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1گرافنهاي اکسیددر این تحقیق، لایه    دهیچک    دهیچک
نشانی لایهگرافن به روش نازك اکسید، سنتز گردید. لایه2هامر هشداصلاح باردار توسط روش رایج  

3تیکالکتروفور
گرافن روي هاي اکسیدنشانی شد. جهت بهبود میزان چسبندگی لایهلایه 4روي زیرلایه سیلیکونگرافن توسط سوسپانسیون کلوئیدي آبی اکسید 

تحت جریان  ºC400نشانی شده در دماي توسط ذرات نقره انجام گرفت. فرآیند احیا اکسیدگرافن لایه گریز سیلیکون، عملیات اصلاح سطح زیرلایهسطح آب

اي توسط روش صفحهبین آمیز فاصلههاي عاملی اکسیژنی و افزایش موفقیتهاي گرافیت با گروهدار شدن لایهي ایکس عاملانجام شد. الگوي پراش اشعه آرگون

 نشانی غیرنشانی شده روي بستر سیلکون اصلاح نشده، لایهلایه نمونهروبشی گسیل میدانی از  کند. تصاویر میکروسکوپ الکترونیهامر اصلاح شده را تایید می

نازك اکسیدگرافن پس از اصلاح سطح سیلیکون توسط ذرات نشانی یکنواخت لایهدهد. بهبود میزان چسبندگی و لایهیکنواخت و جزئی اکسیدگرافن را نشان می

  .دکننازك اکسیدگرافن احیا شده را تایید میگیري لایهشکل سنجی رامان حاصل از این نمونهنقره حاصل شد. طیف

 .چسبندگینشانی الکتروفورتیک، اکسیدگرافن، اصلاح سطحی، نازك، لایهلایه :يدیکلمات کل

Enhanced Surface Adhesion of Graphene Oxide Thin Film on 
Hydrophobic Silicon Substrate  

Sanaz Rasi, Nima Naderi*, Morteza Moradi 

Material and Energy research Center, Department of Nanotechnology and Advanced Material, Karaj, Iran. 

Abstract    In the present work, charged graphene oxide (GO) layers were synthesized using conventional modified 
Hummer’s method. A thin film of GO was deposited using electrophoretic deposition technique from stable aqueous 
colloidal suspension of GO layers on hydrophobic surface of crystalline silicon (c-Si) samples. Surface modification 
with Ag particles was performed in order to improve surface adhesion of graphene oxide layers on hydrophobic silicon 
surface. Reduction process of deposited GO layer was performed at a temperature of 400 ºC under argon gas flow. The 
x-ray diffraction pattern showed that graphite layers with oxygen functional groups and increased interlayer spacing 
were successfully obtained using improved Hummer’s technique. Scanning electron microscopy micrographs showed 
that non-uniform GO layers were formed on silicon hydrophobic surface. Enhanced surface adhesion and deposition of 
a uniform thin film of GO was achieved via surface modification using Ag particles. Raman spectra of deposited films 
proved the existence of GO layers which were reduced.  

Keywords: Thin film, Electrophoretic deposition, Graphene oxide, Surface modification, Adhesion. 
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  مقدمه - 1

و  صنایع وابسته به الکترونیک ونسیلیک هادينیمه

نازك  لایه .]1[ استاپتوالکترونیک را به خود اختصاص داده 

الکتریکی  فرد مانند رسانشهخواص منحصر ب جهتبه  گرافنی

شفافیت نوري و ، بالاي حامل بار 1پذیريو گرمایی بالا، تحرك

کاربرد  جهت مورد علاقه مادون قرمز به ماده يجذب در ناحیه

 در ادوات اپتوالکترونیکی شامل آشکارسازهاي نوري، حسگري

  .]3و2[است  هاي خورشیدي تبدیل شدهو سلول

 یهاي نازك گرافنی به جهت سنتز از مواد آلی ملایه

قیمت در شفاف به نور و ارزان توانند به عنوان اتصالات هادي

  .]4[ گرفته شوند کارهادوات اپتوالکترونیک ب

جهت نازك گرافن لایه مطلوب نشانیبدین جهت لایه

و دیگر سیلیکون چون هاي الکترونیکی همزیرلایه پیوستن به

ه باشد. باز اهمیت بالایی برخوردار می منعطفهاي زیرلایه

نازك یند رشد لایهآجهت محدودیت ناشی از دماي بالا در فر

نازك گرافن رشد لایهامکان  2به روش بخار شیمیایی گرافن

 چنین رشد لایه. هم]5[ باشدسیلکونی میسر نمی زیرلایهروي 

مناسب و  زیرلایهوي نازك گرافن به روش بخار شیمیایی ر

یندي مشکل آسیلیکونی، فر زیرلایهیافته روي دانتقال لایه رش

هاي ساختاري حین فرآیند ایجاد نقص تواند سببمیبوده و 

  .]6[ شودانتقال 

یمت و ساده ارزان ق تیک روشینشانی الکتروفورلایه

  .]7[ باشدگرافن و گرافن مینشانی اکسیدجهت لایه

هاي گریز بودن و لایههت آبسطح سیلیکون به ج

 ناشی از حضور گروهدوست بودن گرافن به جهت آباکسید

 سبب کاهش چسبندگی سطحی لایههاي عاملی در سطح آن 

با چسبندگی  یکنواخت گیري لایهشکلمانع هاي گرافن و 

شود. در این میک نشانی الکتروفورتیدر روش لایه مطلوب

گرافن به سطح نازك اکسیدلایه تحقیق جهت بهبود چسبندگی

اصلاح سطح توسط ذرات نقره مورد بررسی  روش سیلیکون

گرافن توسط اکسید لایه یند احیاآقرار گرفته است. سپس فر

شده  مطالعهنازك گرافن حرارتی جهت حصول لایه احیاروش 

   .است

 
1 Mobility 
2 CVD 

  قیتحق روش - 2

سازي شده طبیعی خالصگرافیت  از پودرگرافن اکسید

ت حذف . جه]8[ سنتز شدهامر  اصلاح شده توسط روش

حاصل  نگرافاکسیدیند اکسیداسیون، آمانده از فرهاي باقینمک

هیدروکلریک  ml1000 از سنتز طی مراحل متوالی توسط

ل اتانو ml100 و زدایی شدهیون آب HCL(، ml1000(اسید

(C2H5OH) یوژفتحت سانتری rpm5000 .شستشو داده شد ، 

تحت آون  h24گرافن پس از مراحل شستشو به مدت اکسید

گرافن با خشک شد. سپس محلول اکسید ºC50 خلا در دماي 

زدایی شده تهیه ساز آب یوندر محیط پراکنده mg/ml1غلظت 

صوت سوسپانسیون قرارگیري تحت امواج فرا h2و به مدت 

  گرافن حاصل شد. پایدار اکسید

، )100( گیري بلوريبلور با جهتتک ویفر سیلیکون

 ها با مساحتبه نمونه cm Ω 6/0.مقاومتو  m µ680ضخامت

cm21 توسط  هاي سیلیکونیبرش داده شد. شستشو زیرلایه

وري در محلول حاصل از ترکیب شیمیایی روش غوطه

) به H2O2):هیدروژن پراکساید (H2SO4اسید (سولفوریک 

و سپس در محلول حاصل  min10به مدت  3:1نسبت حجمی 

زدایی ):آب یونHFاسید ( از ترکیب شیمیایی هیدروفلوریک

انجام شد. جهت  min1به مدت  1:9به نسبت حجمی  شده

)، سوسپانسیون Agنقره ( اصلاح سطح سیلیکون توسط ذرات

چکانی آبی بسیار رقیقی از ذرات نقره روي سطح نمونه قطره

شد. سپس سطح نمونه تحت جریان آرگون با خلوص بالا 

الکتروفورتیک، از الکترود نشانی به روش در لایه خشک شد.

اي پلاتین به عنوان کاتد و زیرلایه سیلیکونی به عنوان شبکه

گرافن استفاده نازك اکسیدنشانی لایهالکترود آند جهت لایه

جهت  min60 ه مدتب V15ولتاژ ثابت در این روش  .گردید

یهلا احیاجهت شد. به سلول الکتروشیمیایی اعمال  نشانیلایه

 ºC400 نشانی شده تحت دماي لایه نمونهگرافن اکسیدنازك 

  بازپخت شد.

دستگاه  توسط سنتز شدهگرافن اکسیدهاي فازي بررسی

مجهز به لوله آند  PW3710مدل  Philips ایکس پراش اشعه

Aج با طول مو مسی
  .  مورد مطالعه قرار گرفت 54/1◦

توسط  نشانی شدهلایه مورفولوژي سطح سیلیکون

 MIRA3میدانی مدل  میکروسکوپ الکترونی روبشی گسیل
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TESCAN-XMU ساختار  یابییابی شد. مشخصهمشخصه

 مدل Teksan سنجی رامانتوسط طیف گرافننازك لایهپیوندي 

Tarkram رمجهز به لیزnm 532  و توانmW30 انجام گرفت.  

  بحث و جینتا - 3

  )XRD(س ایک هاي پراش اشعهداده  1- 3

 اکسید از حاصل ایکس الگوي پراش اشعه )1شکل (

به روش اصلاح شده هامر در مقایسه با  سنتز شدهگرافن 

 شماره کارت مرجعالگوي پراش گرافیت طبیعی براساس 

 از اکسید. پیک پراش حاصل دهدرا نشان می 00- 0640-001

از  گرافیت) 002پیک بازتاب صفحات ( ر جابجایییانگبگرافن 
◦34/26= θ2  72/10◦به= θ2 باشد که طبق گرافن میدر اکسید

اي از صفحهبین متناظر با افزایش فاصله 1رابطه پراش براگ

nm33/0 بهnm 82/0 اي در باشد. افزایش فاصله بین صفحهمی

صفحات گرافیت توسط دار شدن عاملگرافن بیانگر اکسید

قرارگیري شکل گرفته ناشی از   C-Oکووالانسیپیوندهاي 

و هاي عاملی حاوي اکسیژن پس از اکسید شدن گرافیت گروه

 می بین صفحات کربنیهاي آب قرارگیري مولکولچنین هم

  .]9[ باشد

  
  

گرافن سنتز گرافیت و اکسید )XRD(الگوي پراش اشعه ایکس  .1شکل 

  شده به روش اصلاح شده هامر.

  

پیک  لایه هیچتک گرافنپراش اشعه ایکس در الگوي  

 XRD. حضور پیک در الگوي ]10[ شودپراشی مشاهده نمی

 
1 Bragg’s Law 

 لایه نبودن صفحات اکسیدحاکی از تک گرافنحاصل از اکسید

ي ، پهنا2شرر -دبايي طهبطبق راباشد. سنتز شده می گرافن

 پراش هم ناحیه در ارتباط با اندازهاشعه ایکس پیک پراش 

فحات ص 3شدگیپركدهنده میزان دوس بوده و بنابراین نشان

 .]11[باشدمیگرافن گرافیت و ارتفاع انباشت بلوري اکسید

  گرافن طبق رابطه دبايپهناي پیک پراش حاصل از اکسید

دهد را نشان می nm2/11برابر  بلورینگیارتفاع انباشت شرر، 

، nm82/0  برابراي محاسبه شده صفحهبین که با توجه به فاصله

در حدود  بلورك در هرگرافن سنتز شده اکسیدتعداد صفحات 

  لایه تخمین زده شد. 14

 یدانیم لیگس یروبش یالکترون کروسکوپیم يهاداده  2- 3

)FE-SEM(  

 میکروسکوپ الکترونی روبشی ویرتصالف) -2شکل (

هاي گرافن سنتز شده گسیل میدانی حاصل از انباشته شدن لایه

طور که دهد. همانبه روش اصلاح شده هامر را نشان می

هاي گرافنی با ابعاد سنتز، لایهشود در این روش مشاهده می

نشانی اي حاصل شده است. لایهمیکرومتري و ساختار ورقه

گرافن روي یکنواخت و پراکنده حاصل از صفحات اکسیدغیر

 ب) مشاهده می-2زیرلایه سیلیکون اصلاح نشده در شکل (

گریز بودن مانع شود. سطح سیلیکون اصلاح نشده به جهت آب

دوست گرافن آبنشانی صفحات اکسیداز چسبندگی و لایه

نازك آن روي سطح پراکنده در محیط آبی و تشکیل لایه

  نشانی الکتروفورتیک شده است.سیلیکون توسط روش لایه

  
گرافن سنتز شده توسط روش اکسید FE-SEMتصویر  -. الف2شکل

  اصلاح شده هامر.

 
2 Debye Sherrer 
3 Exfoliation 
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گرافن اکسید) SEMتصویر میکروسکوپ الکترونی روبشی ( -. ب2شکل

  گریز.سیلیکون آب نشانی شده روي زیرلایهلایه

  

  

  
نشانی شده روي زیرلایه گرافن لایهنمونه اکسیدFE-SEM ر تصوی . 3شکل 

الف)، الگوهاي آنالیز  -3سطحی توسط ذرات نقره ( سیلیکون اصلاح شده

EDAX  مربوط به نقاط A)3- (و  بB  )3- .(ج  

  

نشانی شده روي سطح لایه نمونه  FE-SEMتصویر   

- 3در شکل (توسط ذرات نقره زیرلایه سیلیکون اصلاح شده 

ه است. ذرات نقره روي زیرلایه سیلیکون ) نشان داده شدالف

صورت پراکنده سبب اي بههاي نقطهبا ایجاد ناهمواري

هاي گرافن رسیده به سطح آند سیلیکون چسبندگی نانوورق

 و یکنواخت در حین فرآیند لایه نازكگریز و تشکیل لایهآب

ب) و  -3شکل (نشانی به روش الکتروفورتیک شده است. 

دهد که را نشان میاین نمونه ج) الگوهاي آنالیز شیمیایی  -3(

نشانی با بیانگر سطح سیلیکون آرایش شده با ذرات نقره و لایه

  باشد. نازك اکسید گرافن میلایه

  )Raman(سنجی رامان هاي طیفداده  3- 3

 سنجی رامان انجام شده جهت مشخصه) طیف4شکل (

هاي عاملی تعیین میزان حذف گروهیابی ساختار پیوندي و 

نشانی شده را قبل و پس از احیا گرافن لایهاکسیژنی اکسید

پیک مشاهده شده دهد. دو نشان می ºC400حرارتی در دماي 

ي اصلی دو مشخصه cm-1 1602و  cm-11355اعداد موج  در

 بهباشند و می sp3و  sp2رامان ساختارهاي کربنی هیبریدي 

. طیف شوندگرافن نسبت داده میاکسید Gو  Dباند به ترتیب 

است  Gشامل یک پیک در و گرافن بدون نقص  رامان گرافیت

 اکسیدطیف رامان  شود.براي آن مشاهده نمیD و پیکی در 

با شدت مشابه پیک  Dشامل یک پیک  Gگرافن علاوه بر پیک 

G 10[ باشدنانوورق گرافن می[ .  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

و اکسید  گرافننازك اکسیداز لایه حاصل )Raman( طیف رامان .4شکل 

  .ºC400 شده در دماي احیا  گرافن

  

RG

GO 
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هاي جهت حضور اتمه گرافن باکسیددر  Dحضور پیک 

sp3کربن 
هاي گیري گروهکه از شکل باشدن میسطح گراف در 

طور به Dپیک ارتفاع شود. گرافن ناشی میاکسیداکسیژنی در 

یافته  سازمان  sp3عیوب ناشی از پیوندهاي وابسته به مستقیم

بنابراین ارتفاع پیک باشد. می sp2 در ساختارهاي شش ضلعی

Dورق آروماتیک و کیفیت نانو اي مشخصه، یک نشانه بر

به جهت رسیدن به  گرافن احیا شدهاکسید .باشدگرافن می

 با شدت کمتري Dپیک ، داراي sp2ضلعی تر ششساختار منظم

 Gبه  D. نسبت شدت پیک ]12[باشد میگرافن اکسیدنسبت به 

گرافن احیا و در اکسید 1/1گرافن برابر در طیف رامان در اکسید

هاي هیبریدي افزایش اندازه خوشهباشد که بیانگر می 9/0شده 

sp2   هاي عاملی اکسیژنی پس از احیا در به جهت حذف گروه

  باشد.می ºC400دماي 

  

 يریگ جهینت – 4

 ییایمیش پرك کردیبا رو دگرافنیپژوهش اکس نیا در

 ینشانهیلا بهبود جهت. دیگرد سنتز هامر شده اصلاحبه روش 

 در دگرافنیاکس نازكهیلا یسطح یچسبندگ زانیم شیافزا و

 یسطح اصلاح اتیعمل از کیالکتروفورت روش به ینشانهیلا

 سطح اصلاح. شد استفاده نقره ذرات توسط یکونیلیس هیرلایز

 ینشانهیلا و یچسبندگ بهبود سبب نقره ذرات توسط هیرلایز

 زیگرآب کونیلیس سطح يرو گرافندیاکس صفحات کنواختی

 هیلا گرافندیاکس نازك هیلا از حاصل رامان یسنجفیط. شد

 يدمادر  یحرارت اتیروش پس از عمل نیشده به ا ینشان

ºC400، داد نشان را شده ایاح گرافندیاکس نازك هیلا حصول .

 نقش يانقطه یسطح يهايناهموار دهدیم نشان حاصل جینتا

 و گرافن نازكهیلا یچسبندگ يانرژ زانیم شیافزا در یمهم
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