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 The optimum graphene sample obtained in this study has a higher defect structure than the literature but 
with a lower layer thickness. 
 

 
 
 

Purpose: In this study, it was aimed to determine the effective factors on the ID/IG value representing the 
graphene defectiveness and the I2D/IG value representing graphene number of layers in the chemical vapor 
deposition processes in which ethanol and acetylene were used as the source material. 
 
Theory and Methods: 
Orthogonal arrays have been used to perform main effect analysis of graphene growth by chemical vapor 
deposition using ethanol and acetylene. 
 
Results: 
When the values of ID/IG and I2D/IG are examined, it can be said that the graphene samples synthesized by 
ethanol had a lower defect ratio and a lesser number of layers. 
 
Conclusion: 
Optimum operating parameters were found as 400 mTorr for reactor pressure, 10 minutes for growth time, 
and low cooling rate (without fan) in the synthesis of graphene by chemical vapor deposition process using 
ethanol. 
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Ortogonal dizinler kullanarak kimyasal buhar çöktürme yöntemi ile büyütülen grafenin 
ana etkiler analizi 
 
Barış Şimşek* , Ömer Faruk Dilmaç  
Çankırı Karatekin, Üniversitesi, Uluyazı Kampüsü, 18100,Merkez, Çankırı, Türkiye 
 
Ö  N  E  Ç  I  K  A  N  L  A  R  
• Kimyasal buhar çöktürme yöntemi ile büyütülen grafenin ana etkiler analizi  
• ID/IG ve I2D/IG değerleri üzerinde etkili parametrelerin belirlenmesi 
• Grafen kalite kriterlerinin optimizasyonu 

   
Makale Bilgileri  ÖZET 
Geliş: 30.11.2016 
Kabul: 29.06.2017 
 
DOI:  

 Bu çalışmada, ortogonal dizinler kullanarak kimyasal buhar çöktürme yöntemi ile büyütülen grafenin ana 
etkiler analizi gerçekleştirilmiştir. Bu amaçla, etanol ve asetilen kullanarak kimyasal buhar çöktürme 
prosesi ile grafen sentezinde grafen kusurluluğunu temsil eden ID/IG değeri ve grafen kalınlığını temsil 
eden I2D/IG değeri temel yanıtlar olarak seçilmiştir. Etanol ile grafen sentezi için, ID/IG (antagonistik 
olarak) ve I2D/IG (sinerjistik olarak) değerleri üzerinde en etkili parametreler reaktör basıncı ve soğutma 
hızı olarak belirlenmiştir. Asetilenin ayrışmasında ise ID/IG (sinerjistik olarak) ve I2D/IG (antagonistik 
olarak) değerleri üzerinde en etkili faktörler tavlama süresi, büyütme prosesi asetilen akış hızı, büyütme 
prosesi hidrojen akış hızı olarak belirlenmiştir. Optimum işletim parametreleri etanol kullanarak kimyasal 
buhar çöktürme prosesi ile grafen sentezinde sırası ile reaktör basıncı için 400 mTorr, büyütme süresi için 
10 dakika ve düşük soğuma hızı (fan kullanmadan) olarak; asetilen ile grafen sentezinde ise sırası ile 
tavlama sıcaklığı için 1000ºC, tavlama süresi için 10 dakika, büyütme prosesi asetilen akış hızı için 1 sscm 
ve büyütme prosesi hidrojen akış hızı için 6 sscm olarak belirlenmiştir. ID/IG ve I2D/IG değerleri analiz 
edildiğinde etanol ile sentezlenen grafen numunelerin daha düşük varyans ile üretilmesi bakımından daha 
kaliteli grafen üretimine olanak verdiği sonucuna varılmaktadır.  
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Main effects analysis of graphene grown by chemical vapor deposition using orthogonal 
arrays 
 
H  I  G  H  L  I  G  H  T  S  
• Main effect analysis of graphene grown by chemical vapor deposition 
• Determination of the parameters affect on the ID/IG and I2D/IG values 
• Optimization of the graphene quality criteria 

   
Article Info  ABSTRACT 
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DOI: 

 In this study, main effects analysis of graphene grown by chemical vapor deposition methodology was 
performed using orthogonal arrays. For this purpose, the main responses were selected as the ID/IG value 
representing graphene defectiveness and I2D/IG value representing graphene thickness in the synthesis of 
graphene by Chemical Vapor Deposition methodology using ethanol and acetylene. The most effective 
parameters on ID/IG (antagonistically) and I2D/IG (synergistically) values were determined as reactor 
pressure and cooling rate for graphene synthesis with the use of ethanol. The most effective factors on the 
values of ID/IG (synergistically) and I2D/IG (antagonistically) were determined as the annealing time, the 
growth process acetylene flow rate, and the growth process hydrogen flow rate in the decomposition of 
acetylene. Optimum operating parameters were found as 400 mTorr for reactor pressure, 10 minutes for 
growth time, and low cooling rate (without fan) in the synthesis of graphene by chemical vapor deposition 
process using ethanol; 1000ºC for the annealing temperature, 10 minutes for the annealing time, 1 sccm for 
the growth process acetylene flow rate and 6 sccm for the growth process hydrogen flow rate in the 
synthesis of graphene by chemical vapor deposition using acetylene, respectively. When the values of 
ID/IG and I2D/IG were analyzed, it has been concluded that the synthesized graphene samples using 
ethanol, are produced with lower variance, allow us for better quality of graphene production. 
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1. GİRİŞ (INTRODUCTION) 
 
Tek tabakalı grafen sentezinin en ünlü yöntemi mekanik 
pullanma yöntemi ile Novoselov vd. tarafından 
gerçekleştirilmiştir [1]. Bununla birlikte bu mikro mekanik 
ayırma yönteminin zaman alıcı olması, tek katmanlı grafen 
yanı sıra çok katmanlı grafenlerin oluşması ve yöntemin 
grafit kristallerinin başlangıç büyüklüğü ile sınırlı oluşu 
sebebi ile araştırmacılar alternatif grafen sentezi 
yöntemlerine odaklanmışlardır [2]. Grafen sentezi başlıca 
grafitik olmayan kaynaklardan grafen sentezi ve grafitten 
grafen sentezi olmak üzere iki şekilde elde edilebilir [3]. 
Grafitik olmayan kaynaklardan ince grafen üretimi [4]; 
başlıca silikon karbürün katı-hal ayrışması [5]atmosfer 
basıncında epitaksiyel büyümesi [6], kimyasal buhar 
çöktürme yöntemi (KBÇ) [7], grafen şeritlerden sentez 
yöntemleri [8] olarak sıralanabilir. Son yıllarda, katalitik alt 
taş olarak bakır, nikel ve platinyum gibi metal levhalar 
kullanarak kimyasal buhar çöktürme ile yüksek kalite 
grafen elde etmek mümkün olabilmektedir [9]. 
Araştırmacılar, kimyasal buhar çöktürme yöntemi ile grafen 
kalitesini artırmak için grafen özellikleri üzerinde sentez 
prosesinde yer alan çeşitli faktörlerin etkilerini 
incelemişlerdir. Konu ile ilgili yapılan çalışmalarda, birikim 
hızı ve hidrojen akış hızının [10]; karbon kaynağı olarak 
etanolün [11]; asetilenin [12], kuru oksitlenmenin [13], 
kapiler etkinin [14], reaksiyon basıncının[15], yüzey 
safsızlığının [16], asetilen akış hızı ve süreç sıcaklığının 
[17],soğutma koşullarının [18], amonyak gazının [19], 
bakıra uygulanan önişlemin [20], lazer tarama hızının [21], 
atmosfer basıncındaki plazma hızının [22], deokside 
edilmiş bakır mikro yapısının[23], kurutma prosesi 
sıcaklığının [24], çevre koşullarının [25], yüzey yapısındaki 
farklılığın giderildiği bakır film ve levhanın [26], metan 
akış hızının [27], yapraklanmış edilmiş bor nitrürün [28], 
bakır kristal yüzeyinin [29] sentezlenen grafenin kalitesini 
temsil eden grafen kusurluluk oranı, grafen katman kalınlığı 
üzerindeki etkileri incelenmiştir. Yapılan çalışmaların 
büyük bölümünde genellikle bir veya iki faktör dikkate 
alınmış veya herhangi bir sistematik yöntem (örneğin deney 
tasarımı) izlenmeden deneyler gerçekleşmiştir. 
 
Klasik bir KBÇ yöntemi ile grafen büyütme prosesi ısıtma, 
büyütme ve soğutma aşamalarından oluşmaktadır. Grafen 
büyütme prosesinin tüm bu aşamalarında; kullanılan 
kaynak gaz tiplerinden işletim koşullarına kadar birçok 
faktör bir çalışmadan diğerine farklılıklar göstermektedir. 
Reaktör basıncı, kaynak gaz ve taşıyıcı gaz tipi, kaynak gaz 
ve taşıyıcı gaz akış hızları, gazların karışım oranları, ısıtma 
ve soğutma sıcaklıkları, ısıtma, büyütme ve soğutma 
süreleri gibi grafenin kalitesini temsil eden kusurluluk 
oranı, katman kalınlığı ve katman sayısını etkileyen faktör 
bulunmaktadır. Bu faktörlerin etkisinin her birini ayrı 
değerlendirmek yerine tüm faktörlerin eşanlı analiz edildiği 
bir metot istenilen özelliklere sahip grafen üretimine olanak 
verecektir. Bu çalışmada, etanol ve asetilenin kaynak 
malzemesi olarak kullanıldığı iki ayrı kimyasal buhar 
çöktürme prosesinde grafen kusurluluğunu temsil eden 
ID/IG değeri ve grafen inceliğini temsil eden I2D/IG değeri 

üzerinde etkili faktörlerin deney tasarım yöntemi ile 
belirlenmesi hedeflenmiştir. Ayrıca, yine ana etkiler ve 
cevap yüzey grafiklerinden yararlanarak etanol ve asetilen 
kullanarak kimyasal buhar çöktürme prosesi ile grafen 
sentezi için en uygun proses işletim parametreleri 
belirlenmiştir. Böylece; deneysel tasarım yöntemleri ile 
istenilen özelliklere sahip grafen sentezinin mümkün 
olabildiği gösterilmektedir. 
 
2. MALZEME VE METOT (MATERIALS AND METHODS) 
 
2.1. Malzeme (Materials) 
 
Etanolün bu çalışmada tercih edilmesinin sebebi nispeten 
diğer kaynak gazlarına göre daha ucuz [30], güvenli olması 
[31] ve katı atıklardan geri dönüşüm malzemesi olarak 
[32]üretilmesidir. Asetilenin kaynak gaz olarak tercih 
edilmesinin sebebi ise tehlike atık sınıfında olmasıdır [33] 
ve grafen üretiminde kullanılmasının yaygınlaşması ile bu 
atıkların bertaraf edilmesi kolaylaşacaktır. Alt taşı olarak 
0,025 mm kalınlığında (%99,8) 30x30 cm yüzey alanına 
sahip yaklaşık 20 g ağırlığında bakır kullanılmıştır. 
1cmx1cm’lik bakır levha, yüzeyindeki oksitli malzemelerin 
uzaklaştırılması için yaklaşık 15 dakika süre aseton ile 
temizlenmiştir. İvedilikle KBÇ prosesi haznesine 
yerleştirilen bakır alt taşları üzerine grafen sentezlenmiştir. 
Deneylerde kullanılan kimyasal buhar çöktürme prosesi 
hizmeti Nanografi-Nanoteknoloji firması tarafından 
sağlanmıştır. Çalışmada etanol ve asetilen olmak üzere iki 
farklı kaynak malzemesi için iki farklı KBÇ prosesi 
kullanılmıştır. Grafen sentezi için kullanılan iki cihazın iki 
farklı kısıdı bulunmaktadır. Etanol ile grafen sentezinde 
kullanılan KBÇ sisteminde; reaktör basıncının el ile kontrol 
edilmesi nedeni grafen sentezi süresi uzun olmaktadır. 
Asetilen ile KBÇ sisteminde ise kullanılan gazların akış 
hızı kontrolü el ile yapılmıştır. Her iki proseste sentezlenen 
grafen numunelerin Raman spektroskopisi ile analizleri 
yine Nanografi-Nanoteknoloji firması tarafından 
gerçekleştirilmiştir. 
 
2.2. Yöntem (Method) 
 
Genellikle ürün geliştirme çalışmaları çok sayıda faktör 
içerir [34]. Bu nedenle tam faktöriyel tasarım ile deneylerin 
gerçekleştirilmesi çok fazla zaman ve maliyet kaybına 
neden olmaktadır. Taguchi yöntemi bir tür kesirli faktöriyel 
tasarımdır [35] ve deneylerin tüm kombinasyonlarının 
denenmesi yerine ortogonal dizinleri kullanarak sadece bir 
kısmının yapılmasıyla, en iyi performans karakteristiği 
değerini veren faktör seviyelerinin bulunabileceğini ifade 
eder [36]. Ortogonal dizinler tam faktöriyel tasarımdan 
farklı olarak faktör seviyelerini birer birer değiştirmek 
yerine eş zamanlı olarak değiştirme yaparak deney sayısını 
azaltır. Ortogonal dizinin sütunlarına atanan faktörlerin her 
seviyesi eşit sayıda yer alır. Bu da her ikili faktör grubunun 
kendi aralarında bir faktöriyel tasarım oluşturmasına ve 
aralarındaki ilişkinin belirlenebilmesine olanak 
sağlamaktadır [37]. Bu çalışmada, etanol ve asetilen 
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kullanarak kimyasal buhar çöktürme prosesi ile büyütülen 
grafenin anan etkiler analizi ve büyütme proseslerinin 
karşılaştırılması için 7 adımdan oluşan bir yöntem bilgisi 
izlendi (Şekil 1). 
 
3. DENEYSEL KOŞULLARIN TANIMLANMASI 
(IDENTIFYING OF THE EXPERIMENTAL CONDITIONS) 
 
3.1. Etanol Kullanarak Grafen Sentezi 
(Graphene Synthesis Using Ethanol) 
 
Etanol kullanarak kimyasal buhar çöktürme prosesi ile 
grafen sentezinde grafen kusurluluğunu temsil eden ID/IG 
değeri ve grafen kalınlığını temsil eden I2D/IG değeri temel 
yanıtlar olarak seçilmiştir. Bu yanıtlar üzerinde etkili 
parametreler sırası ile reaktör basıncı, büyütme süresi ve 

soğutma tipi olarak belirlenmiştir. Yapılan ön deneyler 
dikkate alınarak her biri iki seviyeli 3 faktör Tablo 1’e 
aktarılmıştır. Deney tasarım matrisi olarak L4 ortogonal 
dizini seçilmiştir ve deney tasarım matrisi Tablo 2’ye 
aktarılmıştır. İlk deney koşumu için deney şöyle 
gerçekleştirilmiştir. Bakır folyolar kuvars tekne içinde 
reaktöre yerleştirildikten sonra 15 dakika 500 sscm Argon, 
500 sscm Hidrojen gazı ve 5800 mTorr basınçta reaktöre 
beslenmiştir. Bakır folyoların yüzey temizliği aşaması 
tamamlandıktan sonra tavlama işlemi başlatılmıştır. 5 
dakika boyunca 100 sscm H2 gazı 670 mTorr basınçta 
prosese beslenmiştir. Proses sıcaklığı 9300C’ye ısıtılmış (1-
2 dakikada bu sıcaklığa proses ulaşmıştır) ve 5 dakika da 
H2: 100 sscm (sabit sıcaklık ve basınçta standart cm3/min) 
olmak üzere 653 mTorr basınç altına tavlama işlemine tabi 

 
 

Şekil 1. Etanol ve asetilen kullanarak KBÇ prosesi ile grafen sentezi ana etkiler analizi için önerilen akış diyagramı 
(Proposed flow diagram to analyze main effects of graphene synthesis with Chemical vapor deposition process using ethanol and acetylene) 

 
Tablo 1. Etanol ile grafen sentezi için faktör ve seviyeleri (Factors and their levels for graphene synthesis with ethanol) 

 

Sembol Faktör Seviyeler 
1 2 

A Reaktör basıncı (mTorr) 200 400 
B Büyütme süresi (min) 5 10 
C Soğutma tipi Fan kullanarak Fan kullanmayarak 
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tutulmuştur. Daha sonra kaynak gazı olan etanol 200mTorr 
reaktör basıncında (faktör A) 5 dakika boyunca (faktör B) 
proses haznesine gönderilmiştir. Bu aşamada reaktör 
basıncı el ile 200 mTorr’da sabit tutulmuştur. Daha sonra 
örnek fan yardımı (faktör C) ile hızla ani soğutulmuş 
(yaklaşık 10 dakika) ve 15 dakika oda sıcaklığında 
soğumaya bırakılmıştır. Ani soğutma esnasında 100 sscm 
H2 reaktöre beslenmiştir.  
 
Son olarak 5 ila 10 dakika sisteme100 sscm Argon 
beslenmiştir. Daha sonra %4’lük Polymethyl methacrylate 
(PMMA) anisol çözeltisi ile grafen yüzey kaplanmıştır. 
Numune kurutulduktan sonra 1 molar Demir 3 klorür 
çözeltisi içerisine konulmuştur. Tamamen bakır 
çözüldükten sonra (1 saat) numune petri kabına koyulmuş 
ve deiyonize su ile 5-6 defa yıkanmıştır. Saf su içerisindeki 
numuneyi silikon alt taşı ile kaldırılmıştır. 600C derecede 
etüvde 10-15 dakika kurutulmuş olan numune 30-35 
derecedeki asetonun içerisine konulmuş ve 30 dakika 
PMMA’nın çözülmesi sağlanmıştır. Böylelikle silikon 
üzerine grafen aktarılması sağlanmıştır. 

3.2. Asetilen Kullanarak Grafen Sentezi 
(Graphene Synthesis Using Acetylene) 
 
Asetilen kullanarak kimyasal buhar çöktürme prosesi ile 
grafen sentezinde grafen kusurluluğunu temsil eden ID/IG 
değeri ve grafen kalınlığını temsil eden I2D/IG değeri temel 
yanıtlar olarak seçilmiştir. Bu yanıtlar üzerinde etkili 
parametreler sırası ile tavlama sıcaklığı, tavlama süresi, 
büyütme prosesi asetilen akış hızı, büyütme prosesi 
hidrojen akış hızı, büyütme prosesi süresi, büyütme 
sıcaklığı ve soğutma tipi olarak belirlenmiştir. Yapılan ön 
deneyler dikkate alınarak her biri iki seviyeli 7 faktör 
Tablo3’e aktarılmıştır. Deney tasarım matrisi olarak L8 
ortogonal dizini seçilmiştir ve deney tasarım matrisi Tablo 
4’e aktarılmıştır. İlk deney koşumu için deney şöyle 
gerçekleştirilmiştir. Bakır folyolar kuvars tekne içinde 
reaktöre yerleştirildikten sonra 15 dakika 500 sscm Argon, 
500 sscm Hidrojen gazı 5800 mTorr basınçta reaktöre 
beslenmiştir. Bakır folyoların yüzey temizliği aşaması 
tamamlandıktan sonra tavlama işlemi başlatılmıştır. 5 
dakika boyunca 100 sscm H2 gazı 670 mTorr basınçta 

Tablo 2. Etanol için L4Taguchi tasarımı (L4Taguchi design for ethanol) 
 

Deney No. Kodlanmış seviyeler Kodlanmamış seviyeler 
A B C A (mTorr) B (min) C (Soğutma tipi) 

ET1 1 1 1 200 5 Fan kullanarak 
ET2 1 2 2 200 10 Fan kullanmayarak 
ET3 2 1 2 400 5 Fan kullanmayarak 
ET4 2 2 1 400 10 Fan kullanarak 

 
Tablo 3. Asetilen ile grafen sentezi için faktör ve seviyeleri (Factor and their levels for graphene synthesis with acetylene) 

 

Sembol Faktör Seviyeler 
1 2 

X1 Tavlama sıcaklığı (0C) 1000 1050 
X2 Tavlama süresi (min) 10 30 
X3 Büyütme prosesi asetilen gazı akış hızı (sscm) 1 5 
X4 Büyütme prosesi hidrojen gazı akış hızı (sscm) 6 12 
X5 Büyütme prosesi süresi (min) 10 20 
X6 Büyütme prosesi sıcaklığı (0C) 950 1000 
X7 Soğutma tipi Fan kullanarak Fan kullanmayarak 

 
Tablo 4. Asetilen için L8Taguchi tasarımı (L8Taguchi design for acetylene) 

 

Deney 
sırası 

Tavlama 
Sıcaklığı 
(0C), X1 

Tavlama 
süresi 
(min), X2 

Büyütme 
prosesi 
asetilen gazı 
akış hızı 
(sccm), X3 

Büyütme 
prosesi 
hidrojen 
gazı akış 
hızı (sccm), 
X4 

Büyütme 
prosesi 
süresi 
(min), X5 

Büyütme 
Sıcaklığı 
(0C), X6 

Soğutma 
tipi, X7 

AT1 1000 10 1 6 10 950 Fanlı 
AT2 1000 10 1 12 20 1000 Fansız 
AT3 1000 30 5 6 10 1000 Fansız 
AT4 1000 30 5 12 20 950 Fanlı 
AT5 1050 10 5 6 20 950 Fansız 
AT6 1050 10 5 12 10 1000 Fanlı 
AT7 1050 30 1 6 20 1000 Fanlı 
AT8 1050 30 1 12 10 950 Fansız 
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prosese beslenmiştir. Proses sıcaklığı 10000C’ye (X1) 
ısıtılmış (yaklaşık 5-7 dakikada bu sıcaklığa ulaşmıştır) ve 
5 dakika (X2) da H2: 100 sscm (sabit sıcaklık ve basınçta 
standart cm3/dk) olmak üzere 653 mTorr basınç altına 
tavlama işlemine tabi tutulmuştur. Daha sonra kaynak gazı 
olan asetilen1 sscm akış hızı (X3), hidrojen ise 6 sscm akış 
hızı (X3) ile 200mTorr reaktör basıncında ile 10 dakika 
boyunca (X5) proses haznesine gönderilmiştir. Bu aşamada 
reaktör sıcaklığı 9500C’de (X6) tutulmuştur. Daha sonra 
örnek fan yardımı (X7) ile hızla ani soğutulmuş (yaklaşık 
10 dakika) ve 15 dakika oda sıcaklığında soğumaya 
bırakılmıştır. Ani soğutma esnasında 100 sscm H2 reaktöre 
beslenmiştir. Son olarak 5 ila 10 dakika sisteme 100 sscm 
Argon beslenmiştir. Sentezlenen grafen daha öncede 
belirtildiği üzere silikon plaka üzerine alınmıştır. 
 
4. SONUÇLAR VE TARTIŞMALAR 
(RESULTS AND DISCUSSIONS) 
 
4.1. Raman Desenleri ve Optik Mikroskop Görüntüleri 
(Raman Pattern and Optical Microscopy Images) 
 
Etanol için her deney koşumu için silikon üzerine aktarılan 
grafen numuneleri Raman spektroskopisi ile analizleri 
edilmiş ve deney sonuçları Şekil 2a-d’ye aktarılmıştır. 
Grafenin karakteristik G bandı (genellikle 1579-1590cm-

1arasında yer almaktadır) sp2 bölgelerinin germe-titreşim 
moduna atfedilir. 2D bandı ise 2688-2699 cm-1 arasında yer 

alır ve çift-rezonans prosesinin bir sonucu oluşur. Zayıf D 
bandı ise düşük kusurlu grafene işaret eder. Sonuçlar, 
literatür ile örtüştüğü üzere sentezlenen grafen Raman 
deseninde 1350 cm-1’de D piki, 1590 cm-1’de G piki, 2690 
cm-1’de ise 2D piki göstermiştir (532nm). Yine Raman 
desenleri analiz edildiğinde 2D piki yoğunluğunun G piki 
yoğunluğundan yüksek olması etanol ile yapılan tüm 
deneylerde elde edilen grafen tek tabakalı olduğunu işaret 
etmektedir. Ayrıca, bir numaralı koşum ile elde edilen bakır 
üzerindeki grafen numunesinin optik mikroskobu analiz 
edildiğinde oldukça açık renkli yapı görülmektedir [38] ve 
tek katmanlı grafen yapısının oluştuğuna işaret eder (Şekil 
2e).Asetilen için her deney koşumu için silikon üzerine 
aktarılan grafen numuneleri Raman spektroskopisi ile 
analizleri edilmiş ve deney sonuçları Şekil 3a-h’ye 
aktarılmıştır. Dördüncü ve beşinci deney koşumlarına ait 
optik mikroskop görüntüsü Şekil 3j ve 3k’de yer 
almaktadır. Yine Raman desenleri analiz edildiğinde; 2D 
piki yoğunluğunun G piki yoğunluğundan yüksek olan 
sadece iki numaralı deney koşumudur. Bu nedenle sadece 
iki numaralı deney koşumunda elde edilen grafenin tek 
tabakalı, diğer asetilen ile yapılan tüm deneylerde elde 
edilen grafenin çok tabakalı olduğu söylenebilir. Ayrıca, 
dört ve beş numaralı koşum ile elde edilen bakır üzerindeki 
grafen numunesinin optik mikroskobu analiz edildiğinde 
hem açık hem de daha koyu renkli yapı görülmektedir [38] 
ve bu resimler sentezlenen grafenin çok katmanlı grafen 
yapısının oluştuğuna işaret eder(Şekil 3j ve 3k). 

 
Şekil 2. Etanol kullanarak KBÇ prosesinden büyütülen grafenin a) ET1 Raman deseni b) ET2 Raman deseni c) ET3 

Raman deseni d) ET4 Raman deseni e) ET1 koşumu için bakır üzerindeki grafenin optik mikroskop görüntüsü (1K: 1 
Katman) 10µm (Graphene growth by CVD process using ethanol a) ET1 Raman pattern b) ET2 Raman pattern c) ET3 Raman pattern d) ET1 Raman 

pattern e) Optical microscopy image of graphene on Cu foil for first experiment (1L: 1 layer) 10µm) 
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4.2. Sentezlenen Grafenin ID/IG ve I2D/IG Değerlerinin 
Belirlenmesi 
(Determining of Synthesized Graphene’s ID/IG and I2D/IG Values) 
 
Etanol kullanarak sentezlenen grafen için ID/IG ve I2D/IG 
değerleri Tablo 5’e, asetilen kullanarak sentezlenen grafen 
için ID/IG ve I2D/IG değerleri Tablo 6’ya aktarılmıştır.  
 
4.3. ID/IG ve I2D/IG Değerleri İçin Ana Etkiler Analizi 
(Main Effect Analysis for Id/Ig and I2d/Ig Values) 
 
Etanol kullanarak büyütülen grafenlerin ID/IG için ana 
etkiler grafiği analiz edildiğinde reaktör basıncının ve 
soğutma prosesi tipinin grafen kusurluluğunu temsil eden 
ID/IG değerini önemli ölçüde etkilediği görülmektedir 
(Şekil 4). Yüksek reaktör basıncının ve düşük soğutma 
hızının daha düşük ID/IG değerine sebep olduğu, bu 
nedenle etanol’dan kimyasal buhar çöktürme yöntemi ile 
grafen sentezinde yüksek reaktör basıncının ve düşük 
soğutma hızının tercih edilmesinin gerektiği görülmektedir 
(Şekil 4).  
 
Etanol kullanılarak büyütülen grafenlerin I2D/IG değeri 
için ana etkiler grafiği analiz edildiğinde reaktör basıncının 
ve soğutma prosesi tipinin I2D/IG değerini önemli ölçüde 
etkilediği görülmektedir. Yüksek reaktör basıncının ve 
yüksek soğutma hızının daha yüksek I2D/IG değerine sebep 
olduğu, bu nedenle etanol’dan kimyasal buhar çöktürme 
yöntemi ile grafen sentezinde yüksek reaktör basıncının ve 

yüksek soğutma hızının tercih edilmesinin gerektiği 
görülmektedir (Şekil 5).  
 
Asetilen kullanılarak büyütülen grafenlerin ID/IG için ana 
etkiler grafiği analiz edildiğinde tavlama sıcaklığı, tavlama 
süresi, büyütme prosesi asetilen akış hızı, büyütme prosesi 
hidrojen akış hızı ve büyütme sıcaklığı ID/IG değerini 
önemli ölçüde etkilediği görülmektedir. Düşük tavlama 
sıcaklığı, tavlama süresi, büyütme prosesi asetilen akış hızı 
ve büyütme prosesi hidrojen akış hızının daha düşük ID/IG 
değerine sebep olduğu, bu nedenle asetilen’den kimyasal 
buhar çöktürme yöntemi ile grafen sentezinde düşük 
tavlama sıcaklığının, tavlama süresinin, büyütme prosesi 
asetilen akış hızının ve büyütme prosesi hidrojen akış 
hızının tercih edilmesinin gerektiği görülmektedir (Şekil 6). 
Düşük tavlama sıcaklığının, tavlama süresinin, büyütme 
prosesi asetilen akış hızının ve büyütme prosesi hidrojen 
akış hızının yüksek I2D/IG değerine sebep olduğu 
görülmektedir (Şekil 7). Benzer şekilde, yüksek büyütme 
prosesi süresi, büyütme sıcaklığı ve fansız soğutma tipinin 
yine yüksek I2D/IG değerine sebep olduğu, bu nedenle 
asetilen’den kimyasal buhar çöktürme yöntemi ile grafen 
sentezinde düşük tavlama sıcaklığının, tavlama süresinin, 
büyütme prosesi asetilen akış hızının ve büyütme prosesi 
hidrojen akış hızının tercih edilmesinin gerektiği 
görülmektedir. Ayrıca, asetilen ile grafen sentezinde yüksek 
I2D/IG değeri elde etmek için yüksek büyütme prosesi 
süresi, büyütme sıcaklığı ve fansız soğutma tipinin 
seçilmesi gerektiği görülmektedir (Şekil 7).  

 
Tablo 5. Etanol ile sentezlenen grafenin ID/IG ve I2D/IG değerleri (ID/IG and I2D/IG values of graphene synthesis by ethanol) 

 

Deney No. 
Kodlanmamış seviyeler 

ID/IG I2D/IG Ortalama katman sayısı* 
A (mTorr) B (min) C (N/A) 

ET1 200 5 Fan kullanarak 0,51 1,22 1 

ET2 200 10 Fan kullanmayarak 0,44 1,39 1 

ET3 400 5 Fan kullanmayarak 0,39 1,58 1 

ET4 400 10 Fan kullanmayarak 0,45 1,47 1 
*Ortalama katman sayısı Ferrari vd. (2006) dikkate alınarak tahmin edilmiştir [39]. 

 
Tablo 6. Asetilen ile sentezlenen grafenin ID/IG ve I2D/IG değerleri (ID/IG and I2D/IG values of graphene synthesis by acetylene) 

 

Deney sırası ID/IG I2D/IG Ortalama katman sayısı* 

AT1 0,22 0,85 >1 

AT2 0,38 1,0 1 

AT3 1,02 0,95 >1 

AT4 1,38 0,51 >1 

AT5 0,65 0,78 >1 

AT6 0,70 0,40 >1 

AT7 0,80 0,58 >1 

AT8 1,28 0,51 >1 
*Ortalama katman sayısı Ferrari vd. (2006) dikkate alınarak tahmin edilmiştir [39]. 



Şimşek ve Dilmaç / Journal of theFaculty of Engineeringand Architecture of Gazi University 33:2 (2018) 649-663 

656 

  

 

Şekil 3. Asetilen kullanarak KBÇ prosesinden büyütülen grafenin a)AT1 b) AT2 c) AT3 d) AT4 e) AT5 f) AT6 g) AT7 h) 
AT8 Raman deseni; j) AT4 koşumu için k) AT5 koşumu için bakır üzerindeki grafenin optik mikroskop görüntüsü (1K: 1 

Katman >1K: 1 katmandan fazla) 10µm  
(Graphene growth by CVD process using acetylene a) AT1 b) AT2 c) AT3 d) AT4 e) AT5 f) AT6 g) AT7 h) AT8 Raman pattern; j) Optical microscopy 

image of graphene on Cu foil for AT4 k) for AT5 (1L: 1 layer >1K: 1 more than one layer) 10µm) 
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Asetilen kullanılarak büyütülen grafenlerin I2D/IG için ana 
etkiler grafiği analiz edildiğinde tavlama sıcaklığı, tavlama 
süresi, büyütme prosesi asetilen akış hızı, büyütme prosesi 

hidrojen akış hızı, büyütme prosesi süresi, büyütme 
sıcaklığı ve soğutma tipinin I2D/IG değerini önemli ölçüde 
etkilediği görülmektedir.  

 
 

Şekil 4. Etanol kullanarak KBÇ prosesinden büyütülen grafenin ID/IG değeri a) Ana etkiler grafiği b) kontur grafiği  
c) cevap yüzey grafiği 

(ID/IG value of graphene growth by CVD process using ethanol a) Main effect plots b) contour plot and c) response surface plot) 
 

 
 

Şekil 5. Etanol kullanarak KBÇ prosesinden büyütülen grafenin I2D/IG değeri a) Ana etkiler grafiği b) kontur grafiği 
c) cevap yüzey grafiği  

 (I2D/IG value of graphene growth by CVD process using ethanol a) Main effect plots b) contour plot and c) response surface plot) 
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4.4. İki Sentez Prosesinin Karşılaştırılması 
(Comparison of Thetwosynthesis Method) 
 
İki sentez prosesinin karşılaştırılması için iki ortalama için t 
testi kullanarak ID/IG ve I2D/IG değerleri istatistikî olarak 
karşılaştırılmıştır. İki yöntemin ortalamaları 
kıyaslandığında etanol kullanarak KBÇ prosesi ile elde 
edilen grafen özellikleri ile asetilen kullanarak KBÇ 
prosesleri ile elde edilen grafen özellikleri arasında grafen 
kusurluluk oranı (0,045 p-değeri ile) ve grafen inceliği 
(0,000 p-değeri ile) bakımından istatistikî olarak anlamlı bir 
fark olduğu görülmektedir. ID/IG ve I2D/IG değerlerine 
bakıldığında etanol ile sentezlenen grafen numunelerin 
daha az kusurluluk oranına (0,804 değerine karşın 0,4475 
ID/IG değeri ile) ve daha az katmanlı yapıya sahip olduğu 
(0,698 değerine karşın 1,415 I2D/IG değeri ile) söylenebilir 
(Tablo 7). Yine iki KBÇ prosesinden elde edilen ID/IG ve 
I2D/IG değerleri arasında Bonett ve Levene testleri ile 
keskinlik testi yapılmıştır (Şekil 8). İki yöntemin keskinliği 
kıyaslandığında etanol kullanarak KBÇ prosesi ile elde 
edilen grafen özellikleri ile asetilen kullanarak KBÇ 
prosesleri ile elde edilen grafen özellikleri arasında anlamlı 

bir fark vardır. Grafen kusurluluğunu temsil edenID/IG 
değerleri arasında istatistikî olarak anlamlı bir fark olduğu 
görülmekteyken (0,002 p-değeri ile Bonett, 0,04 p-değeri 
ile Levene test değeri<0,05 olduğu için), grafen inceliğini 
temsil eden I2D/IG değerleri arasında (0,407 p-değeri ile 
Bonett, 0,118 p-değeri ile Levene test değeri>0,05 olduğu 
için) istatistikî olarak anlamlı bir fark olduğu 
gözlemlenmemektedir (Şekil 8). 
 
4.5. Deney Tasarım Yaklaşımının Etkinliği 
(Effectiveness of the Experimental Designapproach) 
 
Lisi vd. [11], herhangi bir deney tasarım yöntemi 
kullanmadan etanol kullanarak KBÇ yöntemi ile grafen 
sentezlemişlerdir.100 sscm H2 akış hızı ve 10700C proses 
sıcaklığı için optimum ID/IG değerini 0,23; I2D/IG 
değerini ise 1,23 olarak belirlemişlerdir. Santangelo vd. 
[30]ise Taguchi yöntemi kullanarak proses sıcaklığının, 
grafen büyütme süresinin ve büyütme sıcaklığının grafen 
kalitesinin temsil eden ID/IG ve I2D/IGdeğerleriüzerindeki 
etkisini analiz etmişler ve optimum ID/IG ve I2D/IG 
değerlerini sırası ile 0,06 ve 0,71 olarak belirlemişlerdir.  

 
 

Şekil 6. Asetilen kullanarak KBÇ prosesinden büyütülen grafenin ID/IG değeri a) Ana etkiler grafiği b) kontur grafiği  
c) cevap yüzey grafiği 

(ID/IG value of graphene growth by CVD process using acetylene a) Main effect plots b) contour plot and c) response surface plot) 
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Şekil 7. Asetilen kullanarak KBÇ prosesinden büyütülen grafenin I2D/IG değeri a) Ana etkiler grafiği b) kontur grafiği  
c) Cevap yüzey grafiği 

(I2D/IG value of graphene growth by CVD process using acetylene a) Main effect plot b) contour plot and c) response surface plot) 
 

 
 

Şekil 8. ID/IG değerleri için Bonett ve Levene testi (Bonett and Levene test for ID/IG values) 
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Bu çalışmada elde edilen optimumgrafen numunesi 
(ET3nolu deney koşumu), Santangelo vd. [30]’nin yaptığı 
çalışmaya göre daha yüksek kusurlu yapıya ancak daha 
düşük katman kalınlığına sahiptir (Şekil 9). Chen ve Hsieh 
[17]; asetilen akış hızının ve proses sıcaklığının grafen 
kalitesi üzerindeki etkisini herhangi bir deneysel tasarım 
uygulaması kullanmadan analiz etmişlerdir. Çalışmada 
kullandıkları en düşük 6 sscm’lik asetilen akış hızı için 
ID/IG değerini 0,28; I2D/IG değerini ise 0,38 olarak 
belirlemişlerdir. Chen ve Hsieh [17] çalışmada kullandıkları 
en düşük proses sıcaklığı için (5000C) ID/IG değerini 0,03, 
I2D/IG değerini ise 0,25 olarak belirlerken; en yüksek 
proses sıcaklığı için (9000C) ID/IG değerini 0,55, I2D/IG 
değerini ise 1,44 olarak belirlemişlerdir.  

Bu çalışmada elde edilen tek katmanlı grafen numunesi 
AT2 (ID/IG>1), Chen ve Hsieh [17]’in 9000C proses 
sıcaklığı için elde ettiğigrafene göre daha az kusur 
içermektedir (Şekil 10). Bu çalışmalar incelendiğinde en 
uygun işletim parametrelerinin belirlemesinde deneysel 
tasarım yaklaşımlarının oldukça etkili olduğu 
görülmektedir. Her KBÇ prosesi kaynak gaz tipi, kaynak 
gaz akış hızı, indirgen akış hızı, büyütme sıcaklığı ve süresi 
gibi kendine özgü kontrol edilebilir işletim parametreleri 
içermektedir. Bu nedenle KBÇ proseslerinin daha çok 
kontrol edilebilir faktör içerecek şekilde tasarlanması ve 
deney tasarım tabanlı optimizasyon çalışmalarının tüm 
KBÇ proseslerine uygulanması istenilen özelliklere sahip 
grafen sentezi için önem taşımaktadır. 

Tablo 7. İki yöntemin ortalamalarının kıyaslanması için t- testi sonuçları 
(T-test results for comparison of the mean of two methods) 

 

Deney 
numarası Yanıtlar ID/IG değeri y1 Yanıtlar I2D/IG değeri y2 p değeri³  

 Etanol Asetilen Etanol Asetilen y1 y2 
1 0,51 0,22 1,22 0,85 0,045 0,000 
2 0,44 0,38 1,39 1,00   
3 0,39 1,02 1,58 0,95   
4 0,45 1,38 1,47 0,51   
5 N/A 0,65 N/A 0,78   
6 N/A 0,70 N/A 0,40   
7 N/A 0,80 N/A 0,58   
8 N/A 1,28 N/A 0,51   
ortalama¹ 0,4475 0,804 1,415 0,698   
Std.sapma² 0,0492 0,4070 0,152 0,226   
Veri sayısı 4 8 4 8   

¹Veri setinin ortalamasını simgelemektedir. 
²Std. Sapma: Veri setinin standart sapmasını temsil etmektedir. 
³Sıfır varsayımı H0= Kullanılan KBÇ proseslerinden edilen değerler arasında anlamlı bir fark yoktur. p değeri 0,045 ve 0,000<0,05. 
sıfır varsayımı ret edilir. H1= Kullanılan KBÇ proseslerinden edilen ID/IG ve I2D/IG değerleri arasında anlamlı bir fark vardır 
alternatif hipotezi kabul edilir (Minitab programı ile hesaplanmıştır) 

 

 
 

Şekil 9. Etanol kullanarak KBÇ yöntemi ile sentezlenen grafen kalite kriterleri 
(Graphene quality criteria synthesized by KBÇ method using ethanol) 
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5. SONUÇLAR (CONCLUSIONS) 
 
Literatür ile örtüştüğü üzere etanol ve asetilen kullanılarak 
kimyasal buhar çöktürme yöntemi ile sentezlenen tüm 
numunelerin Raman deseninde 1350 cm-1’de D piki, 1590 
cm-1’de G piki, 2690 cm-1’de ise 2D piki 
(532nm)göstermesi tüm koşumlarda grafen sentezi 
işleminin başarı ile tamamlandığının göstergesidir. 
Ortogonal dizinler kullanarak etanol ve asetilen kullanılarak 
kimyasal buhar çöktürme yöntemi ile büyütülen grafenin 
ana etkiler analizinin gerçekleştirildiği bu çalışmada 
aşağıdaki sonuçlar elde edilmiştir. Etanol kullanarak 
kimyasal buhar çöktürme prosesi ile grafen sentezinde; 
grafen kusurluluk oranını temsil eden ID/IG (antagonistik 
olarak) ve grafeninceliliğini temsil eden I2D/IG değerleri 
üzerinde (sinerjistik olarak) en etkili parametreler reaktör 
basıncı ve soğutma olarak belirlenmiştir. Tüm deneylerde, 
tek katmanlı grafen elde edilmiştir. Ana etkiler, kontur ve 
cevap yüzey grafikleri değerlendirildiğinde tüm deneylerde 
tek katmanlı grafen elde edildiği için daha az kusurluluk 
oranı içeren grafen için optimum işletim parametreleri 
etanol kullanarak kimyasal buhar çöktürme prosesi ile 
grafen sentezinde; reaktör basıncı için 400 mTorr, büyütme 
süresi için 10 dakika ve düşük soğuma hızı (fan 
kullanmadan) olarak belirlenmiştir. Asetilen kullanarak 
kimyasal buhar çöktürme prosesi ile grafen sentezinde; 
grafen kusurluluk oranını temsil eden ID/IG (sinerjistik 
olarak) ve grafeninceliliğini temsil eden I2D/IG değerleri 
üzerinde (antagonistik olarak) en etkili parametreler 
tavlama sıcaklığı, tavlama süresi, büyütme prosesi asetilen 
akış hızı ve büyütme prosesi hidrojen akış hızı 
belirlenmiştir. Deneylerde, farklı katman kalınlıklarında 
grafen elde edilmiştir. Ana etkiler, kontur ve cevap yüzey 
grafikleri değerlendirildiğinde daha az kusurluluk oranı 

içeren grafen için optimum işletim parametreleri asetilen 
kullanarak kimyasal buhar çöktürme prosesi ile grafen 
sentezinde; tavlama sıcaklığı için 1000ºC, tavlama süresi 
için 10 dakika, büyütme prosesi asetilen akış hızı için 1 
sscm ve büyütme prosesi hidrojen akış hızı için 6 sscm 
olarak belirlenmiştir. Gerek etanol gerekte asetilen ile az 
kusurlu yapıda tek katmanlı grafen sentezi mümkün 
olmuştur. Ancak, iki yöntemin ortalamaları kıyaslandığında 
etanol kullanarak KBÇ prosesi ile elde edilen grafen ile 
asetilen kullanarak KBÇ prosesleri ile elde edilen grafen 
kusurluluk oranı ve grafen inceliği arasında istatistikî olarak 
anlamlı bir fark olduğu görülmektedir. 
 
ID/IG ve I2D/IG değerlerine bakıldığında etanol ile 
sentezlenen grafen numunelerin daha az kusurluluk oranına 
ve daha az katmanlı yapıya sahip olması bakımından daha 
başarılı bir sentez prosesine sahip olduğu söylenebilir. 
Bunun sebebi, (başta kontrol edilebilir akış kontrolöre sahip 
olması) etanol ile KBÇ prosesinde gaz akış hızlarının 
kontrol edilebilir olmasıdır. İki yöntemin keskinlikleri 
kıyaslandığında etanol kullanarak KBÇ prosesi ile elde 
edilen grafen ile asetilen kullanarak KBÇ prosesleri ile elde 
edilen grafen kusurluluk oranı ve grafen inceliği arasında 
istatistikî olarak anlamlı bir fark olduğu görülmektedir. 
ID/IG ve I2D/IG değerlerine bakıldığında etanol ile 
sentezlenen grafen numunelerin daha düşük varyans ile 
üretilmesi bakımından daha kaliteli grafen üretimine olanak 
verdiği sonucuna varılabilmektedir. yöntemi ile grafen 
sentezinde etkili parametrelerin belirlenmesinde deneysel 
tasarım tekniklerinin etkin olarak kullanılabileceğini 
göstermektedir. Faktörler; iki sentez prosesinde de grafen 
kusurluluğunu temsil eden ID/IG değerini sinerjistik olarak 
ve grafen inceliliğini temsil eden I2D/IG değerleriniise 
antagonistik olarak etkilemektedir. Birbiri ile çatışan 

 
 

Şekil 10. Asetilen kullanarak KBÇ yöntemi ile sentezlenen grafen kalite kriterleri 
(Graphene quality criteria synthesized by KBÇ method using ethanol) 
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kriterlerin olduğu KBÇ proseslerinde, optimum işletim 
parametrelerinin belirlenmesi için çok yanıtlı optimizasyon 
uygulamaları yapılmalıdır.  
 
6. SİMGELER (SYMBOLS) 
 
CVD : Chemicalvapordeposition 
ID : D piki yoğunluğu 
IG : G piki yoğunluğu 
I2D : 2D piki yoğunluğu 
KBÇ : Kimyasal buhar çöktürme 
Sscm : Dakika başına standart santimetre küp 
Α : Anlamlılık derecesi 
σ : Standart sapma 
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