malzemesi tam eklem kismindaki grafen acik kalacak sekilde dizayn

edildi ve son son maskede de Co Ust elektrot tanimlandi. Burada eklem bolgesi 5x5 micron
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olarak tanimlandi. Nikel ve kobalt Uzerinde ylksek sicakliklarda bulyitilen grafen
tabakalarinin ylzey purGzlilkleri KBB islemi sirasinda gergeklesen isil islem sonucu 20-
30nm ye kadar yukselmektedir. Fotolitografi kullanilarak tanimlanan ve sputter teknigi ile
manyetik tabakalari ve elektrotlari Uretilen dizayni Sekil 4.3 te verilen aygitlarin  akim
dizleme dik durumda o6lgimlerinde (Sekil 4.4) ne yazikki hentz bir sonu¢ elde edemedik,
Olcimlerde manyetik alana bagli bir dire¢ degisimi goézlenememistir. Direncin ¢ok dusik
olmasi kisa devre olma ihtimalini de beraberinde getirmektedir. Uretilen érneklerin hepsinde
yaklagik olarak Sekil 4.4 teki gibi manyeto direncin sifir oldugu bir sonug aldik. Ancak sunu
da belirtmek gerekir ki 2007 yilinda tahmin edilen bu spin filitresi sistemi hala bugunun
literatlrinde elde edilebilmis dedildir. Akim dizleme dik olarak yapilan en basarili ¢calisma
Nobel &dallt Albert Fert in grubunda grafen tabaksi tGzerine AlOx tlinel bariyer buyitilerek
elde edilmistir[6, 30], ve bu sekilde Uretilen spin filitresi beklenen performansi
gOsterememistir. Akim dizleme dik olan grafen tabanli spin filitrelerinde sonug
alinamamasinin sebebi olarak, grafen blyltme sirasindaki ytzey purtzlGliginin cok
artmasi (20-30 nm rms) ile araylzlerde gerceklesen spin polarize elektronlarin sacilimin
daginik olmasi ve ayni zamanda Ni/grafen ve Co/grafen arayluziindeki glcli kimyasal
baglarin spin hafizasini ciddi oranda kirmasi goérilmektedir.. Akim dizleme dik drneklerin
dizgun Uretilebilmesi icin ¢ok dizglin Nikel veya NiCo veya NiCu ylzeylerin Uzerine yuzey
purGzluliklerinin  bozulmadan ve arada ¢ok gugli kimyasal baglar olmadan grafen
yerlestiriimesi gerekmektedir. Henlz bu kalitede 6rnek Uretimi basarilamamigtir. Bu kalitede
orneklerin Uretilebilmesi igin grafen blyltme sicakliginin ciddi oranda dusurilmesi veya
ferromanyetik tabakanin yuzeyi oksitlenmeden grafen transfer isleminin yapilabilmesi
gerekmektedir. Mevcut durumda literatirde grafen ile ilgili en basarili galismalar sadece duz
spin filitrelerinde elde edilmistir. Bu ¢alisma kapsaminda da bizim elde etti§imiz sonuglar su

ana kadar elde edilmis en uzun spin difizyon uzunluguna yakindir.

4.1.2 Litografi agamalan

Mikrolitografi islemleri Gebze teknik Universitesinde bulunan Class 1000 temiz odada
gerceklestiriimistir. Temiz oda da Heidelberg DWL 66 Lazer Litografi sistemi, SUSS MJB4
Maske hizalayicisi, islak istasyon (wet bench), spin kaplama cihazi ve isitici (hot plate)
yogunlukla kullaniimistir. Bu asamalar igin litografi tecriibesi olan égrenci bulunamadigindan
proje bursiyeri Erdem Demirci proje yurGtlcUsu tarafindan egitiimistir ve Erdem Demirci

litografi igslemlerini gergeklestirmistir. Temiz oda iginden bir resim asagdida gorulmektedir.
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Sekil 4.5 Proje kapsaminda Gebze Teknik Universitesinde Nanoteknoloji Enstitiisiinde

kullanilan Class 1000 temiz odanin resmi.

Mikrolitografi asamalarinda AZ 1505 ve 1514 fotorezist, AZ 726 MIF developer ve AZ
Remover kimyasallari kullaniimistir. Litografi proses asamalari sirasiyla asagida verilmigtir.

Uretim asamalri Sekil 5.2 de detayl gésterilmistir.

1. Grafen kaplamasi yapilmis Si/SiOx alttaglar Uzerine 4000 devir/dak hizla AZ 1505
fotorezist kaplanmis ve 110C bulunan isitici Gzerinde 2 dakika sireyle isitilmigtir.

2. Birinci optik maske kullanilarak litografi islemi Karl Suss MA4 maske hizalayicisi
kullanilarak UV isinlari ile ekspoze edilmigtir.

3. AZ 726 MIF developer kullanilarak cipin tzerindeki desenler develop edilmistir. Ve
deiyonize su ile yikanmigtir

4. AlOx tunel bariyer ve Co tabakalari buyutildulten sonra kaldirma islemi AZ
removerda yapilmis ve deiyonize su ile kaldiriimigtir

5. Fotorezist kaplama islemi tekrarlanmis ve ikinci optik maske ile grafen kanallar kobalt
elektrotlar arasinda tanimlanmigtir. Burada hizalama isaretleri kullanilarak ikinci
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10.
11.

maskedeki desen 1 mikrometre hata ile birinci maskedeki desenlere hizalanmistir ve
UV ekspozisyonu yapilmistir.

Cip AZ 726 MIF developer kullanilarak develop edilmistir

Oksijen plazma islemi ile Grafen tabakalarinin genis boélgelerden kaldiriimistir

Cip tekrar AZ Remover ile tamemen fotorezist kalintilarindan temizlenmis deiyonize
su ile yikanmig ve nitrojen ile kurutulmustur

Fotorezist kaplama islemi tekrarlanmis ve Gglncl optik maske ile kontak bolgeleri
tanimlanmistir. Burada yine hizalama isaretleri kullanilarak Gg¢lincii maskedeki desen
1 mikron hata ile ikinci maskedeki desenlere hizalanmis ve UV expozisyonu
yapilmigtir.

Cip AZ 726 MIF developer kullanilarak develop edilmistir

5nm Ti/50nm Cu tabakalari sputtering ile kaplanmistir ve kaldirma ydntemi ile

kontaklar ortaya ¢ikariimistir.
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Sekil 4.6 Spin Filitresi tretim asamalari
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4.2 Tunel Bariyer ve Kobalt ince filmler ve kontak pad tiretimi

ince film Uretimi tamamen sactirma (sputtering) teknigi kullanilarak taban basinci 1x1077 Torr
olan bir yliksek vakum sisteminde buyutulmustir. Bayatilen ince filmler Aliminyum, Kobalt,
Titanyum ve Bakir tabakalridir. Bunlarin kalinlik kalibrasyonlari belirli vakum sartlarinda (2-3
mTorr, 50 W dc gui¢) belirli stirelerde uretilen kalibrasyon 6rneklerinin X isin1 yansimasi (X-
ray reflectivity ) élgiimleri ile yapilmistir. Olgiimler istanbul Medeniyet Universitesinde kurulu
bulunan Bruker D8 Discover sistemi ile yapilmig ve Leptos yazilimi ile simulasyon fitleri
yapilmistir. Kalibrasyon érnekleri 2 tabakall halinde hazirlanmis ve fitleri agagidaki sekillerde

g6ruldugi gibi yapiimistir.

1.07*107 -
1.07*10° |
= B
£ 107+10°
=] .
= i
=
B 4 07+10° |
e .
E 1
1.07410° -
1.07*10° -
1.07*10"
[— simcurve — Raw Curve |
Layer Operations Fittable Parameter
bdin b &
. + | —
Copy ‘ Ingert ‘ Delete ‘ Link | | = |
I Phwzical limits
* Show Additional Sample Parameters ‘ * Show Extended Layer Dperations ‘ * Show ¥-Fay Properties |
I al b aterial |Ce|l input Thickness R oughness Conc % Top, ¥ |C0nc Bot & |F|e|ax. Top |F|ela:-:. Bt |F'r0file |
1 1 Al203 denzity 0.6347 2. 2966 0.0000 0.0000 1.000 1.000 Ma Gradient
2 1 A denzity 70341 "1 A052 0.0000 0.0000 0.000 0000 Mo Gradient
3 1 Lo amarph denzity 20,4047 "D.ESEB 0.0000 0.0000 0.000 0.o0o Mo Gradient
SUB (1 [$i02  demsty  DO0OD @000 DOOOD  DO00d @000 0000 MoGradient

Sekil 4.7 (Ust) SiO2/Co/Al kalibrasyon 6rneginin X 1gin1 yansimasi dlgimu (alt) Gretilen

filmlerin kalinliklari ve yuzey puruzlilikleri gérilmektedir.
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21865107 -
2186410 —
2.186+10°
2 186%10°
g ]
=2 '
z2.186%10° |
= E
3 ]
] .
E2.186710°
2.186%10°
2.186+10"
2.186+10°
2 theta
| — Zim Curve  — Raw Curve |
Layer Operations Fittable Parameter
Min Max
I =
Copy ‘ Ingert ‘ Delete ‘ Lirk ‘ | 2 |
I Phwsical limits
* Show Additional Sample Parameters ‘ * Show Extended Layer Dperations ‘ * Show #-Ray Properties ‘
M A Material Cell input Thickness Roughness Conc X Top, % |Conc: ¥ Bot, % |Relas. Top Felax Bot |F'mfile
1 1 TiOZ - Rutle | denaity 1.1362 1.3132 0.0000 0.0000 0.000 n0.ooo Mo Gradient
2 1 Ti denzity 176408 1.0038 0.0000 0.0000 0.000 0000 Mo Gradient
3 1 l:u derzity 42 0452 1.3670 0.0000 0.0000 0.000 0.000 Ma Gradiernt
4 1 denzity 17.8772 "EI 2374 0.0000 0.0000 0.000 0.00a Mo Gradient
5UB [1 _________

Sekil 4.8 (Ust) SiO2/Ti/Cu/Ti kalibrasyon 6rneginin X 1sin1 yansimasi élgimu (alt) Gretilen

filmlerin kalinliklari ve yuzey purizlulikleri gorulmektedir.

Grafen veya diger yari iletkenkere spin enjeksiyonu yapabilmek spintronik alainda c¢alisan
arastirmacilarin uzun zamanden beri Uzerinde calistigi konulardan biridir. Metalik yani
iltkenligi yuksek olan bir erromanyetik malzeme iletkenligi duguk yari iletken bir malzeme ile
arayuzunde elektron yogunlugu farkindan dolayr spin hafizasini kaybetme olayi
yasanmaktadir ve bunun ¢ézimu de polarize olmus elektronlari bir tinel bariyer tGzerinden
enjekte etmektir. Bu sayede spinler daha uzun mesafelere tasinabilmektedir. Literatlirde de

bunun birgok 6rnegi mevcuttur.

Spin filitresi dizaynimizda kobalt elektrotlari grafen Gzerine direk buyutmeden araya yaklasik
olarak 1 nm kahnhginda aluminyum oksit tunel bariyer buyutuldu. Bunu direk olarak

sputtering ile Uretildiginde ¢ok basarili sonuglar alinamamistir. igne deligi (pin hole) olmayan
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tamamen kapali ylizeye sahip deliksiz 1 nm kalinhiginda bir aliminyum oksit tlinel bariyeri
Uretmek icin biz 4 asamali blylitme yolu tercih ettik. Bu asamada 2A kaliniginda aliminyum
sputtering ile blyutlldi ve sonradan vakum sisteminin igine saf oksijen salinak oksitlendi ve
bu asamalar 4 kere tekrarlandi. [31]. Burada sunu belirtmek gerekir ki Uretilen tlnel
bariyerlerin kalitesini direk olarak 6lgme imkanimiz bulunmamaktadir. Daha sonra yaptigimiz
akim dizleme paralel manyetodireng dlgimlerinde tlinel bariyerlerimizin yeterince homojen
olmadigi gérulmastir. Bu da Al kaplama ve oksitleme islemleri icin kullandigimiz ince film

kaplama cihazi ile ilgili olabilecegini distinmekteyiz.

Sonraki asamada yuksek vakum kirilmadan 10 nm kalinliginda kobalt buydtalmustir. Bu
asamadan sonra kaldirma yoéntemi ile (lift off ) cipin UGzerindeki 1. Asama maske ile
tanimlanmamis boélgeler AZ remover fotorezist ¢ézicu ile ve asetonla ¢dzllmis sonrasinda
izopropanol icinde yikanip nitrojen gazi ile temiz oda ortaminda kurutulmustur ve dlgime

hazir hale getirilmislerdir.

Akim duzleme dik spin filitrelerinin Gretimi sirasinda ise diz ince Nikel filmler Gzerine grafen
kaplandiktan sonra litografi islemleri ile izolasyon bolgesi tanimlanip AlOx filmler kaplandi ve
daha sonra Ust kontak bolgesi optik litografi ile tanimlanmis bdlgeye kaplanip sonra lift off
leknigi ile kaldiridi.

5 Manyeto direng ol¢iimleri ve sonuglar

5.1 Ornek kontaklari ve dlgiim metodu

Mikrolitografi ile Uretilen &érneklerin 6lgimu 4 terminal yontemi ile yapilmistir, bu 6lgim
geometrisinde akimin verildigi ve voltajin élgildigu terminaller farklidir. Orneklere baglantilar
tungsten mikroproblarla veya tek baglayiciyla mikroskop altinda yapilmistir. Elektromiknatis
kutup aralgi ayarlanmis ve gaussmetre ile kalibrasyonu yapilmigtir. Keithly 6221/2182A

delta mod 6lcum sistemi kullaniimig ve manyetik alana bagh direng¢ degisimi dlcGimustar.

Bu sistem sayesinde alani 1mm x 1mm den daha kuglk bdlgelerde litografi ile Uretilen
ciplere baglanti yapilabilmektedir.
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Sekil 5.1 Tel baglayici ile baglanmis 8 mikronluk bir spin filitresinin mikroskop altinda
goruntusu. Kare kontaklarin bayuaklugu 200x 200 mikron. V+ , V-, I+ ve |- terminallerin

baglama sekli gérulmektedir.

5.2 Labview kontrollu 6lgiim

Uretilen Spin filitrelerinindlgimi igin bilgisayar kontrollli bir élgim sistemi kuruldu. Kontrol
yazihmi olarak Labview yazilimi kullanildi ve bu yazilim ile manyetik alanin olusturulmasi
icin elektromiknatisa bipolar gi¢ kaynagindan kontrolli akim verilmesi, Keithley Delta mod
sisteminden kontrolli akim verilmesi ve voltajin okunmasi iglemleri sirasiyla otomatik hale
getirildi. Cipin zerine 4 kontak baglandiktan sonra Keithley delta mod sistemine baglantilar
yapiimig 6rnege 2 terminalden grafenden gececek sekilde (Sekil 5. X) akim verildi ve kargi
terminallerden voltaj okundu. Burada Keithley delto mod sistemi GPIB karti ile kontrol
edilirken elektromiknatis gu¢ kaynagida National Instruments DAQ karti ile kontrol edildi.
Olciim rutini belirlenen manyetik alan araliklarinda belirlenen adimlarda gergeklestirildi. ilk
o6nce manyetik alan olusturuldu, sonra bu sabit manyetik alanda érnege akim verilip voltaj
okundu ve diren¢ hesaplandi, ve bu islem belirlenen manyetik alan adimlarinda tekrarlandi.
Bdylece manyeto direng 6lgimU gerceklestiriimis oldu. Proje kapsaminda birgok grafen spin
filitresi Uretildi. Bazilarinda kontak problemleri yasandi ve guriltili sonuclar elde edildi.
Basarili 6rneklerimizde 10 mikron luk grafen kanallarindan spin iletimi oda sicakhdinda

basariyla saglandi.
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Sekil 5.2 Labview dlgiim programinin ekran gortntisa.
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Sekil 5.3 Oda sicakliginda lokal élgiimde alinmis 10 mikron grafen kanali olan spin filitresine

ait manyeto direng egrisi.

Spin filitreleri 1 mikron araliktan 10 mikron araliga kadar dizayn edildi ancak 1 ve 2 mikronluk
kanallarin litografi ile Gretimi gerceklesse de elektrolarin kaplanmasi ve sonraki plazma
islemleri sirasinda bozuldu. Dolayisiyla sadece 3 mikrondan 10 mikrona kadar olan kanal
araliklarinda spin filitreleri Uretilebilmistir ancak diizgiin dlgimler en kiglk 4 mikron kanal

raraliinda elde edilebilmistir.

Diger orneklere ait Manyeto-direng egrileri asagida Sekil 5.4 te de verilmis, ve
manyetodireng verileri de Tablo 2 de siralanmistir. Sekil 5.5 teki grafik tam olarak lineer
sekilde azalmamaktadir, bunun bir sebebi de kontak bdlgelerinde bulunan aliiminyum oksit
tinel bariyer tabakasinin homojen olmayisindan kaynaklanmaktadir. Mikemmel tlnel
bariyer Uretme kapasitesinde olmadigimizdan farkli kontak direnclerine ve de c¢ok fazla

kontrol edemedigimiz araylz spin dénme olasiliklari farkhlik arz edebilmektedir. Ancak her
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durumda 10 mikron mesafede oda sicakliginda spin tasinimi saglanabilmis ve basarili bir

sekilde spin filitreleri Uretilebilmigtir.
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Sekil 5.4 Diuzlemsel spin filitrelerinin oda sicakligindaki Manyeto-direng egrileri.

Kanal
; AR (Q)
. araligi (mean)
Ornek | (um) Rae(Q) | Re(Q) | AR(Q)
10
$261 | 583.8736 | 583.7556| 0.118 SEEDE
C10 10 583.8735 | 583.764 | 0.1095
9 448.0343 | 447.931 .102
$261_| 8.0343 9315| 01028 | e
E9 9 448.0545 | 447.9492 | 0.1053
10
$261 L 989.4101|989.2023 | 0.2078 | ... .c
G10 10 989.1159 | 988.9812 | 0.1347
8 7. . 1
$261 L 657.0985 | 656.959 | 0.1395 | . ooc
H8 8 657.0802 | 656.9618 | 0.1184
7
$261 L 381.7549|381.5919| 0.163 .
17 7 381.7702 |381.6002| 0.17
5
$261 L 269.5776 | 269.401 | 0.1766 | . oc
A5 5 269.5478|269.4117 | 0.1361
5
$261 L 225.5443|225.3522| 01921 | oo
H5 5 225.52 | 225.375 | 0.145
$261 L 4 182.7354 | 182.5823 | 0.1531 -
G4 4 182.9019 | 182.7472 | 0.1547 '
4 198.5628 | 198.41 1471
$261 L 98.5628 | 198.4157 | 0.147 T
14 4 198.6629 | 198.4999 | 0.163

Tablo 2 Dizlemsel spin filitreleri ve oda sicakligindaki manyeto direng degerleri.
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Farkli kanal araliklarina goére (Uretilmis olan spin filitrelerinin manyeto direng dlgtimleri
asagida Sekil 5.4.4 te de gosterilmistir. Bu sonuglar géz 6niine alindiginda spin diflizyon
uzunlugunu Albert Fert in modeline gore AR« exp(-t/lss) uyarladigimizda spin difuzyon
uzunlugunu 13.7 mikron olarak bulduk. Bu da literatirde bugline kadar elde edilmis lokal
Olgumlerdeki grafen spin filitrelerindeki en uzun spin difuzyon uzulugudur. Buradaki
Olcimlerde de gorilecedi lUzere AR degeri oldukca dustktir. Buradaki deger Kamalakar ve
arkadaslarinin calismalarinda 10 miktrondan daha fazla olan &rnekler igcin bizim
degerlerimizle yaklagik olarak 6rtismektedir. Daha kiglik grafen kanallari i¢in bu degerin
daha c¢ok ylksek olmasi gerekmektedir, ancak bizim sonuélarimiz daha farkl ¢ikmistir. Bu
farklilgin birden fazla sebebi olabilir. Ornegin grafen tabakalrinin kalitesi litografi islemleri
sirasinda, 6zellikle ince film kaldirma (lift-off ) surasinda bozulmus olabilir, bir diger problem
tinel bariyer kalitesi farkliik gosterebilir. Diren¢ degisiminin toplam dirence gore ¢ok disuk
olmasi kontak direncinin ¢ok farkli olmasi ile agiklanabilirki burada tiinel barieyer kullanildigi

icin bu farkin buyuk olmasi normaldir.

-1.7

20 -
o
-] i
£ 51 Equation y=a+b™
7l | Weight No Weighti
{ |Residual 0.06777
Sum of
2.2 o [Soaren
Adj. R-Squa 0.59708
- Value Standard Er -
53 E1 Intercept -1.4648 0.18775
’ EA1 Slope -0.0728 0.02513
T T T T T T T T T T T ' T
4 5 6 7 8 9 10
L (um)

Sekil 5.5 Oda sicakliginda élgulmus grafen spin filitrelerinin In AR egrisi ve Fert modeline

uygurulmus diz egri. Dogrunun egimi 1/ spin difizyon uzunluguna esittir.
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5.3 Sonuglar ve gelecek ¢alismalar

Projede sonug olarak Turkiyede ilk defa grafen tabanl spin filitrelerini Gretmeyi basardik.
Urettigimiz spin filitrelerinde spin tasinimini 10 mikron uzakliktaki bir ferrromanyetik
elektroda basariyla ulastirdik. Bu sonug literatlirdeki benzer ¢alismalar sadece lokal olmayan
Olcim senaryolarinda elde edilmistir. Ferromanyetik elektrotlar arasindaki mesafeye gore 4,
5,7,8,9 ve 10 mikron aralikli spin filitrelerinin manyeto direng farklarini Fert modeline goére
plot ederek oda sicakhiinda grafen KBB ile Uretilmis grafen tabakalrinda 13.7 mikrometre
spin difizyon uzunlugu olctik. Literatlirdeki sonuclardan farkli olarak bizim urettigimiz spin
filitreleri pozitif manyeto direng gdstermektedir, yani antiparalel konfigtrasyonun direnci daha
yuksektir. Bu seklde pozitif manyetodireng Albert Fert grubunun ilk spin filitresi makalesinde
2 mikronluk kanallar i¢in de lokal dlgim geometrisinde gdésterilmistir. Bunun sebebi farkli
kalitedeki kullanilan tinel bariyerler olabilir ¢linki manyetodiren¢ arayizlerden ¢ok fazla
etkilenmektedir. Sonuglarimizi proje takviminin sonuna dogru aldiimizdan makale yazim
asamasl da bu raporla ayni zamana denk geldi. Sonuglarimizi Applied Physics Letters
Dergisine gonderdik ancak hakem degerlendirmesi sonucu AIP Advances dergisine daha
uygun oldugu belirtiidi ve AIP Advances dergisine goénderdik, su anda degerlendirme
asamasinda. Ayrica sonuglar 62. Magnetism and Magnetic Materials (6-10 Kasim 2017,

Pitssburgh, USA) konferansinda s6zli sunum olarak da kabul ald1.

Proje sayesinde spintronik arastirmalara uygun bir 6lgim sistemi kuruldu ve grafen dretimi
yapilabilecek bir Kimyasal Buhar biriktirme sistemi kuruldu. Sonraki asamalarda
ogrencilerimizin gok daha hizli sonuglar alabilecegi bir altyapi kurulu durumdadir. Konu
hakkindaki gelecekteki en Onemli sorulardan biri grafen tabanl dik spin filitrelerinin
gosterilmesi ve bu sistemin neden ¢alismadiginin derinlemesine arastiriimasidir. Ne yazikki
bu problem diinyadaki dncu spintronik arastirmacilari tarafindan dahi ¢ézilememigstir. Bizim
laboratuvarimizdaki bir sonraki asamamiz daha kaliteli grafen Ureterek, drnegin tek kristal
grrafen Ureterek bunun Uzerinde spin tasinmasini arastirmak olacaktir. Literatlrdeki
sonuglarin  birbirinden farkli olmasinin temelinde Uretilen polikristal grafenin her
laboratuvarda farkli kalitede olmasindandir. Bu sebeple tek kristal grafen Uzerinde

calismalar gerek spintronik gerekse daha farkh grafen arastirmalari icin dnem arz etmektedir.
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Ekler

Katalist
Ni Tavlama Parametreleri Buytitme parametreleri
P base Flow |Duration T P work Flow |Duration T
ornek Gases
(mbar) (sccm)| (min) | °C) | (mbar) [(sccm)| (min) (°C)
Al CH, 0 5
02.12.2014| 3.4*10° Ar 20 0 1000 2*1073 20 5 1000
H, 5 0
A2 CH, 0 5
04.12.2014| 3.4*10° Ar 20 0 1000 | 3.7*10-3 20 5 1000
H, 5 0
A3 CH, 0 5
04.12.2014| 3.4*10° Ar 20 0 1000 | 3.4*10° 20 30 1000
H, 5 0
Ad CH, 0 5
09.12.2014| 3.4*10° Ar 20 0 1000 | 3.4*10° 20 60 1000
H, 5 0
A5 CH, 0 5
09.12.2014| 3.4*10° Ar 20 30 1000 | 3.4*10° 20 60 1000
H, 5 0
A6 3.4*10° CH, 0 60 1000 | 3.4*10° 5 60 1000
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11.12.2014 Ar 20 20
H> 5 0
60 min
16.12.2014 | 3.4*10° Ar 20 Ar 1000 | 3.4*10° 20 60 1000
parallel
H> 5 0
Katalist Ni (Sicaklik varyasyonu)
A8 2.710° CH, 0 60 10
(after
arrived
t01000
18.12.2014 mbar Ar 200 | gasflow | 1000 | 1.7mbar 200 60 1000
was
continue
for 1h)
H> 20 10
A9 2.710° CH, 0 60 10
(after
arrived
t01000
18.12.2014 mbar Ar 200 | gas flow | 1000 | 1.7mbar 200 60 950
was
continue
for 1h)
H> 20 10
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A10 2.710° CH, 0 120 10
(after
arrived
to1000
23.12.2014 mbar Ar 200 | gasflow | 1000 | 2 mbar 200 60 1000
was
continue
for 1h)
H> 20 10
All 8102 CH, 0 120 10
(after
arrived
t01000
25.12.2014 mbar Ar 200 | gasflow | 1000 | 2 mbar 200 120 1000
was
continue
for 1h)
H> 20 10
Al12 CH, 0 10
25.12.2014 Atm Ar 200 60 1000 Atm 200 60 1000
H> 20 10
Al13 CH, 0 10
30.12.2014 Atm Ar 200 60 1000 Atm 200 60 950
H, 20 10
Al4 CH, 0 10
Atm 60 1000 Atm 60 950
09.01.2015 Ar 200 200
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H, 20 10
A15 CH, 0 10
15.01.2015 Atm Ar 200 60 1000 | Atm 200 60 970
H, 20 10
A16 CH, [ 0 [ 10min 0
4.3-10° 3.8*10°
(A14) Ar 20 | Anealing | 950 20 60 950
mbar *mbar
15.01.2015 H, 10 0
Katalist Ni (Gaz akis varyasyonu)
Al7 CH, 0 5
16.01.2015|  Atm Ar 200 60 1000 | Atm 200 120 | 1000
H, 20 10
Al18 CH, 0 10
(likeAl1l) Atm Ar 200 120 | 1000 | Atm 200 120 | 1000
16.01.2015 H, 20 10
A19 Atm CH, 0 120 Atm 10 120
(A18) 4sample Ar 200 |A4sampel | 1000 | 4sample | 200 |A4sample | 1000
27.01.2015 H, 10 10
A20 Atm CH, 0 1h Atm 10 1h
(cift) 2silicon | Ar | 200 | 2silicon | 1000 | 2silicon | 200 | Bsilicon | 950
29.01.2015 H, 20 10
A21 Atm CH, 0 1h 950 Atm 0 - -
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H2 Antil to

-20 . Ar 20 20
achive 1000 c
Just
03.02.2015 H, 0 _ 0
Annealing
A22 Atm CH, 0 10
H2Anti|to
(A14) . Ar 200 1h 1000 | Atm 200 1h 950
achive 1000 c
05.02.2015 H, 20 10
A23 4810f | CH, | O 8710% | o©
A200r
( & | A | 20 | @i |90 | mba | 20 | - | -
A21)
05.02.2015 H, 0 0
A24 CH, 0 10
(A14) Atm Ar 200 1h [ 1000 | Atm 200 | I5min
05.02.2015 H, 0 10
A27 CH, 0 10
11.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 100 | 15min | 970
H, 10 0
A28(cift) Atm CH, 0 10
Growth
graphene
12.02.2015 | [péetween Ar 200 1h 1000 | Atm 200 15min | 950
sub and
catalyst
H, 20 10
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A29(28-1) =S CH, 0 0
6 mbar
12.02.2015] Ar 20 20
10 i |1000|
3 mbar Annealing
o, | TSR 0
step
until
1000 °c
Katalist NigiFesq
Bl CH, 0 10
6022008 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 1000
H, 10 10
B2 CH, 0 10
16.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 1000
H, 10 10
B3 CH, 0 10 950
15min
then
16.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 10003
Ho-
CH40-
Ar200
H, 10 10
B4 Atm CH, 0 1h 1000 [ Atm 10 1000
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18.02.2015 Ar 200 200
H, 10 10

B5 CH, 0 10

18.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 Atm 200 5min 950
H, 10 10

B6 CH, 0 10

18.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 5min 970
H, 10 10

B7 CH, 0 10

18.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 5min | (050
H, 10 10

B8 CH, 0 B

19.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 5min 970
H, 10 10

B9 CH, 0 1]

19.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 5min 970
H, 10 10

B10 CH, 0 20

19.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 5min 970
H, 10 10

B11 Atm CH, 0 1h 1000 [ Atm 10 2min 970
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19.02.2015 Ar 200 200
H, 10 10

B12 CH, 0 15

20.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 2min 970
H, 10 10

B13 CH, 0 ]

21.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 2min 970
H, 10 10

B14 CH, 0 20

25.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 2min | 1000
H, 10 10

B15 CH, 0 B

25.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 2min 967
H, 10 10

B16 CH, 0 10

25.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 | [OWiR | 1000
H, 10 10

B17 CH, 0 10

26.02.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 5min | (08
H, 10 10

B18 Atm CH, 0 1h 1000 [ Atm 5 B | 1000
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26.02.2015 Ar 200 200
H, 10 10

B19 CH, 0 5

26.02.2015 Atm Ar 200 | BOMIR | 1000 | Atm 200 3min | 1000
H, 10 10

B20 CH, 0 5

26.02.2015 Atm Ar 200 | 15min | 1000 | Atm 200 3min | 1000
H, 10 10

B21 CH, 0 5

16.02.2015 Atm Ar 200 2h 1000 | Atm 200 3min | 1000
H, 10 10

B22 CH, 0 5

05.03.2015 Atm Ar 200 BBOR | 1000 | Atm 200 3min | 1000
H, 10 10

B23 CH, 0 5

05.03.2015 Atm Ar 200 3h 1000 | Atm 200 3min | 1000
H, 10 10

Katalist CosoNiso

C1 CH, 0 5

06.03.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 2min | 1000
H, 10 10
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[o7) CH, 0 5
06.03.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 5min | 1000
H, 10 10
C3 2h
CH, 0 5
11.03.2015 600
Atm 1000 Atm 5min 1000
Ar 200 2h 200
H, 10 1000 10
C4 CH, 0 5
11.03.2015 Atm Ar 200 5min | 1000 | Atm 200 5min | 1000
H, 10 10
C5 CH, 0 5
11.03.2015 Atm Ar 200 1.10h | 1070 | Atm 200 5min | (00
H, 10 10
C6 CH, 0 15
18.03.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 | 10min | 1000
H, 10 20
c7 CH, 0 10
18.03.2015 Atm Ar 200 1h 1000 |  Atm 200 | 10min | 1000
H, 10 20
C8 CH, 0 5
Atm 1h 1000 |  Atm 5min | 1000
19.03.2015 Ar 200 200
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H, 10 20

C9 CH, 0 5
19.03.2015 Atm Ar 200 1h 900 Atm 200 5min 900

H, 10 5

C10 CH, 0 5
19.03.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 5min | 1000

H, 10 5

c11 CH, 0 15
20.03.2015 Atm Ar 200 1h 900 Atm 200 | 15min | 1000

H, 10 15

Cc12 CH, 0 10
20.03.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 | BOMIR | 1000

H, 10 20

C13 CH, 0 20
20.03.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 5min | 1000

H, 10 20

C14 CH, 0 5
26.03.2015 Atm Ar 200 1h 1000 | Atm 200 | BOMA | 1000

H, 10 20

C15 CH, 0 5
Atm 1h 1000 | Atm 80min | 1000

26.03.2015 Ar 200 200
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H, 10 50
Cl6 CH, 0 5
26.03.2015 Atm Ar 200 1h 1000 Atm 200 5min 950
H, 10 10
C17 CH, 0 |
02.04.2015 Atm Ar 200 1h 1000 Atm 200 5min 950
H, 10 10
C18 CH, 0 25
02.04.2015 Atm Ar 200 1h 1000 Atm 200 5min 1000
H, 10 10
C19 CH, 0 30
02.04.2015 Atm Ar 200 1h 1000 Atm 200 5min 1000
H, 10 10
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Abstract: Spin transport through single layer graphene grown by chemical vapor deposition
has been measured in the local measurement configuration usmg aluminum oxide tunnel
barriers and Co electrodes. Unlike the case of non-local measurements we report positive
magnetoresistance for graphene channels as long as 10 nmucrons at room temperature. Our
analysis shows that the spin diffusion length in graphene 1s 14 *4 nucrons at room
temperature, bringing us a step closer to spintronic applications based on graphene spin filters.

Spmtronics devices compatible with flexible electromics 1s a requuement for novel
technologies which combine logic and memory on the same chip'™. This would require a
flexible mnterlayer and graphene 1s a perfect material for such an application. Due to 1ts low
atomic number carbon based interlayers, such as carbon nanotubes have been studied as an
interlayer in spin valve devices *. but due to their difficult fabrication routines they have not
been considered for real applications. Graphene. on the other hand would be more sutable
since its 2 dimensional crystal structure can be obtamned in wafer scale and they are mmch
more reproducible compared to nanotubes’.

Owing to its extraordinary electronic and magnetic properties graphene has become the topic
of research for condensed matter physics in more than ten years®. Due to its high mobility and
long mean free path the spin transport 1n graphene should be realized over long distances. The
spin valve geometries used so far for graphene based devices has measured the spin signals in
the non-local geometries and the longest measured to date spin diffusion length was 16 um’.
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even though the theoretical calculations suggest it can be in the order of 100 pm ®. There are
several factors affecting the spin transport through graphene. First, the free electron density
difference at the contact areas create a huge potential causing spin flip probabality to increase
and thereby prohibiting the flow of spins through graphene **. This is a common problem
with several spin injection cases with semiconductors, but this has been solved to a large
extent through the use of tunnel barriers at the contact regions °. Second, the quality of
graphene layers differ a lot based on the method used to prepare the samples. The initial
works were on single layer graphene on SiC substrates, where the punty of graphene and
single crystal nature of it could be an advantage "~'' because graphene layers grown by
chemical vapor deposition (CVD) 1s polycrystalline and may have much more defects and
wrinkles"”. Later Kamalakar et al. have demonstrated that CVD graphene layers can also
have very long spin diffusion length *. These works realize the spin transport measurement in
the non-local geometry where the dnft current 1s separate from the voltage leads. Here we
report spin diffusion lengths of 13.7 micrometer at room temperature through CVD grown
single layer graphene in the local measurement configuration.

Single layer graphene lavers have been grown on 25 mucron thick high purity Cu foils. Before
loading the copper foils in the CVD furnace we clean them in acetone and isopropanol using
ultrasonic agitation and blow dry. Then we flattened the copper foils using a roller press,
which produces a mirror like fimish. To grow graphene we load a 20 * 100 mm long piece of
copper foil n a 22mm ID quartz tube and flow 200 sccm Ar (6N purity). and 50 scem Hi
(5N5 punty) and raise the temperature to 1000°C and keep this gas flow steady at 1000C for 1
hour. Then the graphene growth is done with 10 scem CH, (5N5 purity), 5 scem Ar and 5
scem H; for 10 nunutes. Then CHy gas 1s closed and 200 scem Ar and 50 scem H; 1s flown
during a slow cool down which takes approximately 2 hours. The graphene layers on copper
foil were separated by dissolving copper in a 1M femic chlonide bath and they were
transferred to deiomized water bath 1 a watch glass. Few drops of dilute HCI are used 1 this
bath to remove any possible tron contamination from the ferric chloride bath. Then the
graphene layers have been washed m new deiomized water baths and then subsequently
transferred to a S1/S10; wafer piece using standard transfer methods. Initially there 15 some
water under the graphene laver, and we let this water to dry slowly in a refnngerator, which we

found gives better adhesion on silicon oxide.
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Spin filters have been designed and fabricated using standard microlithography, sputter
deposition and plasma etching techmiques. Thin films and plasma etching processes were
performed in a high vacuum chamber with a base pressure of 1 * 107 Torr. Figure 2 shows a
schematic of steps of the spin valve fabrication process. Ferromagnetic electrode shapes 120
um and 3*20 pm have been defined to have different coercivities for magneto transport
measurements. Standard ultraviolet microlithography techmiques were used to fabricate
graphene spin filters. First the shapes of Co electrodes were defined on a blanket transferred
single layer graphene on 51/510, substrate, then approximately 1 nm thick AlQ, tunnel barrier
has been deposited by sputtering 0.2nm Al and then oxidizing in the vacuum chamber in
ambient oxygen at 1% 107 Torr partial pressure of pure oxygen, and this process has been
repeated 4 times to get ~1 nm thick AlO, tunnel barrier. This method has been proven to give
almost pimhole free AlQ, tunnel barriers '°. Without breaking vacuum 10 nm thick Co was
deposited by sputtering. Co target has been cleaned by pre-sputtering before deposition on
AlQ, tunnel barrier. Then excess graphene layers were defined by lithography and removed
by oxygen plasma. Top comtact layers Ta (3nm)/ Cu (50nm) were deposited afterwards.
Deposition and lift-off techniques were used throughout the microfabrication steps.

Magneto transport measurements were performed on the fabricated samples at room
temperature using four-terminal wiring as shown m Figure 2. Figure 3 shows a typical
Magnetoresistance (ME]) curve for a 10 nucron graphene channel at room temperature. This
result 15 interesting from the point of view that the MR measurements with graphene spin
filters measured in the non-local geometry all show negative MR ** while our results clearly
and reproducibly show positive MR in the local measurement configuration in agreement with
the results of Dlubak et al. ®, where they demonstrate spin transport through 2 micron
channels of graphene on single crystal silicon carbade substrates. Subsequent works simply
utilized a non local spin ijection and detection scheme where pure spin currents can give
much better results, but this measurement geometry is not a real device terminal geometry,
which utilizes terminals for both current mjection and detection across the spacer layer. Spin
diffusion length can be estimated from ARee exp(-L/l.) where Leis the spin diffusion length’.
We have fabricated spin filters with 4.5.7 8.9 and 10 micron smgle layer graphene channels
and plotted their In AR vs L as shown in Figure 4. According to the linear fit of these data
points we found that the spin diffusion length 1n graphene 1s 14 =4 pm. which 15 1n close
agreement for the measurements reported in the work of Kamalakar et al.”.
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Figure 3. Magnetoresistance curve of a 10 micron channel single layer graphene spin valve at room

temperature.
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Figure 4. Matural logarithm of magnetoresistance vs. graphene channel length at room temperature.

In conclusion, we have demonstrated spin transport through 10 mucron long CVD grown
single layer graphene at room temperature. The magnetoresistance has a positive sign unlike
mn the case of non local measurements. Our results bring us a step closer to fully functional
spin filters based on graphene which can be integrated i combined logic and memory chips
in future flexible electronic devices.
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Transfer—free single layer Graphene Deposition on Silicon Dioxide
Mostafa Dadashbaba, Hiiseyin Kurt
Istanbul Medenivet University, Department of Engineering Physics, Kadikoy, Istanbul

Introduction: High quality graphena growth is sssentisl B slactronic davices, Chemical Vepour Deposition iz 2 commeon technique usad to prow large
aras grephens but the catalyst materials are conducting. Thersfee ons has to semove graphene Som this conducting catalyst materizl by chemicsl stching
=nd subeaquently transtr onto #n insulating subetrzta, One laver graphens growth iz possible on copper catalyst thanks to low solubility of carbon incopper
When copper Bil izusad to grow graphens both surBces heve one layer of graphens and itt=kes specizl care to separate them into owo monolayers in
atchent liquid bath. By manipulating temparsturs 2nd pressure inour CVD fimace we have besn sble to grow graphene directly on 515102 walrs costed
with 300 nm thick copper grown by do sputtering.  The grephens laver eme 2t 1000C on the bottom surBce of the copper layer, snd vpon dizzolving Co
with Earic chloride solution we obtain singls layer srephens dirsctly on 5i0;. This tachnigqua sliminstes the transBr step ontosn insulsting subetrats thet is
requued to Bbricate davices, thmej right shows the raman spectrom of such 2 single laver graphens and 1b shows the optical imags,

Figure 1: SEM imagesof szmples atzinotraztment, b}4*10-mbar o), 1* 10-mber, d) 2*1{-mbar =) Atmospheric f npon 2bn pressurs. At s=mpls £) have spod morpholoey

Result In the sacond part we studied ofect of annealing pressurs on graphens layers; SEM Figers 1, AFM Figurs 2, RAMAN Figue 3, optical imags
Figugz 2 znd XRD Figore 4 rzvesled that snnesling 30 min st low pressurs cepsed to decrezsing Cu grzins size and somewhers orested whols on Co thin
film =0 consaquently sraphens zrains be small and the Intensity of D-band in graphens wes increzzad. In stmospheric pressuse and vpon stmospheric
prazzuee annesling, Cu grain size was decresza and conssquently grain size of zrephens was decrezsad znd Intensity of G-band and 2D bend was
dacrezzad the best graphens grow at stmospheric pressurs. Affer stching zampla by Boric nitrste 2ll of graphens grains togather Cu stoms doated Figurs &
mdaulvedemeptslmplee)mhﬂmmwﬂtmmlmmphencmue
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Ultrafast Delamination of Graphene
Mostafa Dadashbaba ' and Hiseyin Kurt '

i ! Department of Physics, Yeditepe University, Kayigdag, Atagehir, Istanbul, Turkeay
* Department of Engineering Physics, Istanbul Medeniyet University, 34720 Itanbul, Turkey

Abstract— We present an electrochemical route to delaminate graphene grown by chemical vapor deposition almost instantly
from copper foils. The new method does not utilize PMMA protection layers but works on the same principle of hydrogen
evolution between the mterface of graphene and copper foal. This could be an effective method to produce large flakes of

smgle layer graphene which could be useful for applications involving large ammmt of graphene.

Producing large area graphene flakes are an important
part of graphene research especially when large areas are
needed to be coated with graphene. Electrochemical
delamination methods presented nvolve dippmng in copper
foils with graphene layers in an electrochemical bath and
allowing for H ion evolution at the copper foil graphene
interface[1]. Electronic grade graphene layers are produced
this way when the voltage is reduced down to 1.5V and
slowing down the hydrogen evolution and superior properties
have been demonstrated[?] . Here we demonstrate ultrafast
delamination of graphene m an electrochemucal bath.

Graphene layers have been grown on 25 micron thick
09.99% pure copper foils in a CVD furnace at atmospheric
pressure. Subsequently the copper foil 1s connected to the
negative terminal of a DC power supply. and the counter
electrode is a 316 stainless steel rod already dipped in a 0.5M
NaCl solution We apply -8V and allow the reaction to worlk
for 8 seconds and take out the foil from the solotion, and
immediately and quickly dip the foil back in the solution to
delaminate graphene from the copper foil. The delamination
occurs instantly.

Graphen
Figure-1: (left) Hydrogen evelotion on copper/'graphens foil (right) Ulrafast
delamination of graphene in the same bath.

The delaminated graphene lavers have been washed several
times in pure deionized water and transferred onto a S1/5i0x
wafer. Faman Spectroscopy and optical microscope
characterization were performed on the transferred graphene
layers, which show high quality single layer graphene. Optical
microscepe image shows that there is a high density of micro
holes in the graphene layer which we think speeds up the
delamination process as the hydrogen evolution can take place
mmch faster this way.
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Figure-I: Faman Specwoscopy of a single layer wulirafast-delaminated
zraphene layer.

In conclusion, we have succeeded in delaminating
graphene layers in a very fast way and Raman spectroscopy
shows that the praphene layers are of high quality. We
speculate that micro holes in the graphene laver enables
vltrafast reaction throwghout the copper foil allowing the
delamination to take place easily. This could be an effective
methed to produce large fakes of graphene in large quantities.
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Spin Filtering in Graphene
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Abstract— Owing to its high mebility and long mean free path graphene layers can have very long spin diffusion length. We
present magmetoresistance measurements of micro fabricated spin filters with 3-10 pm long smgle layer CVD graphene
channels in local measurement geometry. Magneto transport measurements yield that the spin diffusion length in graphene
layers are greater than 10 microns at room temperature, making graphene a very suitable for spintronic applications.

A spin filter is a structure composed of two ferromagnetic
electrodes separated by a non-magnetic spacer layer which is
usnally designed to be shorter than its spin diffusion length
therefore substantial spin signals can be transmitted between
electrodes. These are either non-magnetic metals or tunnel
barriers. Many researchers have managed to make spin
diffosion length measurements in graphene in the non-local
measwrement geometry or they calenlated the spin diffosion
lengths from the spin hfetime measurements uwsing Hanle
effect [1. 2]. Here we present direct local measurements on
single layer graphene produced by chemical vapor deposition.

Graphene layers are grown on Cu foil by atmospheric
pressure chemical vapor deposition using methane as a carbon
cammer. At 1000°C chemically reduced surface of Cu foul acts
as a catalyst for methane decomposition and insolubility of
carbon in copper results in single layer graphene growth.
Graphene lavers are then subsequently removed by chemical
etching and transfer methods on S1/510, substrates[3].

Spin filter seometries have been fabricated using standard
hthography, thin film coating by sputtermg and oxygen
plasma ashing. Figurel shows a schematic of a spin filter,
which is composed of two Co strips of different aspect ratio to
generate different coercivities. Spin injection into graphene
laver 15 enabled through the use of AlOx tunnel barmer, which
helps prevent spin flipping at the interfaces.

Figure-1: Schematic of a spin filter baszed oo single layer graphene.

Magneto-transport measurements were performed using 4
—terminal measurement geometry at room temperature using a
computer controlled bipolar electromagnet and Keithley Delta
Measurement system, which reveal that spin signals can be
transported through 10 micron long channels as shown in
Figure 2.
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Figure-2: Magnetoresistance curve of a spin filter with 10 micron chanmnel at
IoOIn temperature.

In conclusion. graphene spin filters hawve been
successfully fabricated and measured. Magnetoresistance
curves show that spin signals can be transmutted through 10
micron long channels at room temperature. Our results in the
local measwrement geometry confirm that the spin diffision
length in graphene can be very long, which is in unison with
previous studies with measurements performed in the non-
local geometnies[4].
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ilk defa gdsterilen spin filitrelemesi birgcok bilim adamini benzer olayi gésteren farkli sistemleri
arastirmaya yoneltti. Bu eklemler hem bilimsel hem de teknolojik uygulamalari agisindan ¢ok
6nemlidir. Cuinki bu sistemlerde oda sicakliginda gok yiksek manyetorezistans (600%) elde
etmek mumkindir ve bu rakam teorik hesaplamalara oldukga yakindir. Konuyla ilgili bilim
cevrelerinde MgO tabanl bu eklemlerin mevcut ve gelecek nesil yeni manyetik sensér, spin
tork hafiza ve mikrodalga osilatér sitemlerinin tabanini olugturacagi kanaati hakimdir. Gittikce
kiicllen nano tiinel eklemlerde rezistans x alan (RA) degeri yuksek frekans uygulamalari igin
sinirlayici faktérdir, cinkl impedans esitligini saglamak 100 nm den kiguk tiinel eklemlerde
kolay degildir. Yuksek dielektirik 6zelliginden dolay1 MgO tuinel bariyerlerini RA degerleri 1
ohm/ mikron karenin altinda olacak sekilde buyttmek ¢ok zordur. Alternatif spin filtreleme ve
yuksek manyetorezistans sistemleri olarak, epitaksiyel [Ni (111) ve/veya Co(0001))/grafen/[Ni
(111) ve/veya Co(0001)] eklemleri teorik olarak 2007 yilinda 6ngérulmustir. Tamamen
metalik olan bu sistemler sayesinde RA degeri ¢cok daha iyi kontrol edilebilen nano aygitlari
yapmak mumkundur. Ancak simdiye kadar bdyle bir sistem hentiz deneysel olarak
gosterilememistir.

Grafen ve Grafit Spin Filitresi adli bu proje kapsaminda grafen tabanli spin filitreleri kimyasal
buhar biriktirme metodu kullanilarak blyutulen grafen kullanilarak tretilmis ve
manyetoelektronik dlgimleri yapiimistir. Akim dizleme dik spin filitrelerinin Gretimin bu proje
siiresinde manyeto dirng 6lglimii yapilamadi. Uretilen sistemlerde &zellikle Nikel grafen
arayuziindeki spin sagilmasi kuvvetli oldugdu icin boyle bir sistemde henliz gerek bizim
laboratuvarimizda gerekse diinyanin 6nde gelen spintronik laboratuvarlarinda Karpan ve
arkadaslarinin tahmin ettigi spin filitreleme 6zelligi gésterilememistir. Ancak Uretilen dizlemsel
spin filitrelerinde spin sinyalinin 10 mikrondan daha uzaga tasinabilecegi uretilen tek tabakali
grafen drneklerinde oda sicakliginda lokal konfiglirasyonda 6lgliimus ve gosterilmigtir. Bu
deger diinyada 6nde gelen laboratuvarlarda elde edilen sonuglara yakindir ve grafen tabanli
spin filitreleri uygulamalari icin &nemli bir sonuctur.
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