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GRAFEN SINTEZI UCHUN YUQORI INDEKSLI (331) NIKEL TAGLIGI
Annotatsiya

Elektron va mexanik xususiyatlari hamda yuqori kimyoviy barqarorligi sababli grafenni turli xil usullar bilan o‘stirish bo‘yicha
tagdqiqotlar olib borilmogda. Bular orasida CVD eng samarali usullardan biri bo‘lsada, grafen o‘stirishda asosiy muammolardan
biri metall katalizator sirtini to‘g‘ri tanlash. Shu sababli, ushbu tadgiqot ishida, yugori Ni(331) va past Ni(111) indeksli sirtlarda
grafen o‘sish ehtimoli solishtirilgan holda molekulyar dinamika (MD) usuli orqali baholandi. Grafenli g-Ni(331) sirtining sirt
energiyasi grafen o‘stirishda eng samarali hisoblanadigan g-Ni(111) sirtidan ham (0.5 J/m?) pastroq bo‘lishi aniglandi. Bu esa,
yuqori indeksli Ni(331) sirtlarda ham past indeksli Ni(111) sirtlardagi kabi grafen o‘stirish mumkinligi, ular yordamida
nanoqurilmalar (nanotranzistor, batareykalar, suv filtrlari, kondensatorlar va h.k) hosil qilish bo‘yicha eksperimentatorlarga
tavsiyalar berish mumkin.

Kalit so‘zlar: Ni sirtlari, kKimyoviy bug‘ni cho‘ktirish (CVD) grafen, Molekulyar Dinamika, sirt energiyasi.

BBICOKOHUHJIEKCHAS (331) HUKEJIEBAS ITOAJIOKKA AJISI CHHTE3A TPA®EHA
AHHOTaALUA

brnaronmapst ero SJMeKTPOHHBIM M MEXaHHYECKHM CBOWCTBAM, a TakKe BBICOKOW XHMMHYECKOH CTaOWJIBHOCTH BEHYTCS
WCCIIE/IOBaHMsl IO BBIpallMBaHUIO TpadeHa pazmmuHbiMH Metoiamu. Cpenu Hux CVD sBisiercs omHuM H3 Haubouee
3G (QEeKTHBHBIX METOJOB, HO OJHOH W3 OCHOBHBIX MpOONEM NpH BHIPAIIMBAHMU TrpadeHa SBISETCS MPaBHIBHBIN BHIOOD
HOBEPXHOCTH METAJNIMYECKOTO Karanu3aropa. [I03ToMy B JaHHOH HCCIIen0BaTeNIbCKOM paboTe BEpOATHOCTh pocTa rpadeHa Ha
MOBEPXHOCTAX ¢ BHICOKUM mHAEKcoM Ni(331) m HuskuMm mHAekcoMm Ni(111) orneHuBamack METOIOM MOJICKYISAPHON AWHAMUKA
(M). YcraHoBieHO, 4TO MOBEpXHOCTHAsS dHeprust moBepxHocTH g-Ni(331) ¢ rpadenom mmxe (0,5 x/M2), 9eM y TOBEPXHOCTH
g-Ni(111), xoropas cunuraercs Haubonee dPGEKTHUBHON MPH BHIPAIIMBAHUM rpadeHa. DTO 03HAYAET, YTO MOXKHO BBIPAIIUBATH
rpader Ha moBepxHOCTsX Ni(331) ¢ BBICOKMM WHIEKCOM, a Takke Ha moBepxHOCTAX Ni(111) ¢ HM3KUM WHIEKCOM, KOTOpHIE
MOXXHO HCIIONIb30BAaTh JUI H3TOTOBIECHHS HAHOYCTPOWCTB (HAHOTPAH3UCTOPOB, AKKyMYJISATOPOB, BOJASHBIX (HIBTPOB,
KOH/ICHCATOPOB U T. [1.). ).

KunroueBsie ciioBa: nosepxHoctu Ni, XuMH4eckoe ocaxkaeHue U3 razopoil ¢aser (CVD) rpadena, MosekysspHas AWHAMHKA,
noBepxHoctHas sHeprus. HIGH-INDEX (331)

NICKEL SUBSTRATE FOR GRAPHENE SYNTHESIS
Abstract

Due to its electronic and mechanical properties and high chemical stability, research is being conducted on growing graphene by
various methods. Among them, CVD is one of the most effective methods, but one of the main problems in graphene growth is
the correct selection of the metal catalyst surface. Therefore, in this research work, the probability of graphene growth on high
Ni(331) and low Ni(111) index surfaces was evaluated by molecular dynamics (MD) method. It was found that the surface
energy of the g-Ni(331) surface with graphene is lower (0.5 J/m2) than that of the g-Ni(111) surface, which is considered the
most effective in growing graphene. This means that it is possible to grow graphene on high-index Ni(331) surfaces as well as on
low-index Ni(111) surfaces, which can be used to make nanodevices (nanotransistor, batteries, water filters, capacitors, etc.).
Keywords: Ni surfaces, chemical vapor deposition (CVD) graphene, Molecular Dynamics, surface energy.

Kirish. Grafen[1] noyob electron[2,3,4] va mexanik [5] xususiyatlarga, hamda yuqori kimyoviy bargarorlikka[6] ega
bo‘lgan nanomateriallardan biri bo‘lib, u so‘nggi yillarda ko‘plab sohalarda qo‘llanilmoqda [7,8]. Xususan, undan elektrokimyo
[9,10], energiya saqglash [9, 11, 12], geliotexnika [5, 11, 12], nanoelektronika [5, 9] kabi sohalarda turli xil magsadlarda
foydalanilmoqda. Shu sababli, uning sinteziga bo‘lgan talab kuchayib, bu bo‘yicha salmoqli tadqiqot ishlari olib borilmogda [13].

So‘nggi yillarda grafen sintezi uchun bir necha usullar, jumladan, mexanik eksfoliatsiya [14], SiC ning parchalanishi
[14], impuls lazerli cho‘ktirish (Pulsed Laser Deposition - PLD) [14], kimyoviy bug‘larni cho‘ktirish (Chemical Vapor
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Deposition - CVD) [15] usullari go‘llanilib kelinmoqda. Grafenni ushbu sintez usullar yordamida olish bo‘yicha nazariy [16],
eksperiment [17] va modellashtirishga [18] oid izchil tadqiqgotlari olib borilayotganiga qaramay, uni o‘stirishda foydalaniladigan
tagliklarning turi va ularning bargarorligi [18] hamda katalizatorlik xususiyati [19] bo‘yicha bilimlarimiz hali yetarli emas. Shu
nugqtai nazardan, ushbu usullar ichida PLD va CVD usullari nisbatan samaralirog‘i bo‘lsada, CVD usulida grafen shakllanishini
boshgarish PLD usuliga garaganda qulayroq hisoblanadi. Xususan, bu usul ko‘pgina metallarning, jumladan Fe, Co, Cu, Ag, Au,
Ni va h.k., yugori uglerod eruvchanligi tufayli ularning sirtida grafen gatlamlari sonini boshqgarishni osonlashtiradi [18]. CVD
usulida turli xil metal sirtlardan (Au [20], Cu [20], Ni [21] , Co [22, 23], Fe [24], Pt [25], Pd [26], Ru [27, 28], Rh [29], Ir [27],
Cu-Ni [30, 31].) foydalanib grafen ostirilishi natijasida sirtlarining katalitik faollik tartibi Ni = Rh =Co =~ Ru >Pd = Pt = Ir > Cu
> Au tartibda ekanligi aniglangan [10]. Bu sirtlar orasida yaxshiroq katalitik faollikka ega bo‘lgan past indeksli Pt(100), Pt(110),
Pt(111) va Ni(100), Ni(110), Ni(111) sirtlari grafen o‘stirishda foydalanilmoqda. Aynigsa, bu sirtlar orasida Ni(100), Ni(110) va
Ni(111) sirtlari o‘tkazuvchan metallar orasida katalitik jihatdan faol va uglerod atomlari bilan yaxshi bog‘lana olganligi sababli,
grafen o‘stirishda keng qo‘llaniladigan metallardan biri hisoblanadi [32, 33, 34, 35, 36, 37, 38]. Shunday bo‘lsada, CVD usuli
yordamida grafen o‘stirishda metal katalizator sirtini to‘g‘ri tanlash orqali sirtda grafen shakllanishini samarali boshqarish hali
ham asosiy muammolardan biri bo‘lib turibdi. Shuning uchun, so‘nggi vaqtlarda, bu (past indeksli) sirtlar bilan bir qatorda
kimyoviy reaksiyalarda o‘zining yetarli termal va kimyoviy bargarorligini namoyish etganligi tufayli yuqgori indeksli sirtlar ham
e’tiborni tortib kelmoqda. [19]. Xususan, (210), (331), (411), (630), (722), (730), (755), (830) sirtlardan katalizator sifatida
foydalanilayapti. Shunga garamay, bu sirtlar orgali grafen sintezi yetarlicha o‘rganilmaganligi sababli sintez mexanizmlari
deyarli aniglashtirilmadi.

Shu sababli, ushbu tadgiqot ishida, yuqgori indeksli Ni(331) sirtining xususiyatlarini past indeksli Ni(111) sirt bilan
solishtirilgan holda molekulyar dinamika (MD) usuli orgali baholandi.

Modellashtirish usuli va tafsilotlari. Ushbu tadgiqot ishida jarayonlarni modellashtirish reaktiv molekulyar dinamika
(MD) usuliga asoslangan LAMMPS [39] dasturliy to‘plami orqali amalga oshirildi. Termodinamik tizimdagi Ni, C va H atomlari
o‘rtasidagi o‘zaro ta’sirni ifodalash uchun ReaxFF potensialining [40] Zou va boshqalar [41] tomonidan ishlab chigilgan
parametrlardan foydalanildi. Tanlangan Ni(111) va Ni(331) sirtli kristallar VESTA 3D dasturi [42] yordamida hosil gilindi (1a-
rasm).

(331)-yuqoridan (331)-yondan (111)-yuqoridan (111)-yondan

1-rasm. (a) Toza (Ni) va (b) ustiga grafen bo ‘lagi parallel qo ‘vilgan (g-Ni) nikel sirtlarining yon va yuqori tomondan ko ‘rinishi.
Bu yerda (111) va (331) sirtli Ni kristallarining gavatlari mos ravishda 16 va 26 ga teng.

Modellashtiriluvchi fazo o‘lchamlari ushbu (111) va (331) sirtli nikel kristallar uchun mos ravishda 25%25x22 va
24x32x31 A3 ga teng bo‘lib, har ikkala sirt (fazoning x va y yo‘nalishi) bo‘yicha davriylik shartlari qo‘llanilgan. (111) va (331)
sirtli Ni kristallarining z yo‘nalishi bo‘yicha joylashgan har bir qavati mos ravishda 120 va 60 ta atomdan iborat bo‘lib,
hisoblashlarda har bir sirt uchun qavatlar soni 1 dan 31 gacha bo‘lgan holatlar olingan. Ushbu sirtli kristallardagi har bir gavat
orasidagi masofa (z- o‘qi bo‘yicha) mos ravishda 2.03 va 0.8 A ga teng. Undan tashqari, hisoblashlarimizda, har ikkala Ni
sirtlariga grafen (CasHis) bo‘lagining parallel gilib joylashtirilgan holatlari ham go‘llanildi (1b-rasm).

Tanlangan model strukturalardagi sirt energiyalarini hisoblash uchun ularning potensial energiyalari keskin tushish va
birlashgan gradient usullari orgali minimallashtirildi. Energiyalarni minimalashtirish bosgichidan oldin Nose—Hoover
termostatidan foydalanib strukturalar dastlab 1 K/ps tezlik bilan NpT ansamblida 50 K gacha gizdirildi, so‘ngra tizim 0.1 K
gacha sovitildi. Termodinamik tizimni isitish va sovutish paytida tizimdagi bosim 0 atm da saglandi. Energiyasi
minimallashtirilgan toza Ni kristallarining (ya’ni, Ni(331) va Ni(111)) sirt energiyasi quyidagi formuladan foydalanib hisoblandi
[43]:

Y= i(Eslab - % Epuix) D
bu yerda, Eslab va Ebulk —mos ravishda taglik plitka va quymalarning energiyalari, Nslab va Nbulk — mos ravishda taglik sirti va
quymadagi atomlar soni, A — sirt yuzasi.
Undan tashqari, sirtiga grafen (CasHis) qo°yilgan Ni kristallari (ya’ni, g-Ni(331) va g-Ni(111)) uchun sirt energiyasi quyidagi
formuladan foydalanib hisoblandi (C.A. Becker a Metallurgy Division , National Institute of Standards and Technology ,

Gaithersburg, MD 20899, USA Published online: 20 Jul 2011):

1 Nea
Yg =7 (Eslab - N_ll;Ebulk) -y 2

bul

bu yerda, Eslab va Eb , ~mos ravishda taglik sirt va quymalarning energiyalari, Nslab va Nb , ~ mos ravishda taglik sirti va
u u

quymadagi atomlar soni, A — sirt yuzasi.

Natijalar va ularning tahlili. Natijalar shuni ko‘rsatdiki, Ni kristalidagi qavatlar sonining (ya’ni, kristaldagi atomlar
soni va z o‘qi bo‘yicha qalinligining) ortishi bilan sirt energiyasi ham kamayadi. Xususan, 2-rasmda Ni(331) va Ni(111)
sirtlarining sirt energiyasining qavatlar soniga bog‘liqligi keltirilgan.
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2-rasm. Ni(311) va Ni(111) sirt energiyalarining sirt qalinligiga bog ‘ligligi.

2-rasmdan ko‘rinadiki, birinchi gavatda Ni(331) va Ni 111) sirtlar uchun sirt energiyasi mos ravishda 1.64 J/m? va 1.61
JIm? ga teng bo‘lib, qavatlar soni oshgan sari bu eneriya qiymatlari asta-sekin pasayib boradi. Nihoyat, Ni(331) va Ni(111) sirt
energiyalari 26 va 16 gavatlardan boshlab, mos ravishda, 1.55 J/m? va 1.48. J/m? giymatlarga erishib, gavatlar sonining keyingi
oshishida bu qiymatlar o‘zgarmay qoladi. Bu hodisani termodinamik tizimning barqarorlikka erishganligi orqali tushuntirilib,
tizim bargarorligi molyar Gibbs erkin energiyasining o‘zgarishi (AG) orqali ifodalanadi [44]. Xususan, erkin energiyaning
o‘zgarishi (musbat) sirt energiyasi va kristalning qolgan qismi (manfiy) energiyasi yig‘indisidan iborat bo‘lib, kristal qalinlashib
(gavatlar soni oshib) borgan sari uning manfiy qiymati o‘sib borishi kristal sirtning ham barqarorlashishini anglatadi [44].

Olingan natijalar Ni(331) va Ni(111) sirtlari uchun olingan boshga hisoblash/modellashtirish usullari orgali olingan
natijalar bilan solishtirildi (3-rasm).

Xususan, CEM-LMTO (2.36, 2.08) J/m? [45], EAM (1.97, 1.62) J/m? [46] va MEAM (2.34, 2.04) J/m? potensiallari
asosida olingan natijalari bilan bizning natijalarimiz orasida biroz farq bo‘lsada, EAM-CG (1.60, 1.36) J/m? [47], MC-EAM
(1.91, 1.65) J/m? [48], EAM potensiallari asosida olingan natijalari (1.75, 1.49) J/m? [49] bilan deyarli mos keladi. Chunonchi,
Ni(111) va Ni(331) holatlar uchun hisoblangan sirt energiyasi giymatlari MEAM va EAM potensiallari asosida olingan natijalar
bilan solishtirilganda, mos ravishda 0.80, 0.55 J/m? va 0.20, 0.01 J/m? ga farq gilishi aniglandi.

4-rasmdan ko‘rinadiki, toza Ni(331) va Ni(111) sirtlar energiyalari mos ravishda 1.55 va 1.48 J/m? tashkil etsa, g-Ni(331)
va g-Ni(111) holatida esa bu giymatlar 0.95 va 1.38 J/m? ga teng bo‘ladi. Usbu natijalar shuni ko‘rsatadiki, Ni(331) sirtiga grafen
bo‘lagi qo‘yilganda sirt energiyalaridagi o‘zgarish Ni(111) sirtga grafen bo‘lagi qo‘yilgan holatdagiga nisbatan kattaroq bo‘lib,
0.5 J/m? ga kamayadi. Bu olingan natija shunga dalolat giladiki, tanlangan yugqori indekli (331) sirt yordamida an’anaviy (111)
sirtga o‘xshab [50] grafen o‘stirish mumkin.

Sirt energiyasi, Jmd

(331) (1
Indekslar

3-rasm. Nikel (331) va Ni(111) sirtlari uchun olingan sirt energiyasi giymatlarining boshqga hisoblash/modellashtirish usullari
orgali olingan natijalari bilan taggoslanishi.

Ni(111) va Ni(331) sirtlar bo‘yicha olingan natijalar qiymatlari boshqa usullar orqali olingan giymatlar bilan bir xil
bo‘lmasada, olingan natijalarda boshqa natijalarga o‘xshab Ni(331) sirt energiyasi Ni(111) sirt energiyasidan kattaroq. Ni(331)
va Ni(111) sirtlarda grafen o‘sa olish ehtimolligini baholash uchun ushbu sirtlar yuzasiga grafen (CagHis) bo‘lagi parallel qilib
qo‘yilib, ulardagi sirt energiyalarining o‘zgarishi baholandi. Xususan, 4-rasmda toza Ni(331) va Ni(111) (qora rangda) va grafen
bo‘lagi qo‘yilgan g-Ni(331) va g-Ni(111) (qgizil rangda) sirtlarning sirt energiyalari berilgan.

it energiyala,
°

@i G0
Sirt ingakstan

4-rasm. Toza va grafen bo ‘lakli Ni kristalining sirt energiyalari.

Xulosa. Ushbu tadgiqot ishida, yuqori indeksli Ni(331) va past indeksli Ni(111) sirtlar sirt energiyalari kompyuterda
modellashtirish orqali tadqiq etildi. Modellashtirish natijalari shuni ko‘rsatdiki, gavatlar sonining oshishi sirt energiyasinining
kamayishiga va sirt yuzasining barqgarorligiga olib keladi. Xususan, Ni(331) va Ni(111) sirtlar energiyalari (mos ravishda 1.55
J/im? va 1.48 J/m?) 26 va 16-qavatlardan boshlab o‘zgarmasligi aniqlandi. Olingan natijalar boshga kvant mexanik usullar orgali
aniqlangan sirt energiyalari qiymatlari bilan deyarli mos tushdi. Hisoblash natijalar yana shuni ko‘rsatdiki, grafenli Ni(331)
sirtining sirt energiyasi grafenli Ni(111) sirtining sirt energiyasidan 0.5 J/m?ga pastroq bo‘ladi. Bu esa yuqori indeksli Ni(331)
sirtida ham an’anaviy Ni(111) sirtidagi kabi grafen o‘stirish mumkinligini anglatadi.

Minnatdorchilik. Ushbu tadgiqot ishi O‘zbekiston Respublikasi Innovatsion rivojlanish vazirligi tomonidan
moliyalashtirilgan F-FA-2021-512 fundamental loyiha doirasida amalga oshirildi. Modellashtirish ishlari O‘zR FA Ton-plazma va
lazer texnologiyalari institutidagi NanoSim guruhi tomonidan tashkil etilgan FISTUz superkompyuterlar klasteri yordamida
bajarildi.
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