iKi BOYUTLU GRAFEN/ReSe2/ReS>
FOTODEDEKTOR URETIMI VE
KARAKTERIZASYONU

Biisra AYDIN DEMIR
Doktora Tezi
Elektrik Elektronik Miihendisligi Ana Bilim Dah
2025
(Her hakki saklidir.)



T.C.
ERZURUM TEKNIK UNIVERSITESI

FEN BILIMLERI ENSTITUSU
ELEKTRIK ELEKTRONIK MUHENDISLiGi ANABILiM DALI

iKi BOYUTLU GRAFEN/RESE2/RES; FOTODEDEKTOR URETIiMi VE
KARAKTERIZASYONU

DOKTORA TEZi
Biisra AYDIN DEMIR

Damisman: Dog¢ Dr. Caglar DUMAN

ERZURUM, 2025



T.C.
ERZURUM TEKNIiK UNiVERSITESI
FEN BILIMLERI ENSTITUSU
TEZ KABUL VE ONAY TUTANAGI

iKi BOYUTLU GRAFEN/ReSe2/ReS:; FOTODEDEKTOR URETIMIi VE
KARAKTERIZASYONU

Do¢. Dr. Caglar DUMAN danismanliginda Biisra AYDIN DEMIR tarafindan
hazirlanan bu c¢aligma 25.12.2025 tarihinde asagidaki jiiri tarafindan Elektrik
Elektronik Miihendisligi Ana Bilim Dali’nda Doktora tezi olarak Oy birligi ile (5/5)
kabul edilmistir.

Damisman: Dog. Dr. Caglar DUMAN

Erzurum Teknik Universitesi Imza ....ccooveeen

Uye: Prof. Dr. Tevhit KARACALI .
Atativk Universitesi Imza ..o

Uye: Prof. Dr. Giiven TURGUT _
Erzurum Teknik Universitesi Imza ...

Uye: Prof. Dr. Harun GUNEY .
Atatiivk Universitesi Imza ..o

Uye: Dr. Ogr. Uyesi Meltem GOR BOLEN
Imza ..o

Erzurum Teknik Universitesi

Yukaridaki sonucu onayliyorum.

Prof. Dr. Ilker KAZAZ
Enstiti Miudiiri



Bu tez c¢alismasi TUBITAK tarafindan 122E569 numarali proje ile

desteklenmistir.



URETKEN YAPAY ZEKA VE ETiK KURALLARA UYGUNLUK BEYANI

Erzurum Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii tez yazim kurallarina uygun
olarak hazirladigim bu tez igindeki tiim bilgilerin dogru ve tam oldugunu, bilgilerin
tiretilmesi asamasinda bilimsel etik ilkelere uygun davrandigimi ve tezin hazirlanmasi
siirecinde lretken yapay zeka programlarindan, igerigin ve sonuglarin 0Ozgiinliik
sorumlulugunun tarafima ait olmasi ve caligmanin bilimsel niteligini etkilemeyecek

diizeyde, yalnizca yardimci bir arag olarak sinirli diizeyde destek alindigini beyan ederim.

25.12.2025

Biisra AYDIN DEMIR



TESEKKUR

Doktora egitimim siliresince degerli bilgi ve tecriibeleriyle bana yol gosteren,
akademik gelisimime 6nemli katkilar saglayan, tez calismamin planlanmasi, yiirtitiilmesi
ve sonuclandirilmasi agamalarinda her zaman destegini esirgemeyen, sabri ve
hosgoriisiiyle bana daima giiven veren kiymetli danismanim Sayin Dog¢. Dr. Caglar

DUMAN’a en i¢ten tesekkiirlerimi sunarim.

Tez izleme Komitesinde yer alarak calismami yakindan takip eden, yapici
elestirileri ve yol gosterici Onerileriyle tezimin gelisimine 6nemli katkilar sunan Sayin

Prof. Dr. Biilent CAKMAK’a ve Sayin Prof. Dr. Giiven TURGUTa tesekkiir ederim.

Bu calisma, Tiirkiye Bilimsel ve Teknolojik Arastirma Kurumu (TUBITAK)
tarafindan 122E569 Numarali proje ile desteklenmistir. Projeye verdigi destekten otiirii

TUBITAK ’a tesekkiirlerimi sunarim.

SCAPS-1D yazilim paketini sagladiklari i¢in Belgika Gent Universitesi’nden Dr.

Marc Burgelman ve ekibine tesekkiir ederim.

Hayatim boyunca her zaman yanimda olan, sevgileri, sabirlar1 ve fedakarliklariyla

beni bugiinlere getiren kiymetli aileme en derin tesekkiirlerimi sunarim.

Doktora siirecim boyunca her zaman yanimda olan, anlayisi, sabr1 ve destegiyle
bana gii¢ veren, sevgisiyle en biiyiik motivasyon kaynagim olan sevgili esim Dr. Yasin

DEMIR ’e sonsuz tesekkiirlerimi sunarim.

Biisra AYDIN DEMIR



OZET

DOKTORA TEZI

IKi BOYUTLU GRAFEN/ReSe2/ReS2; FOTODEDEKTOR URETIMI VE
KARAKTERIZASYONU

Biisra AYDIN DEMIR
Erzurum Teknik Universitesi
Fen Bilimleri Enstittsi

Elektrik Elektronik Miihendisligi Ana Bilim Dali

Danmisman: Dog. Dr. Caglar DUMAN

Tez c¢alismasi kapsaminda, SCAPS-1D yazilim paketi kullamilarak p-cSi/PSi/ReS,/Grafen ve
Grafen/ReSe,/ReS; yapilari simiile edilmistir. Simiile edilen Grafen/ReSes/ReS; yapisi igin p-
cSi/PSi/ReS,/Grafen yapisina kiyasla daha yiiksek performans elde edilmistir. 550 nm’de % 96,37 EQE ve
790 nm’de 0,54 A/W R elde edilmistir. Bu sebeple Grafen/ReSe,/ReS; yapisi deneysel olarak iiretilmistir.
Ayrica bu yapiya ek olarak Grafen/ReSe,/ReS,/Grafen yapisi deneysel olarak iiretilip incelenmistir.

Aygit fabrikasyonunda kullanilan, 2B ReSe> ve ReS; tabakalar1 CVD metodu ile iiretilmistir. CVD metodu,
cihaz uygulamalari igin dlgeklenebilir, yiiksek kaliteli ReX; iiretim imkani sundugu ig¢in tercih edilmistir.
Grafen elektrotlar ise ticari olarak satin alinan Grafen filmlerden elde edilmistir. Grafen film, SiOx/p-Si
alttag lizerine PMMA kullanilarak transfer edilmistir. Daha sonra litografi ve ICP-RIE ile istenilen
boyutlarda Grafen seritler olusturulmustur. CVD teknigi kullanilarak cihaz tasarimina uygun kontrollii
bicimde biiytitiilen ReSe,, ReS; pullar1 ve Grafen seritler PDMS kullanilarak SiO/p-Si alttas iizerinde st
iiste yerlestirilmistir. Metalizasyon iglemi sonrasida ise fotodedektdr yapisi elde edilmistir.

Gergeklestirilen literatiir aragtirmasi sonucunda, Grafen/ReSe»/ReS,/Grafen ve Grafen/ReSe./ReS; aygit
yapilarini inceleyen herhangi bir calismaya rastlanmamustir. Uretilen Grafen/ReSe2/ReS; fotodedektor ile
VIS’den NIR’e (510 nm-1550 nm) genis bir spektral algilama yapilabilmistir. Bu durum, 2B ReSey/ReS;
malzemelerinin kesim frekanslarinin {izerindeki frekanslarda Grafen’in foton absorbe etmesi ve tasiyici
iretmesi ile agiklanmaktadir. Dolayisiyla, bu frekanslarda Grafen sadece elektrot olarak degil ayni zamanda
fotodedektor gibi davranmistir. Tez kapsaminda iiretilen fotodedektdr ile 10* A/W’nin mertebesinde
duyarlilik elde edilmistir. Yiiksek duyarliligin sonucu olarak % 4.8x10* EQE ve 3,6x10'? Jones D*
hesaplanmigtir. Ayrica tiretilen cihazin harici gii¢ kaynagi kullanilmadan algilama yapabildigi gériilmiistir.
Uretilen fotodedektdriin genis dalga boyu araliginda algilama yapabilmesi bu tip fotodedektdrler kuantum
haberlesme, otonom araglar, akilli tarim, gece goriis sistemleri, uzay ve uydu tabanli algilama gibi ileri
teknolojik alanlarda kullanildigi i¢in 6nemlidir. Ayrica, tiretilen aygitin harici gii¢ kaynagi kullanilmadan
calismasi enerji verimliligi acisindan dnemlidir.

Anahtar Kelimeler: 2B Malzemeler, TMDC, CVD, ReSe», ReS,, Grafen, Fotodedektor.



ABSTRACT

PhD THESIS

TWO DIMENSIONAL GRAPHENE/ReSez/ReS2; PHOTODETECTOR
FABRICATION AND CHARACTERIZATION

Biisra AYDIN DEMIR
Erzurum Technical University

Graduate School of Natural and Applied Sciences

Department of Electrical and Electronics Engineering

Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Caglar DUMAN

As part of the thesis, the structures of p-cSi/PSi/ReS,/graphene and graphene/ReSe,/ReS; were simulated
using the SCAPS-1D software package. For the simulated graphene/ReSez/ReS, structure, higher
performance was achieved compared to the p-cSi/PSi/ReS,/graphene structure. At 550 nm, an EQE of
96.37% was achieved, and at 790 nm, a responsivity of 0.54 A/W was obtained. For this reason, the
graphene/ReSe,/ReS; structure was experimentally produced. Additionally, in addition to this structure,
graphene/ReSes/ReS,/graphene was experimentally fabricated and investigated.

The 2D ReSe; and ReS; used in the fabrication were synthesized via the CVD method. The CVD method
was preferred due to its capability to produce high-quality ReX, structures with scalable growth suitable
for device applications. The graphene electrodes were derived from commercially purchased graphene
films. These films were transferred onto a SiO/p-Si substrate using PMMA-assisted wet transfer.
Subsequently, graphene stripes of the desired dimensions were patterned using photolithography and ICP-
RIE etching. The ReSe, and ReS; flakes, grown in a controlled manner via the CVD technique to suit the
device architecture, were sequentially stacked over the graphene stripes on the SiO/p-Si substrate using
PDMS-assisted dry transfer. After metallization, the photodetector structure was completed. A
comprehensive literature review revealed no prior studies investigating the graphene/ReSe2/ReSy/graphene
and graphene/ReSey/ReS; device architectures. The fabricated graphene/ReSe,/ReS; photodetector
demonstrated broadband photodetection performance from the visible to near-infrared spectral range (510
nm-1550 nm). This broadband response is attributed to the photon absorption and carrier generation by the
graphene at frequencies beyond the cut-off of the ReSe, and ReS; layers, indicating that graphene functions
not only as an electrode but also as an active photodetection layer at higher frequencies.

A high responsivity of approximately 10* A/W was achieved with the fabricated photodetector. As a result,
an EQE of 4.8x10* % and a detectivity of 3.6x10%2 Jones were calculated. Additionally, it was observed
that the fabricated device could operate in a self-driven mode without requiring an external power supply.
The ability of the device to detect across a broad wavelength range is significant for applications in
advanced technologies such as quantum communication, autonomous vehicles, smart agriculture, night
vision systems, and space or satellite-based sensing. Moreover, its self-powered operation highlights its
potential for energy efficient optoelectronic applications.

Keywords: 2D Materials, TMDC, CVD, ReSe>, ReS,, Graphene, Photodetector.
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1. GIRIS

Fotodedektorler, optik bir sinyali elektrik sinyallerine doniistiiren optoelektronik
aygitlardir. Giiniimiize kadar pek ¢ok fotodedektdr ¢esidi gelistirilmistir. Ornegin,
biyomedikal goriintiileme i¢in X-151n1; litografi ve canli hiicre incelemesi i¢in ultraviyole;
goriiniir 151k haberlesmesi, dijital kamera ve video goriintiileme i¢in goriiniir 151k; gece
goriisii ve optik iletisim i¢in yakin kizilotesi algilamadan yararlanilmaktadir. Silisyum
fotodedektorlerin entegre edildigi tiimlesik metal-oksit-yariiletken (complementary
metal-oxide—semiconductor, CMOS) teknolojisiyle yiiksek performansh dijital
kameralar ve optik algilama sistemleri elde edilebilmektedir. Silisyum, diistik dielektrik
sabiti nedeniyle diisiik kapasitans ve hizli ¢alisma gibi avantajlara sahiptir. Ancak,
Silisyumun dolayli bant araligi, optik absorpsiyonunu, goriiniir ile optik iletisim ve gece
goriis uygulamalarinda kullanilan yakin kizilotesi bolgelerindeki dalga boyu kapsamini
sinirlar. Civa Kadmiyum Telliir (HgCdTe) ve benzeri yapilardaki yari iletken
fotodedektorler ise goriinir ile yakin kizilotesi bolgedeki dalga boylarini
algilayabilmektedirler ancak imalatlar1 karmasiktir ve maliyeti arttiran teknikler ile
tiretilirler. Ayrica, bu dedektorlerin CMOS teknolojilerine entegrasyonu da kafes
uyumsuzlugu nedeniyle zordur. Bu yapilarin diger bir dezavantaj ise diisiik gliriiltii ve
yiiksek hassasiyet elde etmek i¢in kriyojenik calisma sicakligina ihtiya¢ duymalaridir
(Lee etal., 2001; Rogalski, 2005; Huo and Konstantatos, 2018). Fotodedektorlerin dnemli
uygulamalarindan olan giyilebilir ve tasiabilir optoelektronik icin CMOS uyumlulugu,
diisiik maliyetli iiretim, seffaflik ve esneklik benzeri 6zelliklere ihtiya¢ duyulmaktadir.
Ancak, geleneksel yari iletkenler bu beklentileri kargilayamamaktadir. Geleneksel kiilge
yari iletkenler sert, kirilgan ve opaktirlar. Bu nedenle, kiilge yar1 iletkenlerin biikiilebilir
ve esnek optoelektronik uygulamalari ciddi derecede kisitlanmaktadir. iki boyutlu (2B)
malzemeler biikiilebilir ve esnek olmalarinin yani1 sira ayarlanabilir bant genislikleri gibi
ozellikleri sayesinde optoelektronik uygulamalarda yiiksek potansiyel sunmaktadir (Long

etal., 2019).

Giyilebilir optoelektronikten faydalanan akilli sensorler, direkt deriye temas
ettirilerek kalp atis hizinin 6lgiilmesinde, arteriyel kan akisinin zamansal dinamiklerinin
izlenmesinde ve doku oksijenasyonunun 6l¢iilmesinde kullanilabilmektedir. Bu 6l¢iimler,
hem hasta takibinde hem de erken teshiste onemli bir potansiyele sahiptir. Sensor
tasariminda kullanilan fotodedektdrler, hiicresel dokulardan sagilan optik sinyalleri

algilayip sayisal verilerin elde edilmesini saglar (Kim et al., 2016; Singh et al., 2019; Ku
1



et al., 2020). Yiiksek hassasiyete ve yanit hizina sahip fotodedektorler, saglik alaninda
kullanilan yeni sensorlerin gelistirilmesinde faydali olacaktir (Kang et al., 2018).
Fotodedektorlerin 6n plana ¢iktigi diger bir kullanim alani veri iletimi i¢in optik sinyalleri
kullanan goriiniir 151k haberlesme (Visible Light Communication, VLC) sistemleridir.
Radyo dalgalarini kullanarak veri iletimi gerceklestiren sistemler, radyo dalgalar1 ortam
kosullarindan etkilenip bozuldugu i¢in veya kullanildigi ortamlardaki cihazlarin
calismasii etkiledigi icin hastanelerde, havacilikta, sualti arastirmalarinda ve enerji
santrallerinde kullanilamamaktadir. Bu alanlarda 151k dogas1 nedeniyle giivenli ve hizli
bir haberlesme alternatifi sunar. Ancak goriiniir 151k haberlesmesi tarihi ¢ok eskilere
dayanmasina ragmen alici ve verici olarak kullanilan cihazlarin kisitli kapasiteleri
nedeniyle heniiz yeterince yayginlagamamistir. VLC sistemlerine entegre edilecek,
yiiksek hizli algilama yapabilen ve yiiksek 151k absorpsiyon kabiliyetine sahip
fotodedektorler, bu teknolojinin gelisimine kuskusuz ivme kazandiracaktir (Li et al.,
2020).

Genis bant aralifina sahip fotodedektorler, optik iletisim, goriintiileme, gece
goriisii ve uzaktan algilama gibi optoelektronik uygulamalar icin biiyiikk potansiyele
sahiptir. Ayrica, polarizeli 151k kullanilarak daha fazla bilgi tasima kapasitesi elde
edilebilir. Bu nedenle, Van der Waals (vdW) yapisina dayali genis bant aralikli
polarizasyona duyarli fotodetektorler, yeni nesil fotodedektdrlerin tasarlanmasinda
onemli bir rol oynayacaktir (Li et al., 2020). Grafen’in kesfi ile ortaya ¢ikan 2B malzeme
ailesi, gecis metali dikalkojenitleri (transition metal dichalcogenides, TMDC’ler), altigen
Bor Nitriir (h-BN) ve Siyah Fosfor (BP) benzeri malzemelerle zamanla genisletilmistir.
Bu malzemeler Grafen’e kiyasla farkli elektronik ve optik Ozelliklerinden dolay:
uygulamalarda farkli roller tistlenebilirler (Wang et al., 2019). Kesfedilen ilk iki boyutlu
malzeme olan Grafen, goriiniir 1g1ktan terahertz frekansina kadar genis bir algilama dalga
boyu araligina sahiptir. Bosluksuz (gapless) dogasi nedeniyle absorbansi, yiiksek karanlik
akim nedeniyle duyarlilig1 ve algilamasi diisiiktiir (Long et al., 2016; Wang et al., 2021).
Gegis metali dikalkojenitler ise yiiksek absorbans, duyarlilik ve algilama yetenegi
gosterirler. Bu nedenle, fotodedektorlerde Grafen/TMDC heteroeklem yapilarin tercih
edilmesinin cihaz performansini yiikseltmesi beklenir (Wang et al., 2021). Grafen
kullanilarak hizli yanit, uzun vadeli termal kararlilik ve genis bant araliginda algilama

gibi 6zellikler fotodedektorlere kazandirilabilir (Jo et al., 2018; Silva et al., 2021).



2B malzemelerin ¢ogu, farkli diizlem igi kristal yonleri boyunca benzer elektriksel
ve optik ozellikler sergileyen nispeten simetrik 2B kristal kafeslere sahiptir. 2014’te,
diisiik simetrili kristal kafeslere sahip yeni bir 2B malzeme sinifi ortaya ¢ikmistir (Li et
al., 2014; Tongay et al., 2014; Xia et al., 2014). Diisiik simetrili bu 2B malzeme sinifi,
BP, BP’nin arsenik alasimlari, Germanyum (Ge) ve Kalay (Sn) gibi grup IV
elementlerinin monokalkojenitlerini iceren bilesikleri ve gecis metali dikalkojenit
ailesinden Renyum Disiilfiir (ReS;) ve Renyum Diselenit (ReSe;) yapilarindan
olusmaktadir (Tian et al., 2016a). Diistik kristal simetrileri sebebiyle farkli diizlem i¢i
kristal yonleri boyunca farkli elektriksel ve optik 6zellikler sergilerler (Tian et al., 2016b).
Bu nedenle geleneksel izotropik 2B malzemelerin 6tesinde yeni fotonik, elektronik ve

optoelektronik cihazlar olusturmak i¢in ilgi ¢ekici malzemelerdir (Li et al., 2020).

Popiiler 2B malzeme sinifi olan TMDC’lerin optoelektronik 6zellikleri, cihaz
gereksinimlerine uyacak sekilde, katman sayisinin degistirilmesiyle ayarlayabilmektedir
(Wang et al., 2012). Ancak, tabakalarin optoelektronik 6zelliklerinin kalinlikla degismesi
numune tekdiizeligi agisindan zorluklara neden olabilmektedir. 2B ReX, (X=S veya Se)
bazli malzemeler ile ilgili bazi1 c¢alismalar, optoelektronik O6zelliklerinin katman
sayisindan bagimsiz oldugunu gostermistir. Toplu haldeki tabakalar bile, elektronik ve
titresimsel olarak ayrilmis tek tabaka gibi davranirlar. Bu 06zellik, bozuk 1T kafes
yapisinin sonucu olan zayif vdW ara katman etkilesimlerine atfedilir (Yu et al., 2015;
Jariwala et al., 2016). Bu nedenle, ReX: optoelektronik nano cihazlar ve 2B
heteroyapilarin iiretimi ve tekdiizelik kontroliindeki zorluklarin asilmasi i¢in miitkemmel
bir potansiyel sunar. ReX», diger diisiik simetrili malzemelerle karsilastirildiginda
miitkemmel cevresel stabiliteye, alisilmadik yapisal 6zelliklere ve yapisal kararliliga
sahiptir. Ayrica, ReXz’nin diisiik kafes simetrisinden dolayr polarizasyona duyarli
fotoalgilama gerceklestirebilir (Li et al., 2020). ReXz yapilari, goriiniir ve yakin kizil6tesi
araliginda yiiksek 151k sogurma kabiliyeti, yapisal esnekligi, miikemmel cevresel
stabilitesi ve kalinliktan bagimsiz bant araligt nedeniyle yiiksek performansh

fotodedektdrler icin ideal adaylardandir.
1.1. Tezin Amaci

2B malzemeler ve bunlarin optoelektronik, fotonik uygulamalarinin ¢ogu hassas
tiretim prosesleri ve kontrollii laboratuvar ortamina ihtiyag duymalar1 nedeni ile heniiz

endiistriyellesememistir. Bu zorluklarin asilmasi, glinlimiiz teknolojileri agisindan kritik



oneme sahiptir ve daha fazla arastirmaya ihtiya¢ duyulmaktadir. Ozellikle diisiik simetrili
2B malzemeler, gérece yeni bir aragtirma alani olmasi sebebiyle kesfe agik pek ¢ok 6zgiin

Ozellige sahiptir.

Grup-VII TMDC’lerinden olan Renyum DiSiilfiir (ReS;), sira dist yapisal,
elektriksel, optik ve kimyasal 6zellikleri ile dikkat ¢ekmistir. ReS», diisiik kristal simetrisi
nedeniyle geleneksel simetrik 2B malzemelerin 6tesinde yeni fotonik, elektronik ve
optoelektronik cihaz uygulamalar1 i¢in imkan sunar. ReSp, diisiik simetrili kristal yapisi
sayesinde kiilge haldeyken bile elektronik ve titresimsel olarak ayrilmis tek katmanlar
gibi davranir. Boylece diger 2B malzemelerin aksine cesitli 6zellikleri katmandan
bagimsizdir (Jariwala et al., 2016). Kontrol edilebilen optik ve elektronik 6zelliklerinden
dolay1 6zel ilgi géoren MoS;, kiilge halden tek tabakaya diisiiriiliirken dolayl1 bant aralig
yapist direkt bant aralig1 yapisina doniisiir. ReS: ise diisiik simetrili kristal yapisinin bir
sonucu olan kararli 1T' kafes yapis1 nedeniyle daima direkt bant aralikli bir yar1 iletken
gibi davranir. Bu 6zelligi ile 2B malzemelerin katman kalinligina bagimliligi sorunu
¢oziilmiis olacaktir. ReSz, ¢evresel olarak kararli, kontrollii olarak biiylik boyutlarda
tiretilebilir olmasi nedeniyle diger diisiik simetrili malzemelere kiyasla da tistiinliik saglar
(Lietal., 2020). Kisa bir siirede, genis bant algilama, hassas algilama, zayif 11k algilama,
ultra hizli algilama, polarizasyona duyarli 151k algilama ve yiiksek hizli uzay iletisimi
benzeri uygulamalar1 igin yiizlerce ReS2 tabanli fotodedektor yapisi tasarlanip bilim
diinyasina sunulmustur. Yapilan calismalarda ReS2’nin bu fotodedektorler i¢in ideal
malzeme olabilecegi goriilmiistiir (Dastgeer et al., 2021; Wang et al., 2021). ReS> tabanl
fotodedektorler, genis spektral aralikta (ultraviyole, goriiniir 151k ve yakin kizilotesi, UV-
VIS-NIR) duyarliliga sahiptirler (Zhao et al., 2020; Elahi et al., 2020). Bu nedenle,
kimyasal ve biyolojik algilama, duman ve yangin algilama, fiize uyar1 sistemleri, uzay
iletisim sistemleri ve benzeri hem sivil hem de askeri uygulamalar i¢in yiiksek potansiyel
tasirlar (Han et al., 2017). ReS; yiiksek optik absorpsiyon ve genis algilama bant araligina
sahiptir ancak uzun 6miirlii tuzaklar nedeniyle yanit hiz1 diisiiktiir. VAW etkilesimleriyle
olusturulan heteroeklemler, birden fazla malzemenin istlin 6zelliklerini tek bir aygitta
birlestirme olanagi sunar. Diisiik simetrili bir TMDC f{iyesi olan ReSe;, renyumun
kimyasal dogasi geregi pek ¢ok o6zelligi bakimindan ReS2’ye benzer; ancak ReS;’ye
kiyasla daha diisiik optik sogurma katsayisi nedeniyle optik uygulamalarda gérece daha
az tercih edilmistir (Jo et al., 2018). Renyum tabanli TMDC’ler genel olarak yiiksek
fotoduyarlilik sergilerken fotoyanit hizlar1 diisiiktiir. Ancak, ReS; ve ReSe: yapilari



birbiriyle karsilastirildiginda, tuzak merkezleri gibi davranan Selenyum bosluklarinin
Siilfiir bosluklarina gore daha kisa olusma ve yeniden birlesme siirelerine sahip olmasi,
ReSe; fotodedektorlerin ReS; tabanli muadillerine gore daha hizli tepki vermesini saglar.
Bu nedenle Selenit esasli cihazlar, Siilfit esash cihazlara kiyasla daha hizli fototepkilere
ulasabilmektedir (Jo et al., 2018).

Tez kapsaminda ReS», ReSe> ve Grafen’in istiin o6zelliklerini birlestirmek
amaciyla Grafen/ReSez/ReS; heteroyapilar1 tasarlanmis ve TMDC’ler arasinda olusan
vdW heteroeklem yapisinda katmanlar aras1 optik gecise dayanan genis frekans aralifinda
yiiksek verimli optik algilama goézlemlenmistir. ReSe2, p-tip yari iletken 6zelligi
gosterirken ReSo, n-tip yart iletken 6zelligi gosterir. Bu nedenle, ReSe; ile ReS; arasinda
diyota benzer dogrultma davranist gdsteren tip II bant hizalamali bir p-n eklem olusur.
Sonug olarak, ReSe2/ReS; yapisi ile tasarlanan dedektorler, tek basina ReSe2 veya ReS»
dedektorlere kiyasla daha yiiksek duyarliliga, daha yiiksek tepki hizina ve genis spektral
algilama araligina sahip yiiksek optoelektronik performans sergilerler. Yapidaki Grafen
elektrot sayesinde algilama bant araligin1 genisletme, yiliksek tasiyict mobilitesi ve yiiksek
termal kararlilik 6zelliklerinden faydalanilmistir. Bu avantajlar nedeniyle tez ¢aligmasi
kapsaminda 6ncelikle SCAPS-1D yazilim paketi kullanilarak p-cSi/ Gozenekli Silisyum
(Porous Silicon-PSi)/ReS,/Grafen ve Grafen/ReSe2/ReS; yapilari simiile edilmistir.
Simiile edilen Grafen/ReSe2/ReS: yapisi ile p-cSi/PSi/ReS2/Grafen yapisina kiyasla daha
yiiksek performans elde edildigi i¢in Grafen/ReSe2/ReS; yapist deneysel olarak iiretilip
karakterize  edilmistir. ~ Ayrica  Grafen/ReSe./ReS,  yapisina ek  olarak
Grafen/ReSe2/ReSy/Grafen yapisi deneysel olarak iiretilip incelenmistir.

1.2. Kaynak Ozetleri

2B malzemeler, Grafen’in kesfi ile ortaya ¢ikmis ve ilgi ¢ekici optik, elektriksel
ve mekanik 6zelliklerinden dolay1 yogun ilgi gérmiislerdir (Novoselov et al., 2004; Wang
et al., 2019). 2B malzemelerin ¢ogu, farkli diizlem i¢i kristal yonleri boyunca benzer
elektriksel ve optik 6zellikler sergileyen nispeten simetrik 2B kristal kafeslere sahiptir.
2014’te, diisiik simetrili kristal kafeslere sahip yeni bir 2B malzeme sinifi ortaya ¢ikmistir
(Li et al., 2014; Tongay et al., 2014; Xia et al., 2014). Kristal yonleri boyunca farkli
elektriksel ve optik 6zellikler sergiledikleri i¢in, geleneksel izotropik 2B malzemelerin
Otesinde yeni fotonik, elektronik ve optoelektronik cihazlar olusturmak i¢in ilgi ¢ekici

malzemelerdir (Li et al., 2020). Diisiik simetrili bu 2B malzeme sinifi, siyah fosfor (BP),



BP’nin arsenikli alagimlari, germanyum (Ge) ve kalay (Sn) gibi grup IV elementlerinin
monokalkojenitlerini igeren bilesikleri ve TMDC ailesinden ReS; ve ReSe olusmaktadir
(Tian et al., 2016a).

2B ReX> (X= S veya Se) bazli malzemelerle ilgili bazi ¢alismalar, optoelektronik
Ozelliklerinin katman sayisindan bagimsiz oldugunu gostermistir. Yani, toplu haldeki
tabakalar bile, elektronik ve titresimsel olarak ayrilmis tek tabaka gibi davranirlar ve bu
ozellik, bozuk 1T kafes yapisina atfedilir (Yu et al., 2015; Jariwala et al., 2016). Bu
nedenle, ReX; tabanli optoelektronik nano cihazlar tekdiizelik kontroliindeki zorluklarin
asilmasi i¢in miikemmel bir potansiyel sunar. ReXp, diger diisiik simetrili malzemelerle
karsilastirildiginda mitkemmel ¢evresel stabiliteye, alisilmadik yapisal ozelliklere ve
yapisal kararliliga sahiptir. Ayrica, biiyiik 6l¢ekte ve kontrollii bir sekilde hazirlanabilirler
ve ReX: disiik kafes simetrisinden dolayr polarizasyona duyarli fotoalgilama
gerceklestirebilir (Li et al., 2020). ReXo, yiiksek 151k sogurma kabiliyeti, yapisal esnekligi
ve milkemmel cevresel stabilitesi nedeniyle yiiksek performansli fotodedektorler igin

ideal adaylardan biridir.

ReX: yapilariin optik, elektriksel, yapisal ve termal 6zellikleri biiyiik dlgiide
boyutlarina, morfolojilerine ve kristal kalitelerine baglidir. Potansiyel uygulamalar i¢in
iiretim yontemlerinin optimizasyolari ile bu 6zellikler sekillendirilebilmektedir (Tian et
al., 2016; Liu et al., 2020; Fadhel et al., 2021). Literatiirde, ReX> yapilar1 hidrotermal
yontem, kimyasal buhar tasima (Chemical vapor transport, CVT), fiziksel buhar
biriktirme (physical vapor deposition, PVVD), kimyasal buhar biriktirme (chemical vapor
deposition, CVD), mekanik eksfoliasyon (mechanical exfoliation, ME) ve siv1 faz
eksfoliasyon (liquid-phase exfoliation, LPE) ile sentezlenmistir (Tian et al., 2016; Yu et
al.,, 2019; Liu et al.,, 2020). Hidrotermal sentezde ve benzeri tekniklerde, triinii
kirletebilen reaktifler ve ¢oziiciiler kullanilmaktadir. Bu safsizliklar yapiy1 kusurlu hale
getirmekte ve ortaya ¢ikan yapilarin optik uygulamalarda kullanimini sinirlamaktadir. Bu
nedenle, ¢oOzelti igeren yoOntemlerle hazirlanan ReX> yapilar1 enerji doniistimii ve
biyolojik uygulamalar i¢in daha uygundur (Li et al., 2020). Hidrotermal yontemlerle
tiretilen ReX; yapilar1 fotokatalizor veya elektrokatalizor olarak kullanilmaktadir (Yan et
al., 2021; Pandey et al., 2023). CVT ile ise tek kristalli ReX; kiil¢e yapilari iiretilebilmekte
ve bu liretilen ReX? kristalleri mekanik eksfoliasyon ile 2B katmanlara ayrilabilmektedir
(Hafeez et al., 2017). Mekanik eksfoliasyon yontemiyle elde edilen ReX2 katmanlar
yiiksek kristal kalitesine sahip olsalar da kalinlik, boyut ve pul sekli bakiminda kontrol



edilmeleri zordur (Li et al., 2020). Mekanik eksfoliasyonun aksine, CVD yontemi ile
Olceklenebilir, yiiksek kaliteli ve tekrarlanabilir iiretim gerceklestirilebilir. CVD
yontemiyle, elde edilen ReX> pulunun kalinligi, yanal boyutu veya morfolojisi onciil
miktari, onciil tipi, sicaklik artis hizi, alttas tipi, biiyiime sicaklig1 ve biiylime siiresine
baghdir (Xiong et al., 2019). Bu nedenle CVD, 2B malzemelerin seri iiretimi i¢in en
uygun yontemlerden biri olarak kabul edilmektedir (Forster et al., 2017).

Son 11 yilda, Renyum tabanli fotodedektorlerin arastirildigr ¢ok sayida calisma
yapilmis ve Renyum tabanli 2B fotodedektorlerin gelecek uygulamalari icin umut vaat
eden sonuglar bildirilmistir (Zhang et al., 2015; Shim et al., 2016; Zhu et al., 2019; Elahi
et al., 2020; Kang et al., 2020; Afzal et al., 2021; Ahn et al., 2021; Tian and Liu, 2021;
Wang et al., 2021; Zhong et al., 2021; Li et al., 2022; Jawa et al., 2023).

Fotodedektorlerin performansini degerlendirmek igin fotoduyarlilik (responsivity,
R), harici kuantum verimliligi (external quantum efficiency, EQE), algilama yetenegi
(detectivity, D*) ve tepki siireleri benzeri gesitli dlgiitler kullanilmaktadir. Tlk kez 2015
yilinda birkag¢ katman kalinliginda CVD ile iiretilen 2B ReS: tabakalar kullanilarak bir
fotodedektdr iiretilmis ve 633 nm dalga boyunda 151k ile uyartilan dedektoriin 16,14 A/W
duyarlilik ile %3168 EQE sergiledigi bildirilmistir. Elde edilen sonug¢lar ReS>’nin
optoelektronik uygulamalar i¢i umut vaat eden bir malzeme oldugunu gostermektedir
(Zhang et al., 2015). Bant araligi daraldik¢a termal uyarilmalar artmakta ve bu artis
yiiksek karanlik akima neden olmaktadir (Rogalski 2005; Rogalski et al., 2021). Bu
nedenle, yiiksek duyarlilikla NIR bolgesinde algilama yapabilen fotodedektor tasarlamak
literatiirde bir problem olarak goriilmektedir. ReSe;’nin, dar bant yapisi sayesinde NIR
bolgesinde algilama yapabilmesi beklenmektedir. 2016 yilinda CVD ile bilyiitiilmiis tek
katmanli ReSe2 pul kullanarak tasarlanan ilk fotodedektér 850 nm ve 940 nm dalga
boylarinda 8,4 ve 5,1 A/W yiiksek duyarlilik gostermistir (Cui et al., 2017). ReSe2’nin
yiiksek kuantum verimliligi ve diisiik yiizey kusurlarinin bir sonucu olan diisiik karanlik

akimi sayesinde yiiksek duyarlilik elde edildigi diisiiniilmektedir (Li et al., 2020).

ReXz yapilarinin 15181 sogurma kabiliyeti yiiksektir ve genis bir spektral aralikta
algilama yapabilmektedir. Ancak, tek basina ReSe2 veya ReS: kullanilan dedektdrlerin
yanit siireleri uzundur. 2B malzemeler, kafes uyumsuzlugu sorunu olmadan iist {iste
istiflenerek vdW heteroeklem yapilar iiretilmektedir ve tiretilen bu vdW heteroyapilar iki
malzemenin avantajlarini bir araya getirmekle kalmayip, cihaz performansi i¢in faydali

1s1k-madde etkilesimleri olusturmaktadir (Liang et al., 2020; Li et al., 2022; Zhang et al.,
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2023). VAW heteroyapilar sayesinde, ReX: ile farkli 2B malzemelerin avantajlarini
birlestirerek fotodedektorlerin genel performansini gelistirmek miimkiindiir. ReX>
malzemelerinin yanit hizin1 arttirmak, spektral duyarlilik, algilama yetenegini arttirmak

ve EQE degerlerini iyilestirmek igin gesitli heteroeklem yapilar1 olusturulmustur.

Bu heteroyapilardan biri ReS; fotodedektoriin yanit hizini arttirmak amaciyla
olusturulan ReSy/Grafen heteroeklemidir. ReSz/Grafen fotodedektor igin 550 nm 151k
altinda duyarlilik, EQE ve D* degerleri sirastyla 7x10° A/W, %1,7x108 ve 1,9x10™ Jones
olarak bildirilmistir. Ayrica yanit hiz1 30 ms olarak 6l¢lilmiistiir ve algilanan spektral
araligin da genisledigi aktarilmistir (Kang et al., 2018). Sonraki yillarda yapilan
calismalarda ise ReSe; fotodedektor yapilarina Grafen elektrotlar eklenerek Grafen ve
ReSe>’nin avantajlarini birlestirilmistir. Tasarlanan Grafen/ReSe, dedektor igin 530
nm’de 4,7x10%> A/W duyarlilik ve %1090 EQE, 790 nm’de ise 3,3x 102 A/W duyarlilik ve
%518 EQE degerleri elde edilmistir. Ancak cihazin yanit hizi beklenen sekilde
arttirtlamamis ve 0,5 s civarinda dl¢tilmistiir (Silva et al., 2021). Elahi et al., (2020) ise
iki Grafen elektrot arasina ReSe> pulu yerlestirerek sandvig bi¢ciminde bir cihaz mimarisi
olusturmuslardir. Tasarlanan dedektor il e 220-1064 nm aralifinda genis bir spektumda
2x10°%-1,5%10" A/W araliginda duyarhlik degerleri elde ettiklerini bildirmislerdir.
Dedektoriin yanit siiresi ise tiim dalga boylarinda saniyeler mertebesindedir ve NIR’de

UV’ye kiyasla daha hizli yanitlar gézlemlenmistir (Elahi et al., 2020).

Ayrica, n-tipi ve p-tipi yar iletken 6zelligi gosteren ReS2 ve ReSe: kullanilarak
tip II bant hizalamasina sahip p-n eklemli fotodedektorler iiretilmistir (Cho et al., 2017,
Jo et al., 2018; Li et al., 2021; Li et al.,, 2022). Uretilen ReSez/ReS; heteroeklem
fotodedektor sayesinde genis dalga boyu araliginda (405-980 nm) hizli yanitlar (0,29-1,5
ms) gozlemlenmistir (Jo et al., 2018). 2024 yilinda ise Tungsten Disiilfiir (WS2)/ReSe>
vdW heteroeklem tasarlanmistir. WS> ve ReSe; arasinda da tip II bant hizalamasi olusmus
ve bu bant hizalamasi sayesinde 350 nm dalga boyunda harici gii¢ kaynagi kullanilmadan
(self-driven mode) 2,78 mA/W duyarlilik, 1,05 x 10' Jones algilama ve 4/5 ps yanit
stireleri elde edilmistir. Sunulan sonugclar, diisiik gii¢ tiikketimli optoelektronik cihazlar
icin umut vaat etmektedir (Du et al., 2024). 2025 yilinda yapilan bir ¢aligmada ise
Tungsten Diselenit (WSe2) ve ReS; arasinda olusturulan heteroeklem arastirilmis ve
tasarlanan fotodedektdr yapisinin sadece oda sicakliginda degil, yiiksek sicaklik
kosullarinda da (473 K) yiiksek hassasiyetli hizl1 yanitlar verebildigi aktarilmistir (Liao
etal., 2025).



ReS; ile iretilen alan etkili transistor (field effect transistor, FET) tabanl
fotodedektorler ise tuzak seviyeleri nedeniyle yiiksek karanlik akim ve yavas yanit siiresi
sergilemektedirler. ReS; tabanli yapilardaki bu zorluklar1 asmak amaciyla h-BN ve
Grafen kullanilarak Grafen/h-BN/ReS; heteroeklem FET tipi fotodedektor iiretilmis ve
karakterize edilmistir. h-BN, karanlik akimi1 bastirmis ve giiclii elektrik alan olusturarak
fotojenere tasiyicilarin hizli tiinellemesini saglamistir. Boylece hizli (~70 ps), yiiksek
sinyal giiriiltii orania sahip (~10%) ve polarizasyona duyarli bir FET tabanli fotodedektor
yapist elde edilmistir (Zhou et al., 2025). Baska bir ¢alismada ise ReS> tabanl yapilarin
karanlik akim ve yavas yanit problemleri ReSz/Molibden Diselenit (MoSez) heteroeklemi
ile asilmaya calistlmistir. Uretilen ReS2/MoSe; heteroeklem fotodedektdr sayesinde
polarizasyon agis1 ve Morse kodu birlestirilerek sifreli veri iletimi de gergeklestirilmistir.
Boylece, ReX> tabanli polarizasyona duyarli fotodedektorlerin glivenli optik haberlesme

alaninda kullanilabilecegi gosterilmistir (Pan et al., 2024; Wang et al., 2025).

Bilindigi tizere Silisyum, yar1 iletken endistrisinin temel tasi konumundadir ve
CMOS teknolojileriyle tamamen uyumludur. ReX> yapilarinin Si tabanli elektronik ve
fotonik devrelere kolayca entegre edilebilir olmalar i¢in ReS2/Si heteroeklem yapili
fotodedektor iiretilmistir. Uretilen dedektor yapisi sayesinde ReSz’nin giiglii 151k sogurma
kabiliyeti ile Si’un yiiksek tasiyici hareketliligi, diisiik maliyeti ve endiistriyel uyumu
birlestirilmistir (Intonti et al., 2024). Ayn1 y1l ReSe2/Si heteroeklem yapili fotodedektor
de tretilmis ve karakterize edilmistir (Jo et al., 2024). ReSe,/Si cihazinin genis bant
araliginda (405-1100nm) yiiksek duyarlilik (465 A/W) ve algilama (4,8 x 102 Jones)
gosterdigi aktarilirken ReS2/Si cihazi hizli tepki stiresi (300 ps) ve diistik karanlik akimi
(~4,1 nA) ile dne ¢ikarilmistir (Intonti et al., 2024; Jo et al., 2024).

1.3. Tezin Literatiire Katkilar:

Grafen ve ReSex/ReS; p-n yapsinin birlestirilmesi sayesinde, literatiirdeki
dedektorlerin zayif yonleri iyilestirilerek literatlire katki saglanmistir. ReSe; ve ReS;
arasinda olusan tip II bant hizalamasina sahip p-n eklemin cihaz performansini arttirdig:
diistiniilmektedir. Kullanilan 2B ReSe. ve ReS; yapilar1 CVD metodu ile iiretilmistir.
CVD metodu, cihaz uygulamalar i¢in 6l¢eklenebilir, yiliksek kaliteli ReXo iiretim imkani
sundugu igin tercih edilmistir (Li et al., 2020). Bu tez ¢alismas1 sonucunda literatiire

kazandirilan katkilar asagida maddeler halinde verilmistir.



o 2B malzemelerin kullanildig1 optoelektronik aygit uygulamalarinda ¢ogunlukla,
rastgele boyutlarda pullarin iretildigi mekanik eksfoliasyon yontemi tercih
edilmistir. Bu tez calismasinda ise CVD teknigi kullanilarak cihaz tasarimina

uygun ReSe; ve ReS; pullar tiretilmis ve cihaz fabrikasyonu i¢in kullanilmstir.

« Ik kez Grafen elektrotlar ve ReSe:/ReS; p-n eklemi birlikte kullanilarak
Grafen/ReSex/ReSy/Grafen ve st kontagin metal olan Grafen/ReSex/ReS;
fotodedektorler iiretilmistir. Uretilen Grafen/ReSe2/ReS; fotodedektor sayesinde,
ReS; ve ReSe; yapilarimin algilayamadigi dalga boylari, Grafen tabakasi
tarafindan algilanmistir. Grafen/ReSez/ReS; fotodedektor yapisindaki tabakalarin
optik bant aralig1 enerjileri iistten alta dogru kademeli olarak azalmaktadir. Bu

bant aralig1 gradyani, fototasiyicilarin ayirimi ve tasinimini kolaylastirmaktadir.

« Uretilen fotodedektor, literatiirdeki benzer fotodedektorlere nazaran daha genis
dalga boyu araliginda algilama yapabilmistir. Genis spektral aralikta algilama
yapabilen fotodedektorler kuantum haberlesme, otonom araglar, akilli tarim, gece
goriis sistemleri, uzay ve uydu tabanli algilama gibi ileri teknolojik alanlarda

kullanildig: i¢in 6nemlidir.

o SCAPS-1D yazilim paketi kullanilarak ilk kez p-cSi/PSi/ReS,/Grafen ve
Grafen/ReSe2/ReS; heteroyapilart modellenmistir.

1.4. Tezin Akis1

Bu tez, bes ana boliimden olusan bir akis takip edilerek olusturulmustur. “Giris”
boliimiinde, 2B malzemelere dayali fotodedektorlerin bilimsel ve teknolojik Gnemine
deginilmistir. Bu kapsamda, Grafen, ReSe, ve ReS, gibi 2B malzemelerin temel
ozellikleri ve literatiirdeki konumlar tartisilmis. Ayrica ¢alismanin amaci, kapsami ve

literatiire sunmay1 hedefledigi katkilar ortaya konmustur.

“Materyal ve Yontem” boliimiinde ise deneysel siirecte kullanilan malzemeler,
bu malzemelerin iiretimi, cihaz fabrikasyonu ve karakterizasyon yontemleri detayli olarak
sunulmustur. Ayrica, 2B malzeme tabanli aygitlarin modellenmesi i¢in kullanilan yazilim

paketleri anlatilmistir.

“Arastirma Bulgulari ve Tartisma” boliimiinde, malzemelerin tiretim siiregleri,

karakterizasyon sonugclari, fotodedektor fabrikasyonu anlatilmis ve fotodedektore ait

10



performans Ol¢limleri sunulmustur. Ayrica, SCAPS-1D yazilim paketi kullanilarak

modellenen cihaz ve elde edilen sonuglar incelenmistir.

Besinci bolim olan “Sonu¢ ve Oneriler” bolimiinde ise tez calismasi
kapsaminda elde edilen genel sonuclar 6zetlenmis, ¢alismanin literatiire ve uygulama
alanlaria olas1 katkilar1 vurgulanmistir. Ayrica, goriiniir ve yakin kizilotesi dalga boyu
araliginda algilama yapabilen 2B yapili fotodedektorlerin  performanslarinin
tyilestirilmesine ve benzer yapilarin gelistirilmesine yonelik gelecekte yapilabilecek

calismalara dair Oneriler sunulmustur.
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2. MATERYAL VE YONTEM

2.1. 2B ReS:2 ve ReSez Yapilarinn Ozellikleri
2.1.1. Kristal Yapi

Genel olarak, TMDC’ler Grafen gibi hegzagonal kristal yapiya sahiptir. Bu
yapilar, metal atomlarinin iki kalkojen tabakasi arasinda yer aldig1 Sekil 1 (a)’daki gibi
bir sandvi¢ yap1 bigiminde tanimlanabilmektedir. Bu durum, TMDC’lerin genel kimyasal
formiilii olan MX; ifadesini agiklamaktadir (Duerloo et al., 2014).
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Sekil 1. (a) TMDC’lerde yaygin olarak goriilen {i¢ kristal fazi: 2H, 1T ve 1T'. Her bir
faz, kafes sabitleri a ve b ile tanimlanan dikdortgen bir birim hiicre ile ifade edilebilir.
Burada M bir gegis metali atomunu, X ise bir kalkojen atomunu temsil etmektedir
(Duerloo et al., 2014). (b) ReS2’nin bozulmus 1T yapisinin, 1H yapisina sahip MoS; ile

karsilagtirmal1 olarak yan (iist iki panel) ve iistten goriiniimii (alt iki panel) (Tongay et
al., 2014).

Grup VI TMDC’lerde farkli metal koordinasyonlar1 ve ¢ok katmanli yigin
dizilimleri nedeniyle yapisal faz varyasyonlari gézlemlenmektedir (Duerloo et al., 2014).
Oktahedral ve trigonal prizmatik olmak tizere iki metal koordinasyon fazi vardir ve bunlar
sirastyla 2H ve 1T olarak adlandirilir. Ancak, ReSz’nin tek katmanli yapisi, MoS: gibi
geleneksel 1H yapisindaki TMDC’lerden oldukga farklidir. ReXz, asimetrik yapisal
bozulmaya (distorsiyon) ugramis, 1T yapisi olarak degerlendirilebilecek, 6zglin bir 1T’
kristal yapisina sahiptir (Duerloo et al., 2014; Xiong et al., 2019). Sekil 1 (b)’de ReS2’nin

bozulmus 1T kristal yapisinin yandan ve {istten goriiniimii verilmistir.
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1925 yilinda kesfedilen renyum, periyodik tablonun son kararli elementi olarak
kabul edilmektedir ve yerkabugundaki en nadir elementlerden biridir ( Xiong et al., 2019;
Li et al., 2020). Kiilge ReSz, Grafen ve diger TMDC’ler gibi her bir katmani zayif vdW
kuvvetleriyle bir arada tutulan tabakali bir kristal yapiya sahiptir. ReX; kristalindeki Re
atomunun degerlik elektronlarinin dizilimi ve atomik yapis1 Sekil 2 (a)’da sunulmustur
(Li etal., 2020).
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Sekil 2. (a) 1T’ fazindaki ReS; kristalinde Re atomunun degerlik elektronlarinin
dizilimi. (b) Tek tabakali ReX>’nin atomik yapis1 (Li et al., 2020).

Her bir Re atomu yedi degerlik elektronuna sahiptir ve bu elektronlardan biri bag
yapmamis elektron konumundadir. Re atomundaki fazla degerlik elektronu sebebiyle
ReX> kristalinde hem metal-kalkojen hem de metal-metal baglart bulunmaktadir.
Ozellikle metal-metal baglarmin varligi, ReXz’nin birim hiicre yapisini iki katina ¢ikarir.
Bu durum, bir birim ReX> yapisinda dort renyum ve sekiz kalkojen (Siilfiir (S), Selenyum

(Se)) atomu bulundugu anlamina gelmektedir (Xiong et al., 2019; Satheesh et al., 2023).

Her bir ReX> katmani Sekil 2 (b)’deki gibi tek boyutlu ve birbirine paralel
hizalanmig Re4 kiimelerinden olusan zincirleri igeren bir tek katman (monolayer) yapiya
sahiptir. Re-Re baglari, Re zincirlerinden olusan bir siiperorgii yapisinin olugmasina
neden olmaktadir. Katman diizleminde, biikiilmiis kalkojen katmanlari ve zigzag
bicimindeki Re zincirleri, kafes vektorlerinden biri boyunca gozlemlenebilir. Bu yapi,
Peierls bozulmasinin bir sonucu olup, hegzagonal simetrinin kirtlmasina yol agmaktadir
(Tongay et al., 2014). Dolayisiyla, ReX> kristali oktahedral 1T fazinin simetrisinden
tiireyen bir Peierls bozulmasi sergilemektedir (Xiong et al., 2019; Satheesh et al., 2023).

Her bir katmanda Re zincirlerinin bulunmasi nedeniyle, katmanlar arasi enerji
farki oldukca disiktir. Bu durum, ReX: kristallerinde katmanlarin diizensiz

istiflenmesine sebep olmaktadir. Ayrica, Re atomlarindaki fazla bir adet elektron, katman

13



igindeki kutuplagsmayr 6nemli Ol¢iide azaltmaktadir ve bu da katmanlar arasi vdW
etkilesimlerinin zayiflamasina neden olmaktadir. Yani, ReX, katmanlar1 arasindaki
baglanmanin zayif olmasinin temel nedenleri, hem katmanlar arasi istiflenme diizeninin
olmamasi hem de katman ici kutuplasmanin zayif olmasidir. Diisiik kafes simetrisine
sahip olan ReX», bu zayif katmanlar arasi etkilesim sayesinde énemli dlglide anizotropik
ozellikler sergilemektedir. Ozellikle tek katmanli ReS», diizlem ici ydnlerde belirgin
farklilik gésteren kuantum sinirlama (quantum confinement) etkileriyle yiiksek derecede
anizotropi sunar. Literatiirde incelenen tiim TMDC’ler arasinda, iki eksen boyunca en
yiiksek anizotropik hareketlilik oranina sahip olan malzeme ReS:’dir. Ayrica, NIR
frekanslarinda anizotropik optik dzellikler de sergilemektedir (Tongay et al., 2014; Xiong
etal., 2019).

ReX: yapilarinin elementel bilesimini, bag yapisini ve oksidasyon durumunu
belirlemek icin enerji dagilimli X-151mm1 spektroskopisi (EDS) ve X-1s1mm1 fotoelektron
spektroskopisi (XPS) kullanilmaktadir (Yao et al., 2019; Pandey et al., 2023; Sun et al.,
2023).

Literatiirde CVD ile biiyiitiilen ReS2 filmleri EDS kullanilarak analiz edilmis ve
Re-S sinyallerinin oraninin %32,41 ve %67,59 oldugu aktarilmistir. Bu oran yaklasik
1:2 stokiyometrisine uymaktadir (Sun et al., 2023). Ayn1 sekilde ReSe> filmleri i¢in
yapilan EDS analizinde de Re ve Se elementlerinin homojen dagildigi ve Re:Se oraninin

1:2 oldugu goriilmiistiir (Yao et al., 2019).

Ayrica, XPS ile ReS; ve ReSez’de Re atomlarinin 4f seviyelerinden yayilan
karakteristik fotoelektron pikleri ve kalkojenlerin p veya d seviyelerinden gelen pikler
analiz edilebilmektedir. ReS; kristalleri igin Re 4172 ve 4fs;2 gekirdek seviyeleri ~ 42,5 eV
ve 449eV’de gozlenmekte, bu iki pik arasindaki ~2.4 eV’lik ayrim Re-S bag
olusumundan kaynaklanmaktadir. S 2pap ve 2p12 piki ise ~ 162,9 eV ve 164,1 eV’de
bulunmaktadir. Bu bag enerjileri, ReSy’deki Re** oksidasyon durumunu ve Siilfiir
atomlarinin 2p yoriingelerini dogrulamaktadir (Kim et al., 2017). ReSe> filmleri igin Re
4f712 ve 4fsp pikleri ~ 42,2 eV ve 44,7 eV civarinda bulunmakta, Se 3ds/2 ve 3das pikleri
ise ~ 53,5 eV ve 54,6 eV’de yer almaktadir. Bu degerler Re-Se baglarinin varligini ve Re
atomlarinin yiiksek oksidasyon durumunu dogrulamaktadir (Pandey et al., 2023).

ReX: yapilarmin kalinligi, yiizey morfolojisi ve yapisal anizotropi ise atomik

kuvvet mikroskobu (AFM), taramali elektron mikroskobu (SEM) ve transmisyon elektron
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mikroskobu (TEM) kullanilarak incelenmektedir. Yapilan deneysel ¢alismalarda tek
tabakali ReSz pullarinin ~0.7 nm ve ReSe; pullarinin ise ~0.75 nm kalinlikta oldugu
aktarilmigtir (Li vd, 2016; Cui et al., 2016; Cui et al., 2017; Jo et al., 2018; Varghese et
al., 2020; Jiang et al., 2020).

ReX: yapilarinin film siirekliligini ve heteroyap arayiizlerini degerlendirmek icin
ise SEM kullanilmaktadir. Literatiirdeki ¢alismalarda heteroyapilarin yilizeyinin diizgiin,
temiz ve homojen oldugu SEM ile gosterilmistir (Nazirt et al., 2022). ReS; ve ReSe>
filmlerinde yiiksek ¢ozliniirliiklit TEM (HRTEM), kafes dizilimini ve kusurlari incelemek
icin kullanilmistir. TEM, 6rnekten gecen elektronlarin kirinimi ve goriintiilenmesiyle

atomik diizeni ortaya c¢ikarmaktadir. HRTEM ile ReXz yapilarmin 1 T' fazinin kafes

cizgileri ve rastgele yoOnlenmis anizotropik biiylime Sekil 3’teki  gibi
goriintiilenebilmektedir (Huang et al., 2019; Li et al., 2019; Chen et al., 2021).

Sekil 3. (a) [001] goriintiileme yoniine sahip bozulmamis ReS2 nanosyapilarin ve (b) 10
saniye Ar iyon demeti bombardimanina maruz kalmis ReS2 nanosyapilarin HRTEM

gorlintiileri (Huang et al., 2019).
2.1.2. Elektronik Bant Yapis1

ReX> bilesiklerinde valans bandi ve iletkenlik bandi kenarlari, sirasiyla Re
atomlarimin  d-orbitalleri ve X (kalkojen) atomlarinin p-orbitalleri tarafindan
belirlenmektedir. Yogunluk fonksiyonel teorisi (Density functional theory, DFT)
hesaplamalari, ReX; tabakalarinin kalinligi kiilge halden tek katmana indirildiginde
yalnizca kiigiik bir bant araligi genislemesi disinda neredeyse ayni elektronik bant
yapisiin korundugunu gostermistir (Tongay et al., 2014; Li et al., 2020). ReX>’nin bu

davranigi, bozulmus 1T kristal yapisina baglh olarak katmanlar arasi etkilesimin zayif
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olmast ile agiklanmaktadir. Bu zayif etkilesim, bant yeniden normallesmesinin
gerceklesmemesine ve bdylece toplu ReX:’nin elektronik ve titresimsel olarak
birbirinden ayrik tabakalar gibi davranmasina neden olmaktadir (Tongay et al., 2014;
Satheesh et al., 2023).

ReS,’nin bant aralig1 degerleri DFT ile kiil¢e yapr1 igin 1,35 eV, li¢ tabakali yap1
icin 1,40 eV ve tek tabakali yapi igin 1,44 ¢V olarak hesaplanmistir (Liu et al., 2015).
DFT ile hesaplanan tek tabakali, {i¢ tabakali ve bes tabakali ReS; i¢in elektronik bant
yapist Sekil 4’te sunulmustur (Liu et al., 2015).
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Sekil 4. ReS;’nin DFT ile hesaplanan tek tabakali, ti¢ tabakali ve bes tabakali
elektronik bant yapisi (Liu et al., 2015).

Deneysel ¢alismalarda ReS> yapilariin kalinligr kiilgeden tek tabakaya inerken
bant aralig1 degerinin 1,5’ten 1,7’ ye kaydigi aktarilmistir (Li et al., 2016; Sun et al., 2023).
Ayrica, farkli kalinliklardaki tiim ReS2 yapilar1 dogrudan bant aralikli (direct bandgap)
yari iletken Ozelligi sergilemektedir (Splendiani et al., 2010). ReSe; i¢in yapilan DFT
hesaplamalari ise kiilge ReSe2’nin 1,09-1,31 eV araliginda dogrudan bant aralikli bir yar1
iletken gibi davrandigini, buna karsin tek katmanli ReSe2’nin dolayli bant araligina (1,34
eV) sahip oldugunu ortaya koymustur. Ancak literatiirde bu durumun tersini rapor eden
calismalar da bulunmaktadir (Marzik et al., 1984; Cui etal., 2017; Li etal., 2020). Ayrica
deneysel calismalarda ReSez’nin bant araligi kiilge yapilart igin 1,29 eV, tek tabakali
yapilar i¢in ise 1,3 eV olgiilmiistiir (Cui et al., 2017).
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2.1.3. Optik Ozellikler

DFT ile ReS2’nin katmanlar aras1 baglanma enerjisi birim hiicre bagina yaklasik
18 meV olarak hesaplanmistir. Buna karsilik, MoS: i¢in bu deger Sekil 5 (a)’da goriildiigi
tizere yaklasik 460 meV’dir (Tongay et al., 2014). Bu sonug, ReS2’nin katmanlar arasi
etkilesiminin MoS>’ye kiyasla ¢ok daha zayif oldugunu agikc¢a gostermektedir.
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Sekil 5. (a) Katmanlar aras1 mesafenin bir fonksiyonu olarak sistemin hesaplanan
toplam enerjisi. ReSz’deki enerji egrisi minimumunun daha s1g olmasi ReSz’nin
MoS:’ye kiyasla ¢cok daha zayif katmanlar arasi baglanma enerjisi oldugunu ifade
etmektedir. (b) Farkli katman sayisina sahip ReS2’nin PL spektrumu (Tongay et al.,
2014). (c) Farkli katman sayisina sahip ReSe2’nin PL spektrumu (Zhao et al., 2015). (d)
ReS», ReSSe alagimi ve ReSe2’nin sogurma spektrumu (Liu et al., 2016).

ReS2’nin, diger 2B malzemelere kiyasla bu denli zayif katmanlar aras1 etkilesimi;
kalinliga bagli Raman ve Fotoliiminesans (photoluminescence, PL) spektrumlart ve
sicakliga bagli Raman spektrumlari gibi deneysel yontemlerle de dogrulanmaktadir (Li et
al., 2020). Sekil 5 (b) ve (¢)’den goriildiigi tizere, ReX2 malzemelerinin PL spektrumlari,
katman sayisina bagli nemli bir degisim gostermemektedir. ReS; ve ReSe,’nin kalinligi
kiilge yapidan tek tabakali yapiya inceldik¢e, PL yogunlugu azalmaktadir; ancak pik
konumunda yalnizca ihmal edilebilir diizeyde maviye kayma gozlemlenmektedir (Zhao
et al., 2015). Bu sonuglar, pulun inceltilmesinin elektronlarin kuantum sinirlamasini
artirmadigimi ve komsu katmanlarin elektronik olarak biiyiik 6l¢lide ayrik oldugunu

gostermektedir.

Optik sogurma spektrumlarinda, hem kiilge hem de tek tabakali ReS; i¢in ii¢ optik
gecis tanimlanmustir. Bu durum, ReSz’nin eksitonik ve emisyon 6zelliklerinin birbirinden
ayrik oldugunu gostermektedir (Aslan et al., 2015). Ayrica, ReS; (1,51 eV) ve ReSe;

(1,32 eV) malzemelerinin eksiton pikleri, PL spektrumlarindan elde edilen bant araligi
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degerleriyle uyusmaktadir. Sekil 5 (d)’de sunulan ReSSe alagiminin 1,39 eV’da
konumlanan eksiton zirvesi ise bu alasimlarda enerji bant miihendisliginin etkili bir

sekilde gercgeklestirilebildigini gostermektedir.

Katmanli ReS; ve ReSe; yapilan diisiik simetrileri nedeniyle 100-400 cm™
araliginda ¢ok sayida Raman pikine sahiptir (Li et al., 2020). ReS, 132 cm™ ve 139 cm™?
konumlu tepe noktasi diizlem dis1 Agmoduna diger modlar ise diizlem i¢i Egmoda karsilik
gelmektedir. Ayrica, Raman modlarinin keskinligi 1yi bir kristal kalitesinin gostergesidir
(Li et al., 2016; Chen et al., 2018; Lim et al., 2019). Yapisal olarak ReS; ile benzerlik
gdsteren ReSez’nin ise diizlem ici ve dis1 titresim modlarna karsilik gelen ~124 cm™
(EgMaM ve ~173 cm™t (Ag) konumlu iki tipik Raman tepe noktas1 vardir (Hafeez et al.,
2016; Xie et al., 2019; Mathew et al., 2022).

2.2. 2B ReS: ve ReSe2 Yapilarinin Uretim Yéntemleri

ReXz yapilarinin optik, elektriksel, yapisal ve termal 6zellikleri kristal kalitesine
baghdir (Tian et al., 2016; Liu et al., 2020; Fadhel et al., 2021). Literatiirde ReSey;
hidrotermal yontem, CVT, CVD, ME ve LPE yontemleriyle tiretilmistir (Tian et al., 2016;
Yu et al., 2019; Liu et al., 2020). Hidrotermal yontemlerde ¢oziicii ve reaktiflerden
kaynaklanan safsizliklar yapiy1 kusurlu hale getirerek optik uygulamalart sinirlamaktadir;
bu nedenle bu yapilar daha c¢ok enerji doniisiimii ve biyomedikal alanlarda
kullanilmaktadir (Li et al., 2020; Yan et al., 2021; Pandey et al., 2023). CVT yontemi ise
kiilge malzemelerin sentezinde kullanilan bir tiretim yontemdir (Wang et al., 2019). CVT
yontemiyle iiretilen kiilge haldeki malzemeler, mekanik eksfoliasyon yontemi ile 2B
malzemelere déniistiiriilebilmektedir (Tongay et al., 2014; Li et al., 2020). ilk 2B ReX>
yapilar1 da bu yontem kullanilarak hazirlanmigtir (Tongay et al., 2014; Wang et al., 2019).

Iki boyutlu malzemelerin kullanildig1 optik uygulamalarda ¢cogunlukla, rastgele
boyutlarda pullarin tiretildigi ME yontemi tercih edilmektedir (Hafeez et al., 2017; Li et
al., 2020). ME, yiiksek kristal kalitesine sahip 2B yapilarin sentezi i¢in kullanilan basit
bir tekniktir. ME’nin temel adimlar1 ve ME ile elde edilen birka¢ katmanli bir ReSe>
kristalinin optik mikroskop goriintiisii Sekil 6’da sunulmaktadir (Yi and Shen 2015;
Lorchat et al., 2016).
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Sekil 6. (a) Mekanik eksfoliasyonla 2B malzeme sentezi (Yi and Shen 2015). (b)

Eksfole edilmis birkag¢ katmanli bir ReSe> kristalinin optik mikroskop goriintiisii
(Lorchat et al., 2016).

Mekanik eksfoliasyonda, kiilge haldeki malzeme endiistriyel seffaf banda (selo
bant veya nitto band) yapistirilir ardindan malzemenin diger tarafina bagka bir bant
parcast yerlestirilir. Iki bant parcasinin birkag kez soyulmasi ile elde edilen film, temiz ve
diiz bir alttasa aktarilir. Elde edilen film, tek katmanli veya ¢ok katmanli formda

olabilmektedir (Yi and Shen 2015; Liu et sal. 2020; Li et al., 2020 ).

Mekanik eksfoliasyonla iiretilen pullar yiiksek kristal kalitesine sahiptir ve ME
uygulamasi kolay bir yontemdir. Ancak, ME yontemi ile tekrarlanabilir ve kontrollii bir
tiretim siireci olugturmak zordur (Li et al., 2020). Buna karsilik CVD yo6ntemi, Sentez
parametrelerinin ayarlanmasiyla kontrollii, 6lgeklenebilir, genis yanal alanli ve yiiksek
kaliteli iiretim sunmaktadir (Xiong et al., 2019; Forster et al., 2017).

2.2.1. 2B ReS2 ve ReSe2 Yapilarinin CVD Yéntemi ile Uretimi

CVD, geleneksel yari iletken filmlerin {retilmesi i¢in kullanilan asagidan
yukariya yaklagimlardan biridir ve 2B malzemeleri biiylitmek i¢in yaygin olarak
kullanilmaktadir. CVD prosesi, onciiler arasindaki kimyasal reaksiyon vasitasiyla elde
edilen gaz fazindan kati materyalin biriktirilmesini icermektedir. Bu siirecte biiylime
sicakligi, gaz akis hizi, alttas tipi, 6nciil segimi benzeri bir¢ok parametrenin iyi kontrol
edilmesi gerekir (Li et al., 2020). CVD yontemi, yiiksek kontrol edilebilirligi nedeniyle
2B malzemelerin seri iiretimi i¢in en uygun yontemlerden biri olarak kabul edilmektedir

(Forster et al., 2017). Ancak, ReX: yapilarinin disiik simetrisinin bir sonucu olan
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asimetrik ve diizlem dis1 bilylime, bu yapilarin CVD yontemiyle kontrollii sentezlerini
zorlastirmaktadir. Daha 6nceki ¢aligmalarda ReX2 pullarinin kolaylikla kalin, tekdiize

olmayan, ¢icek benzeri ve dendritik yapilara dontistiigii bildirilmistir.

ReX> yapilarimin CVD metodu ile sentezinin arastirildigi ilk ¢alismalarinda diistik
maliyeti nedeniyle Renyum (Re) kaynagi olarak NH4ReOs (Amonyum Perhanat)
kullanilmistir (He et al., 2015; Chen et al., 2018; Chen et al., 2021). Ayn1 yillarda yapilan
diger calismalarda ise Oncii olarak Re tozu kullanilmis ve Re Onciisii ile iiretilen ReXo>
pullarnin NH4ReOs kullanilarak sentezlenen pullara kiyasla daha yiiksek kristal
kalitesine sahip oldugu bildirilmistir. Ancak, Re’nin yiiksek erime noktast (3180 °C)
nedeniyle epitaksiyel biliyiime verimliligi diisiiktiir (Cui et al., 2016; Chen et al., 2018).
Yiiksek erime noktasi probleminin iistesinden gelmek i¢in 850 °C &tektik noktaya sahip
Re-Telliir ikili karisimi oncli olarak kullanilmis ve mika althk {izerinde ~20 pm

boyutunda pullar elde edilmistir (Cui et al., 2016).

CVD c¢aligmalarinda Renyum kaynagi olarak kullanilan diger bir oncii toz ise
Renyum Trioksit’dir (ReO3s). ReO3 tozunun daha yiiksek biiyiime verimliligi, daha disiik
biiylime sicakligi ve daha yiiksek kristal kalitesi sayesinde Re ve NH4ReO4’e kiyasla daha
avantajli oldugu bilinmektedir (Li et al., 2016;Cui et al., 2017; Jiang et al., 2018; Xie et
al., 2019; He et al., 2022).

S’nin kimyasal reaktivitesi Se’den daha yiiksektir. Bu nedenle ReS> yapilarinin
biiyiitiilmesi ReSe2 yapilarina kiyasla nispeten daha kolaydir ve CVD metodu ilk olarak
ReS; yapilari igin arastirilmistir (He et al., 2015). Bu arastirmalarda edinilen deneyimler
nedeniyle ReSe>’nin CVD biiyiitiilmesini inceleyen ¢alismalarin neredeyse tamaminda
Renyum kaynagi olarak ReOz kullanilmistir (Cui et al., 2017; Kang et al., 2017; Liu et
al., 2018; Jiang et al., 2018; Jiang et al., 2020; Ge et al., 2022). ReOs kararsiz oldugu igin
sicaklik 400°C’ye yiikseldiginde Denklem 1°deki gibi hizla kolay siiblimlesen Re20O7
(Renyum Heptaoksit) ve daha az ugucu olan ReO2’ye (Renyum Oksit) ayrigir. Daha sonra
reaktif Re2O7’in uygun sicaklikta S veya Se ile Denklem 2 ve 3’teki gibi tepkimeye
girmesi sonucu sirastyla ReS; ve ReSez yapilar sentezlenebilmektedir (Li et al., 2016; Li
et al., 2020; Mathew et al., 2022).

400°C

3ReO, >ReO, +Re, O, 1)

2Re, 0, +155 —4Re S, + 750, @)

20



Re, O, +Se — Re Se, (3)

Ucgucu Re20y7, asir1 miktarda buhar ve gekirdeklenmeye neden olur (Li et al., 2016;
Li etal., 2020). Bu asir1 ¢ekirdeklenme kontrolsiiz, anizotropik ve diizlem dis1 bliyiimeye
neden olur. Boylece kalin, dendritik veya ¢igek benzeri yapilar elde edilir (Li et al., 2016;
Cui et al., 2017). Biiyiime sirasinda ¢ekirdeklenme yogunlugunun azaltilmasiyla genis
alanli TMDC’lerin sentezi miimkiindiir (Wang et al., 2020). Reaktanlarin (Renyum
oksitleri ve S/Se) konsantrasyonunda ve akis hizinda meydana gelen azalma
cekirdeklenme yogunlugu ve biiyiime hizinda azalmaya neden olmaktadir. Boylece,
genis alanli, tekdiizeligi iyi ve kaliteli TMDC tabakalarinin sentezine katkida bulunan

nispeten istikrarl bir biiylime ortami olusturulmaktadir (Kang et al., 2020).

ReXz2’de katmanlar arasi baglanti, diger TMDC’lere kiyasla zayiftir ve bu zayif
katmanlar arasi baglanti, Frank-van der Merwe biiylimesini (katman katman biiyiime) ¢ok
daha kolay hale getirmektedir (Cui et al., 2016). CVD yonteminde, tek katmanli ve
yiiksek kaliteli ReX2 pullarinin sentezlenmesi i¢in uygun alttas secimi de Onemlidir.
Farkli alttaglar tizerinde biiyliyen pullarin kalinligi ve morfolojisi, go¢ bariyer
enerjisindeki (Em) ve altlik-adatom etkilesimindeki degisiklik nedeniyle farklidir. Gog
katsayis1 D ile Em arasindaki iliski Denklem 4°teki gibi ifade edilmektedir (Cui et al.,
2016; Seo et al., 2019).

En /KT

Doce 4)

Burada k ve T sirasiyla Boltzmann sabiti ve alttag sicakligidir (Cui et al., 2016).
Safir veya mika atliklar iizerinde tek tabakali ve biiylik boyutlu ReX: pullar
sentezlenebilirken, SiO./Si atliklarda diizlem dis1 biiyiime gézlemlenmektedir (Cui et al.,
2017; Seo et al., 2019). 2B ReS; tabakalarmin SiO2/Si ve mika altlik tizerindeki biiyiime
davranig1 Sekil 7°de gosterildigi gibidir (Cui et al., 2017; Qin et al., 2017).
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Sekil 7. 2B ReS; tabakalarinin (a, ¢, d) SiO2/Si ve (b, e, f) sinirli reaksiyon alanina
sahip mika altlik tizerindeki biiylime davranigi (Cui et al., 2017; Qin et al., 2017).

Bir¢ok sarkan bagi olan SiO: ile adatomlar arasindaki gii¢lii etkilesimlerden
dolayr SiO2 yiizeyindeki adatomlarin Em’si, mika ve safirden daha yiiksektir. SiO:
yiizeyindeki go¢ katsayisi, ayni biliylime siiresi ve sicaklikta mika ve safirden daha
distiktiir. Diger bir deyisle, mika ve safirin atomik olarak diiz ve kimyasal olarak inert
yiizeyi, sentez sirasinda Onciil gocilinli kolaylastirarak ReX2’nin kalinlik tekdiizeligini
iyilestirmektedir. Ayrica, ReX> ile safir ve mika arasindaki zayif van der Waals
etkilesiminin sentez sirasinda yiizeyi sinirlayict bir rol oynayacagr ve diizlem disi
bliylimeyi baskilayabilecegi diisliniilmektedir. Ancak, mikanin atomik diizlemselligi
nedeniyle bu etkinin daha belirgin oldugu bildirilmistir (Cui et al., 2016; Cui et al., 2017,
Jo et al., 2018; Seo et al., 2019). Dahasi, iki mika {ist ste istiflenerek bir mikroreaktor
insa edilebilmekte ve boylece sinirli bir reaksiyon alaninda daha biiyiik pullar elde

edilebilmektedir.

ReS: deneylerinde genellikle taze kesilmis mika altliklar kullanilmaktadir. Sekil
8 (a)’da kristal yapist sunulan muskovit mika (KAI2(Al2Siz010)(OH).) tabakalara
ayrildiginda yapisindaki potasyum iyonlar1 (K*) her bir yiizeye Sekil 8 (b)’de gosterildigi
gibi rastgele yayilir ve yayilan bu K* iyonlari epitaksiyel biiylime sirasinda ¢ekirdeklenme
bolgesi gorevi goriir. Taze kesilmis mikalar oksijen ortaminda tavlanarak K* iyonlariin
uzaklastirilmasi ile atomik olarak diiz bir mika yiizeyi olusturulabilmektedir. Tavlama
islemi cekirdeklenme bolgelerini azaltarak yanal biiylimeyi kolaylagtirmakta ve genis

alanh ve yiiksek kaliteli ReS: filmlerinin epitaksiyel biiyiimesini desteklemektedir. K*
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iyonlarinin 6nerilen oksijen destekli uzaklastirilmasi Sekil 8 (c)’de sunulmustur (Sun et

al., 2023; Chiu et al., 2023).

(a) Muskovit mika (b) Taze kesilmis Muskovit mika (C) Tavlama
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Sekil 8. (a) Muskovit mikanin kristal yapisi. (b) Taze kesilmis mikanin semasi. (¢) K*

iyonlarmin dnerilen oksijen destekli uzaklastirilmasinin semasi (Chiu et al., 2023).

2B ReSe; pullart biiyiitiiliirken Se’un diisiik kimyasal reaktivitesi sentezlemeyi
zorlagtirmaktadir (Cui et al., 2017). Ha tasiyici gazi biiyiitme siirecine dahil edilerek, Se
H2Se’ye indirgenebilmekte ve bdylece Se’un kimyasal reaktivitesi arttirilabilmektedir
(Cui et al., 2017). Se buhari, Ar ve H> tasiyici gazlar yardimiyla tasinip Re2O7 ve ReO>
ile Denklem 5°teki gibi reaksiyona girmektedir (Ge et al., 2022).

Re, O, +ReO, +H, +Se - Re Se, + H,0+ H,Se (5)

Ayrica, c¢ekirdeklenme yogunlugunun baskilanmasi ve bdylece ReSez’nin
kalinliginin kontrol edilebilmesi i¢in de uygun miktarda H2 nin kullanilmas1 6nemlidir.
ReSe, Hz gazi kullanilmadan biiyiitiildiigiinde, Re2O7 buhari asir1 bir biiyiime hizina
neden olmakta ve kalin pullarin olusumuna yol agmaktadir. Biiylime siirecine bir miktar
H> eklendiginde, ugucu Re207’nin diisiik degerlik durumuna (ReOs-x) indirgenmesi ile
daha ince tabakalar biiylitmek miimkiin olmaktadir. Ancak, asir1t H2 (>10 sccm), ugucu
Re>O7’nin tamamini daha az ugucu ReO> veya Re’ye indirger ve bu, ReSe. nin biiylime

verimliliginin azalmasina neden olur (Cui et al., 2017; Ge et al., 2022).

Cekirdeklenmenin baskilanmasi ve biiylik boyutlu pullarin elde edilmesi i¢in
ReSe; iiretim siirecine NaCl tuzu da dahil edilebilmektedir (Jiang et al., 2020). CVD,
buhar fazindaki onctilerin Sekil 9°daki gibi ylizey absorpsiyonu, yiizey difiizyonu ve bag
olusumu yoluyla katilara doniistiigii bir buhar-kati-kati (vapor-solid-solid-VSS) biiyiime

prosesidir.
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Sekil 9. 2B malzemelerin CVD ile biiyiime agsamalari.

NaCl benzeri tuzlarla desteklenen biiyiimelerde VSS ve buhar-sivi-kati (vapor-
liquid-solid-VLS), ayn1 anda meydana gelmektedir. Cl, gecis metali oksitleri (TMO’lar)
ile reaksiyona girerek diisiik erime noktali ugucu metal oksikloriirler (MOyCly)
olusturmakta ve bu metal oksikloriirler, TMDC VSS biiyiimesini baslatmaktadirlar. Na
ise buhar fazi ge¢isi olmadan TMO’larla reaksiyona girerek dogrudan biiylime altlig1
tizerinde yiikksek erime noktasina sahip ugucu olmayan erimis tuzlar (NaxMOy)
uretmektedir. VLS biiyiime siirecinde, kati 2B TMDC’ler sivi1 eriyiklerden
tiretilmektedirler (Li et al., 2021). Boylece, NaCl sayesinde ¢ekirdeklenme baskilanip
biiyiik ve tek katmanli pullar sentezlenebilmektedir (Jiang et al., 2020).

2.3. 2B Malzemelerin Transfer Yontemleri

CVD yonteminde, diizlem dis1 biliylime gibi durumlarin 6nlenmesi igin alttas
secimi Onemlidir. Ancak, cihaz imalati i¢in iretilmis 2B malzemeler istenen bir
malzemeye veya alttaga aktarilmasi gerekmektedir (Liang et al., 2020). Zayif vdW
baglari, kafes uyumsuzlugu sorunu olmadan transfer yontemleriyle 2B malzemelerin
rastgele kombinasyonlarinin tasarlanmasini miimkiin kilmaktadir (Castellanos-Gomez et
al., 2014; Liang et al., 2020).

Geleneksel transfer yontemlerinde, tasiyict olarak polimetil metakrilat (PMMA),
polipropilen karbonat (PPC), polikarbonat (PC), polivinil pirolidon (PVP) veya
polidimetilsiloksan (PDMS) kullanilmaktadir (Cao et al., 2020). Tasiyicit polimerin

ylizeye yapismasi ve transferden sonra yilizeyden uzaklastirilmasi, arayiiz temizligini ve
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dolayisiyla iiretilecek cihazin performansini etkileyecegi igin kritik dneme sahiptir (Cao
et al., 2021). Tasiyici polimeri numuneden transferden sonra ¢ikarmak igin kullanilan
islem kontaminasyona neden olmamalidir. Ayrica, polimerin yiizeye daha iyi yapismasi
i¢cin polimer ylizey gerilimi, van der Waals baglanmis yiizeyin gerilimine yakin olmalidir
(Cao et al., 2020; Cao et al., 2021). 2B malzemeleri tasiyict polimerle hedef substrata
aktarmak ve ardindan tasiyict polimeri numuneden c¢ikarmak igin farkli transfer
yontemleri kullanilir. Transfer yontemleri temel olarak kuru ve 1slak transfer teknikleri
olarak smiflandirilir (Castellanos-Gomez et al., 2014). 2B malzemelerin 1slak transferi
icin ¢gogunlukla PMMA destekli transfer yontemi kullanilmaktadir (Hafeez et al., 2016;
Kim et al., 2020; Li et al., 2021; Jang et al., 2022).

PMMA ¢ozeltisi numune yiizeyine damlatilir ve dondiiriilerek kaplanir. Ardindan,
malzemenin biiyiitiildiigii alttas (donér alttas) ve malzeme uygun asindiricida ayrilir ve
1slak transfer igleminin neden oldugu kontaminasyonu gidermek i¢in numune deiyonize
su ile yikanir. Son olarak, PMMA asetonda ¢oziiliir ve hedef alttasa aktarilan 2 boyutlu
malzemeden uzaklastirilir (Kim et al., 2020; Jang et al., 2022) Ancak kullanilan ¢6zeltiler,
kontaminasyon ve kalintilara neden olmaktadir. Daha temiz bir transfer prosesi i¢in kuru
transfer yontemleri gelistirilmistir. Kuru transfer yontemlerinde pullarin hedef alttagta
hangi konumuna aktarilacagi daha kolay belirlenebilmektedir. Bu nedenle, kuru transfer
yontemi karmagik cihaz mimarilerinin tiretimini kolaylastirir (Cao et al., 2020; Martanov
et al., 2020; Buapan et al., 2021). Literatiirde 2B malzeme transferi i¢in yaygin olarak

kullanilan yontemlerin avantaj ve dezavantajlar1 Tablo 1’°de sunulmustur.

Tablo 1. 2B TMDC Transfer Yontemleri (Castellanos-Gomez et al., 2014; Li et al.,
2019; Kim et al., 2020; Jang et al., 2022; Liu et al., 2024; Cheliotis et al., 2024).

Destek Hedef . . Gerekli
Yontem ) Avantajlar  Dezavantajlar ) Siire
Malzemesi Alttas Ekipman
. . Diistik
PMMA, SiO,/Si, . Yiiksek Dodirerek  ~1-2
Islak Transfer maliyet, )
PVA PET, cam ) kontaminasyon  kaplama giin
genis alan
DC gii¢
. Asimdirict Sadece metal
Elektrokimyasal ) ) kaynagi, ~60
o PMMA SiO,/Si yok, ¢cevre alttaglarda )
deliminasyon o elektrolit dk
dostu uygunlanabilir
hiicre
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Tablo 1. 2B TMDC Transfer Yontemleri (Castellanos-Gomez et al., 2014; Li et al.,
2019; Kim et al., 2020; Jang et al., 2022; Liu et al., 2024; Cheliotis et al., 2024)

(devami).
Mikromani
Kuru Transfer PDMS, Diger 2B Hassas
. ] Kii¢iik alan, pulator, ~30-
(Polimer PC, PPC, katmanlar,  hizalama,
yavag 1sitma 60 dk
Damga) PVA devreler kalintisiz
platformu
Dl su SiO,/Si, Temiz, Isitma ~10-
L PDMS Film kirlabilir
deliminasyonu cam kalintisiz platformu 30 dk
. PET, UV/IR
Lazer Destekli Temassiz, Lazer hasari .
Yok Devre 4 lazer, optik  ~1dk
Transfer i hizli riski
ylizeyi masa
Termal Yapiskan
Termal Bant Biiyiik alan, Rulo pres,  ~10-
. bant, PET, cam kalintisi,
Transferi hizl sicak tabla 20 dk
PMMA kirisiklik

2.4. Fotodedektorler

Fotodedektorler, 15181 elektrik sinyallerine doniistliren cihazlar olarak, modern ¢ok
islevli teknolojilerin temel bilesenlerinden biridir. Glinlimiize kadar gelistirilen
fotodedektor teknolojileri, giinlik yasamimizi etkileyen ¢ok genis bir uygulama
yelpazesini kapsamaktadir. Bu uygulamalardan bazilari, biyomedikal goriintiileme i¢in
X-1sinlari, litografi ve canli hiicre incelemesi icin UV 151k, dijital kamera ve video

goriintiileme i¢in goriiniir 151k algilamadir (Huo et al., 2018).

Fotodedektorler, c¢alisma prensiplerine gore fotovoltaik, fotoiletken,
fototermoelektrik ve fotobolometrik olarak smiflandirilmaktadir (Jiang et al., 2018).
Fotovoltaik dedektorlerde fotojenere tasiyicilart hizla ayirmak icin yerlesik elektrik alan
kullanilmaktir. Elektron-bosluk (e-h) c¢iftleri, yar1 iletken ve metal kontak yiizeyi
arasindaki arayiizden, bir p-n eklemden veya Schottky baglantisindan kaynaklanan
yerlesik elektrik alan ile ayrilmaktadir. Fotoiletken dedektorlerde ise fotonlar yari
iletkende elektron-bosluk ciftleri olusturarak malzemenin direncini degistirmektedir.
Fotoiletkenlik ile ¢alisan dedektorlerde harici giic kaynagma itiyag duyulurken
fotovoltaik etki ile ¢alisan dedektorler harici besleme gerektirmeyen (self-powered)
modda caligabilmektedirler (Jiang et al., 2018).
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Fototermoelektrik etki, 151k 1s1n1imiyla olusan termal bir etkidir. Isik, yar iletken
kanalda bir sicaklik gradyani olusturmaktadir ve eger malzeme bir Seebeck katsayisina
sahipse bu sicaklik gradyani boyunca bir fototermoelektrik gerilim olusmaktadir.
Bolometrik dedektorlerin ¢alisma mantig: ise foton emilimiyle olusan isitma etkisinden
dolay1 sicakliga duyarli bir malzemenin 6zdireng degisimine dayanmaktadir (Long et al.,

2021).

Fotodedektorler, yari iletken cihaz mimarilerine gore ise diyot tipi (iki terminalli
fotodiyotlar) ve alan etkili transistor tabanli fotodetektorler (FET tipi) olarak
siiflandirilmaktadir. Bu smiflandirma fiziksel prensiplerden ziyade yapisal mimariye
dayanmaktadir. FET tipi fotodedektdrler, kaynak ve savak terminallerine ek olarak 1s18a
duyarl bir kap1 elektrodu igeren {i¢ terminalli transistor mimarisine sahiptir. Uygulanan
kapt gerilimi yar1 iletken kanaldaki tasiyict yogunlugunu diistirerek karanlik akimi
bastirmakta ve 1sikla tetiklenen iletkenlik degisimi sayesinde yiiksek duyarlilik elde
edilebilmektedir. Buna karsilik diyot fotodedektorlerde, p-n eklem veya Schottky
bariyerli iki terminalli yapilar kullanilmaktadir ve fotonlarin olusturdugu elektron-bosluk

ciftleri dahili elektrik alan ile ayristirilarak toplanmaktadir (Taffelli et al., 2021).

Bir p-n heteroeklem, p-tipi ve n-tipi iki farkli yari iletkenin fiziksel olarak bir
araya getirilmesiyle olusturulan elektronik bir yapidir. Bu yap1 sayesinde, iki farkli yar
iletkenin bant yapilar1 arasinda bir hizalanma gergeklesmekte ve bu da eklem bdlgesinde
Sekil 10’daki gibi bir “bant biikiilmesi (band bending)” olusturmaktadir. P-tipi ve n-tipi
malzemeler arasinda serbest elektron ve bosluk tasinimi gergeklesmektedir. N-tipi
bolgedeki serbest elektronlar p-tipi bolgeye, p-tipi bolgedeki bosluklar ise n-tipi bolgeye
dogru difiize olur. Bu tasiyici akisi, her iki bolgede yiik ayrismasi olusturur ve sonucunda
bir i¢ elektrik alan meydana gelir. Bu alan, tasiyicilarin daha fazla hareket etmesini
engeller ve boylece eklem bolgesinde Sekil 10 (a)’daki gibi bir bosaltilmis bolge
(depletion region) olusur (Mathew et al., 2021).
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Termal Denge ileri Beslem Ters Beslem

Sekil 10. (a) Termal denge durumunda, (b) ileri ve (c) ters beslem kosullar1 altinda bir
p-n eklemin bant diyagramlarinin sematik gosterimi. Ok isaretleri bosaltilmis bolgeyi ve

bu bolgenin genisligindeki degisimi gostermektedir (Mathew et al., 2021).

Dis gerilim uygulandiginda (ileri ya da ters beslem), bu bosaltilmig bélgenin
genisligi degismektedir. ileri beslemde bosaltilmis bolge Sekil 10 (b)’deki gibi daralirken
ve tastyict gecisi artar; ters beslem altinda ise bosaltilmig bolge Sekil 10 (c)’deki gibi
genigler ve akim smirlanir. Bu dogrusal olmayan akim-gerilim (I-V) davranisi, p-n
diyotlarin temel 6zelligidir (Mathew et al., 2021). P-n heteroeklemleri, malzemelerin bant

hizalanmasina bagli olarak ii¢ temel tipe ayrilmaktadir (Feng et al., 2021).

Tip I bant hizalamasinda (Straddling Gap) bir malzemenin hem iletkenlik band1
minimumu (conduction band minimum-CBM) hem de degerlik bandi maksimumu
(valence band maximum-VBM), diger malzemenin bant aralig1 i¢inde yer alir. Bu bant
hizalamasinda elektronlar ve bosluklar ayn1 katmanda hapsolmaktadir. Bu durum 151k
emisyonu verimliligi arttirdig1 igin tip | heteroeklem yap1 151k yayan diyotlar (LED) ve

lazerlerde tercih edilmektedir.

Tip II bant hizalamasinda (Staggered Gap), bir malzemenin bant araligi
digerininkiyle kismen ortiisiir. Diger bir deyisle, tabakalardan birinin CBM’si digerinin
bant araligi icinde yer alir ve bu durum CBM ile VBM’nin farkli katmanlarda
bulunmasiyla sonuglanmaktadir. Bu nedenle elektron ve bosluklar farkli katmanlarda
lokalize olur. Bu yiik dagilimi sonucu arayiizde bir yerlesik potansiyel fark (built-in
potential) olusur. Heteroeklem yapiya 151k uygulandiginda olusan elektron-delik ciftleri,
yerlesik potansiyel farkin etkisiyle ayrilir, rekombinasyon azalir ve tasiyici 6mrii artar.
Tip II yapilar, 1s1kla olusan tasiyicilarin etkin bigimde ayrilmasi ve toplanmasi agisindan
biiyiik avantaj sagladigi i¢in fotodedektor ve giines pili tasarimlarinda kullanilmaktadir.
Tip III bant hizalamasinda (Broken Gap) ise malzemelerden birinin bant kenarlar

tamamen digerinin bant araligi disindadir. Bu yapi, tasiyicilarin klasik olarak
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gecemeyecegi bir potansiyel bariyer olusmaktadir ve tasiyict gegisleri sadece kuantum
tinelleme ile mimkiindiir. Elektronlar bir malzemenin valans bandindan, diger
malzemenin iletim bandina dogrudan tiinelleyebilmekte ve bdylece ¢ok hizli tasiyici
gecisi  saglanabilmektedir. Bu tip yapilar tlinelleme etkisine dayali cihazlarda
kullanilmaktadir. Bant hizalama tiplerinin gosterimleri Sekil 11°deki gibidir (Feng et al.,
2021; Mathew et al., 2021).

CB, GEN CBg
CB, CBg
CB,

VB,
VB, VB,

VBg VBg VB,

Tip I Tip IT Tip II

Sekil 11. Tip I, tip 1l ve tip 11l bant hizalamas1 gosterimi. Yesil renk, B yar1 iletkeninin
bant kenar1 konumunu, turuncu renk ise A yar1 iletkeninin bant kenar1 konumunu temsil

etmektedir (Feng et al., 2021).

Fotodedektorlerin performansi, R, EQE ve D* gibi bazi1 temel parametrelerle
tanimlanmaktadir. R, fotoakimin gelen 15181n giicline oranini ifade etmektedir ve Denklem

6’daki gibi ifade edilir (Geng et al., 2019).
R=I ph / I:)ln'A‘ (6)

Denklemdeki Ipn, A ve Pin sirasiyla fotoakimi, dedektoriin aydinlatilan alanini ve

gelen 15181n giiciinii ifade etmektedir. Fotoakim, yar1 iletken bir aygitin 11k altinda tirettigi
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toplam akimdan karanlik kosullarda olciilen akimin ¢ikarilmasiyla elde edilen akim
bilesenidir. Fotodedektdr i¢in 6nemli baska bir parametre olan D*, Denklem 7’deki gibi

hesaplanir (Geng et al., 2019).
D" = RA"? / (20l yaramia )" W)

Burada lxaranik, karanlik akimi ve q elektron yiikiinii ifade etmektedir. Dedektoriin
sinyali giiriiltiiden ayirt edebilecegi esdeger giiriiltii glicii (NEP) ise Denklem 8’deki gibi
ifade edilmektedir (Geng et al., 2019; Silva et al., 2021).

NEP = A"? /D" (8)

Gelen foton basina iretilen fotoelektronlarin sayisi, EQE ile tanimlanir ve

Denklem 9’daki gibi yilizde olarak verilir (Geng et al., 2019).
EQE = hcRA'q™* =x100% 9)

Burada h, c ve 1 sirastyla Planck sabiti, 151k hiz1 ve gelen 151k dalga boyunu ifade
etmektedir (Geng et al., 2019; Silva et al., 2021).

Geleneksel yart iletkenler giyilebilir ve tasinabilir optoelektronik icin diigiik
maliyetli iiretim, seffaflik ve esneklik benzeri beklentileri karsilayamamaktadir. 2B
malzemeler biikiilebilir ve esnek olmalarinin yani sira ayarlanabilir bant genislikleri,
uygun maliyetli hazirlanma ve sarkan bag icermeyen dogal pasiflestirilmis yiizey gibi
ozellikleri sayesinde optoelektronik uygulamalarda yiiksek potansiyel sunmaktadir (Long
et al., 2019). Ayrica 2B malzemeler iist iste istiflenerek kafes uyumsuzlugu olmadan
vdW heteroeklem yapilari olusturulabilmektedir (Liang et al., 2020).

Potansiyel uygulama alanlarin1 kesfetmek amaciyla son yillarda ReSez ve ReS;
yapilar1 kullanilarak ¢ok sayida fotodedektdr iiretilip karakterize edilmistir. Uretilen
fotodedektorlerin  performanst R, EQE ve yanit siireleri goz Oniine almarak
degerlendirilmistir. ReS> fotodedektdrler icin elde edilen R ve EQE degerleri benzer iki
terminalli cihaz yapisina sahip diger 2B malzemelerle karsilastirildiginda ¢ok daha
yiiksektir. ReS; fotodedektorler yiliksek fotoduyarliliklar: sayesinde, karanlik bir odadaki
zay1f ve sinirli aydinlatmadan gelen zayif sinyalleri bile tespit edebilmektedir (Li et al.,
2020). Bu durumun ReSz’nin tuzak durumlar tarafindan artirilan fototasiyicilarin uzun
omriine bagl olarak yliksek fotokazanci sayesinde olustugu diislinilmektedir. Buna

karsin ReS; fotodedektorlerde, yanit hizi olduk¢a yavastir. ReSe, fotodedektorler ise
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diistik tagiyict hareketliligi nedeniyle goreceli olarak daha diisiik duyarlilik degerlerine
sahiptir, ancak yanit hizlar1 yiiksektir (Li et al., 2020).

ReX, fotodedektorlerin uygulanabilirligini artirmak i¢in, katkilama, kimyasal
modifikasyon, askiya alinmis kanal ve heteroyapi olusturma gibi ¢esitli yontemlerle
performanslarint artirmaya yonelik son donemde bir¢ok c¢alisma gergeklestirilmistir.
Caligsmalarin biiylik bir ¢ogunlugunda ReX> ve farkli 6zelliklere sahip yari iletkenler
birlestirilerek p-n eklem tip II bant hizalamasina sahip heteroyapi cihazlar tasarlanmistir
(Elahi et al., 2020; Afzal et al., 2021; Tian and Liu, 2021; Wang et al., 2021; Li et al.,
2022; Jawa et al., 2023).

2B malzemeler arasinda olusan bant hizalamasi tipi Anderson modeli kullanilarak
belirlenebilmektedir. 2017°de yapilan bir calismada Anderson Modeli’nin dikey 2B
heteroeklem yapilarda da gegerli oldugu ispatlanmistir. Anderson modeline gore, iletim
band1 ofseti (4Ec, Conduction band offset-CBO) elektron ilgisi farkina, degerlik bandi
ofseti (4Ev, Valence band offset-VBO) ise CBO ve bant araligit farkinin
sliperpozisyonuna esittir. Anderson modeline ait matematiksel ifade Denklem 10 ve
Denklem 11°de verilmistir (Chiu et al., 2017; Jo et al., 2018).

AEC 2 ()(ReSe2 r ZReSz) (10)

AE’\/ = (IReS2 + Eg ReS, ) - ()(ReSe2 + EgReSez) (11)

Denklemdeki yres2, yrese2, Egres2 Ve Egrese2 sirastyla ReS2’nin elektron ilgisini,
ReSez’nin elektron ilgisini, ReSz’nin bant araligini ve ReSez’nin bant araliini ifade
etmektedir. Literatiirde sunulan ¢alismalar g6z 6niine alindiginda, tek tabakali ReS» ve
ReSe2’nin bant aralig1 degerleri yaklasik 1,74 eV ve 1,31 eV, elektron ilgileri ise yaklagik
4,30 eV ve 3,92 eV olacaktir (Li et al., 2016; Cui et al., 2016; Cui et al., 2017; Jo et al.,
2018; Varghese et al., 2020; Jiang et al., 2020; Sun et al., 2023). Anderson Modeli’ne
gore, ReSez/ReS; heteroekleminde iletim bandi kaymasi ~0,38 eV, degerlik bandi
kaymasi ise ~0,81 eV’a esittir (Chiu et al., 2017; Jo et al., 2018). Dolayisiyla, ReSe> ve
ReS; tabakalar arasinda, Sekil 12’deki gibi, optoelektronik uygulamalar i¢in verimli
oldugu bilinen tip II bant hizalamasi olusmaktadir (Cho et al., 2017; Li et al., 2021; Li et
al., 2022).
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1,74 eV

Sekil 12. ReSe,/ ReS; enerji bant diyagrami.

Foton akimi ve tasiyici rekombinasyon mekanizmalarinin daha derinlemesine
anlasilmasi, fotodetektor performansinin optimize edilmesi acisindan gereklidir. ReX>
fotodetektorleri  lizerine yapilan farkli calismalarda bildirilen performans
gostergelerindeki degiskenlik, cihaz iiretimi, kontak metalleri ve O6l¢iim ortaminin
fotodedeksiyon performansinda 6nemli rol oynadigini gostermektedir. Bu nedenle, ReX>
tabanli fotodetektorlerin cihaz performansini artirmaya yonelik daha sofistike

ilerlemelere acil ihtiyag vardir.
2.5. 2B Malzeme Tabanh Aygitlarin Modellenmesi

2B malzemelerin kesfi ve elektronige uygulanmasi heniiz gelisim asamasindadir.
2B malzemeler yeni cihaz konseptleri i¢in umut verici firsatlar sunmaktadir. Bu firsatlar
degerlendirmek i¢in, deneysel ilerlemeye giiclii bir teorik destek gerekmektedir. Bu
baglamda, malzeme ve cihaz tanimlamalart i¢in farkli dogruluk ve karmagiklik

seviyelerini birlestiren ¢ok 6lcekli bir yaklagima ihtiya¢ duyulmaktadir.

Literatiirde 2B malzeme tabanli elektronik aygitlarin modellenmesi igin
Mikroelektronik ve Fotonik Yapilarin Analizi (AMPS-1D-analysis of microelectronic
and photonic structures), Heteroyapilarin Simiilasyonu i¢in Otomasyon (Automat For
Simulation of Heterostructures, AFORSHET), bilgisayar destekli tasarim teknolojisi
(TCAD, technology computer aided design), tek boyutlu giines hiicresi kapasitans
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simiilatorii (SCAPS-1D-one-dimensional solar cell capacitance simulator), COMSOL
multiphysics ve benzeri yazilim paketleri kullanilmaktadir (Marin et al., 2018; Aydin and
Duman, 2023; Aydmn, 2025). Bu yazilim paketlerinden SCAPS-1D, detayli optik
hesaplamalar i¢cermesi, kompleks heteroyapi olusturma imkani sunmasi, kullanict dostu
araylizii, licretsiz olmasi, kolay erisilebilir olmasi ve diizenli olarak gilincellenmesi

sebebiyle yaygin bigimde kullanilmaktadir (Burgelman et al., 2000).

Gent Universitesi’nde gelistirilen SCAPS-1D, vyariiletken cihaz yapilarmin
elektriksel o6zelliklerini modelleyerek cihaz performansini  6ngoriir. SCAPS-1D,
heteroeklemli ¢cok katmanli yapilari tek boyutta modelleyerek enerji bant diyagrami,
tastyict yogunluk profili, akim-gerilim (I-V) karakteristigi, fotoduyarlilik ve harici
quantum verimliligi gibi kritik cihaz ¢iktilarini hesaplayabilmektedir. Belirli bir malzeme
yapistyla sinirli olmayan program, farkli fotovoltaik cihaz tiirlerinin simiilasyonunda
kullanilmakta ve akademik c¢alismalarda yaygin bir modelleme araci olarak kabul
gormektedir (Burgelman et al., 2000; Karabulut et al., 2025). SCAPS-1D, sirasiyla
Denklem 12, 13 ve 14’te sunulan Poisson denklemi, elektron siireklilik denklemi ve

bosluk siireklilik denkleminin ¢oziimiine dayanmaktadir.

S+ AP0 =00+ Ng <N, + 9, = 2, ] =0 (12)
143,

q dx ==G4, (X) + Ry (X) 13
ld\]_p:Go (X)_Rnet(x) (14)
q dx P

Denklem 12’de, ¥ elektrostatik potansiyeli, q elektron yiikiinii, & dielektrik
sabitini, Np ve Na dondr ve alici konsantrasyonu, n(x) ve p(x) elektron ve bosluk
konsantrasyonlarin1 ifade etmektedir. pn ve pp ise sirasiyla elektron ve bosluk
dagilimlarini temsil eder. Denklem 13 ve 14°te, Jp Ve J, sirastyla bosluklar ve elektronlar
tarafindan olusturulan akim yogunlugunu gostermektedir. Ayrica, Rnet Net rekombinasyon
ve Gop optik iiretim oranini ifade etmektedir. Ayrica SCAPS-1D, hesaplamalar igin
tabakalarin kalinlik, elektron ilgisi, bant aralig1 ve dielektrik gecirgenlik gibi 6zelliklerini
kullanmaktadir (Aydin and Duman, 2023; Aydin, 2025).
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3. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

3.1. SCAPS-1D ile 2B Tabanh Fotonik Aygit Modellenmesi

2B malzemelerin cihaz uygulamalarinda SCAPS-1D benzeri yazilim paketleri
kullanilarak diisiik maliyetli ve zaman tasarruflu aragtirmalar yapilmasi miimkiindiir. Bu
tez caligmasi kapsaminda p-cSi/PSi/ReS,/Grafen ve Grafen/ReSe2/ReS; yapilart SCAPS-
1D yazilim paketi kullanilarak incelenmistir. Simiilasyonlarda kullanilan parametreler
Tablo 2°de gosterilmistir. Simiilasyonlar 300 K sicaklikta AM 1,5 G aydinlatma (100
mW/cm? gii¢ yogunlugu) altinda gergeklestirilmistir.

Tablo 2. Simiilasyonlarda kullanilan parametreler (Aydin and Duman, 2023; Jo et al.
2024; Ghetiya et al. 2025).

Cihaz parametreleri

Malzeme ozellikleri

Grafen ReS: ReSe; PSi p-cSi
Kalinlik (nm) 0,3 35 3,75 5%10° 50x10°
Bant aralig1, Eq (V) 0,1 1,61 1,39 1,86 1,124
Elektron ilgisi, y (eV) 4,2 4,3 3.92 4,05 4
Dielektrik gecirgenlik (er) 15 12 15 4 11,9
[letim band1 durum yogunlugu (cm?3) 1x10% 1x10%° 1x10%° 3x10% 3x10%
Valans band1 durum yogunlugu (cm' %) 1x10% 1x10%° 1x10%° 3x10% 3x10%
Elektron termal hizi (cms™ 1) 1x107 1x107 1x107 1x107 1x107
Bosluk termal hizi (cms™ 1) 1x107 1x107 1x107 1x107 1x107
Elektron mobilitesi, un (cm?v- s 1) 1x10° 40 3,2x102 1350 1350
Bosluk mobilitesi , up (cm?v™'s™1) 10 10 3,8x10? 450 450
Donér konsantrasyonu, Np (cm™3) 1x10% 3x10%° 0 0 0
Alic1 konsantrasyonu, Na (cm™3) 0 0 1x10%8 1x10% 1x10%
Kontak parametreleri Altin (Au) Aliiminyum (Al) Grafen
Is fonksiyonu (eV) 54 4,2 4,2

p-cSi/PSi/ReS2/Grafen cihazinin sematik yapisi ve enerji bant diyagrami Sekil

13’te sunulmustur.
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Sekil 13. (a) p-cSi/PSi/ReSz/Grafen cihazinin sematik yapist ve (b) enerji bant

diyagrama.

Incelenen yapida, Gozenekli silikon, biiyiik yiizey-hacim orani, yiizey
pasiflestirme, dokulandirma etkileri ve genis bant aralig1 6zellikleri nedeniyle 6zellikle
UV dalga boyu araliginda aygitin R ve EQE’sini artirabildiginden 1s1k sogurucu katman
olarak kullanmilmistir. Ancak, Grafen/PSi aygitlarda arayiizde meydana gelen
rekombinasyonlar sebebiyle verim diisiiktiir. Arayliz sorununu ¢ézmek i¢in ek bir ara
katman kullanilabilir. Modellenen cihazda, bu rekombinasyonlar1 azaltmak i¢in yapiya
ReS; ara katmani eklenmistir. N-tipi yariiletken 6zellik gosteren ReS: ile p tipi Silisyum
kullanilarak {tretilen PSi arasinda p-n eklem olusturulmustur. Aydinlatma altinda,
elektron/bosluk ciftleri olusur ve p-n arayiiziindeki yerlesik voltajla ayrilirlar. Azinlik
tastyicilar p ve n bolgelerine dogru hareket eder. Boylece, hiicre agik devre iken, p ve n
bolgelerindeki tasiyict yogunlugu artar ve Voc olusturur. Kisa devre durumunda ise fazla
tastyicilar elektrotlarda birikerek Jsc neden olur (Patel and Tyagi, 2015; Patel and Tyagi,
2017).

Cihaz izerine diisen fotonlarin sayist ile cihaz tarafindan toplanan yiik
tastyicilarinin sayisi arasindaki oran, EQE olarak tanimlanir. R ise hiicre tarafindan
tiretilen akim ile cihaz tizerine gelen optik gii¢ arasindaki orandir. p-cSi/PSi/ReS,/Grafen

cihazinin EQE, R ve J-V egrileri Sekil 14’te sunulmustur.
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Sekil 14. p-cSi/PSi/ReS2/Grafen cihazinin (2) EQE, R ve (b) J-V egrileri.

p-cSi/PSi/ReS,/Grafen yapisi igin 550 nm’de %84,5 EQE ve 790 nm’de 0,467
A/W R elde edilmistir. Ayrica, Jsc Ve Voc sirastyla 32,83 mA/cm? ve 0,88 V olarak elde
edilmistir. Tez kapsaminda Grafen, ReS; ile ReSe,’nin iistiin 6zelliklerini birlestirmek
amaciyla Grafen/ReSe>/ReS; cihazi da modellenmistir. ReSez, p-tip yariiletken 6zelligi
gosterirken ReSz, n-tip yariiletken 6zelligi gosterir. Bu nedenle, ReSe> ile ReS; arasinda
diyota benzer dogrultma davranig1 gosteren bir p-n eklem olusur (Cho vd., 2017; Li vd.,
2021). Grafen/ReSe,/ReS; cihazinin sematik yapist ve enerji bant diyagrami ise Sekil

15’te sunulmustur.

(a)

Grafen

Sekil 15. (a) Grafen/ReSez/ReS; cihazinin sematik yapisi ve (b) enerji bant diyagrami.

ReSe; ile ReS; arasinda optoelektronik uygulamalar igin verimli oldugu bilinen
tip I bant hizalamasi olusmaktadir. Grafen/ReSe>/ReS; yapisi i¢in EQE, R ve J-V egrileri
Sekil 16’da gosterilmistir.
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Sekil 16. Grafen/ReSe»/ReS> cihazinin (a) EQE, R ve (b) J-V egrileri.

550 nm’de % 96,37 EQE ve 790 nm’de 0,54 A/W R elde edilmistir. Ayrica, Jsc
ve Voc sirastyla 44,68 mA/cm? ve 0,56 V olarak elde edilmistir. Malzeme yelpazesini
genisletmedeki temel sorun malzeme uyumsuzlugudur. Ancak, 2B malzemeler diger
malzemelerle birlestirildiginde kafes uyumuna ihtiyag¢ duymadiklarindan, kafes
uyumsuzlugu olmadan heteroyapilar olusturmak igin kullanilabilirler. Heniiz,
Grafen/ReSez/ReS; ve p-cSi/PSi/ReS,/Grafen yapilarini inceleyen deneysel bir ¢alisma
bulunmamaktadir. Ancak tez ¢alismasinda kullanilan transfer yontemleri yardimiyla bu
yapinin {iretilmesi miimkiindiir. Grafen/ReSe,/ReS; yapisi igin p-cSi/PSi/ReS,/Grafen
yapisina kiyasla daha yiiksek verimlilik ve duyarlilik elde edildigi i¢in tez kapsaminda

Grafen/ReSe2/ReS: yapisi deneysel olarak iiretilmistir.
3.2. ReSez Yapilariin CVD ile Uretilmesi ve Karakterizasyonu

Tez calismasi kapsaminda gerceklestirilen CVD deneyleri i¢in Erzurum Teknik
Universitesi (ETU) Yiiksek Teknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezi (YUTAM) 2B
malzeme arastirma laboratuvarinda bulunan Sekil 17 (a, b)’deki tek 1sitma bolgeli CVD
firin kullanmilmistir. Tez kapsamindaki deneylerde biiylime sicakligi, altlik tipi, kalkojen
sicakligl, tastyict gaz miktari, oncii toz miktar1 ve biiyiime siiresi degistirilerek aygit
fabrikasyonu i¢in ihtiya¢ duyulan boyut ve kalitede pullarin tekrarlanabilir tiretimi i¢in

ideal satlar belirlenmeye calisilmigtir.

Deney esnasinda gerekli ve yeterli miktarda kaynak malzemenin reaksiyona
girebilmesi i¢in gecis metali ve kalkojenin uygun sicakliktaki konuma yerlestirilmeleri
gerekmektedir. Onciilerin deney sirasinda bulunmasi gereken uygun konumlari
belirleyebilmek maksadiyla firin merkezinden itibaren 18,5 cm icin her yarim santimde

deney tiipii sicakligr 6lciilmiis ve Sekil 17 (¢)’de sunulan degerler elde edilmistir.
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Sekil 17. (a) CVD deney diizenegi. (b) CVD firin 1sitma bolgesi. (¢) Deney tiipii

sicakliginin firin merkezine uzakliga baglh degisimi.

2B ReSe: pul sentezi deneylerinde Sekil 18°de gdsterilen CVD deney diizenegi
ve sicaklik rampast kullanilmigtir. ReOz (%99,9 saflikta) ve Se (%99,9 saflikta) oncii
tozu kullanilan CVD deneyleri atmosferik basing altinda gerceklestirilmigtir. NaCl
(Sodyum Kloriir), ReOs ve Safir alttas iki ucu agik kuvars pota tlizerine Sekil 18 (a)’da
gosterildigi gibi yerlestirilmistir.
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Sekil 18. (a) CVD deney diizeneginin sematigi. (b) Deney siiresince firin merkez

sicakliginin degisimi.

Aygit iiretimi i¢in uygun boyut ve kalitede pul elde etmek amaciyla Se’un firin
merkezine uzakligi 16,5 cm, ReOs miktar1 3 mg, NaCl miktar1 0,5 mg, tasiyici gazlar
62,25 sccm Ar/2,25 sccm Hp, Deney siiresi 5 dk olarak ayarlanmis ve Sekil 19 (a)’da

sunulan optik mikroskop (OM) gériintiileri sunulan yapilar elde edilmistir.
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Sekil 19. (a) Se’un firin merkezine uzakligi 16,5 cm ayarlandiginda, (b) safir
mikroreaktor kullanildiginda, (c) deney tiipii cam yiinii ile sarildiginda, (d) deney siiresi
8 dakika yapildiginda ve deney tiipii (e) 750 °C ve (f) 450 °C’de siiriildiigiinde, (g)
sicaklik rampasi 25°C/dk olarak ayarlandiginda, (h) Hz 1,5 sccm’e disiiriiliip deney
stiresi 10 dk’ya ¢ikarildiginda, (i) H2 1 scem’e diisiiriildiigiinde, (1) H2 2 sccm’e
distiriildiigtinde, (j) H2 2,25 scem’e ¢ikarildiginda elde edilen OM goriintiileri.

Olceklenebilir ve kontrollii ReSe; sentezi icin safir atliklar {ist iiste istiflenerek
safir mikroreaktor olusturulmus ve bu mikroreaktor kullanilarak yapilan deneyde Sekil
19 (b)’de sunulan sonuglar elde edilmistir. Deney tiipiiniin firin disinda kalan kismi cam
yiinii ile sar1lmis ve boylece dis ortamla yalitiminin saglanmasi amaglanmistir. Cam yiinii
dahil edilerek yapilan deney sonucunda Sekil 19 (¢)’de sunulan yapilar elde edilmistir.

Yanal boyutun ciddi oranda arttig1 ancak pul ylizeyinde gozlemlenen parlak noktalar
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nedeniyle pul kalinliklarinin homojen olmadigi diisiiniilmektedir. Pul ylizeylerini
temizlemek amaciyla deney siiresi 5 dakikadan 8 dakikaya ¢ikarilmis ve Sekil 19 (d)’de
sunulan pul yapilarn elde edilmistir. Yapilarin yiizeyinde hala yogun parlak noktalar

oldugu goriilmektedir.

Reaksiyon alanina kontrollii bicimde Selenyum goénderilebilirse biiylimenin de
daha kontrollii olacagi diisiiniilmektedir. Bu sebeple Selenyum, deney baslayana kadar
firn merkezinden 19 cm uzakta tutulmus ve deney basladigi anda (750 °C) firin
merkezine 3 cm yaklastirilmistir. Deney sonucunda Sekil 19 (e)’de sunulan sonuglar elde
edilmistir. Reaksiyon sirasinda ReOgz’iin reaktif bileseni olan Re2O7 400 °C’de
olusmaktadir (Li et al., 2016). ReOs ve Selenyum’un ayni anda buharlagmasi ve verimli
bi¢cimde reaksiyona girebilmesi amaciyla deney tiipii 450 °C’de siiriilmiis ve Sekil 19
(f)’de sunulan pul yapilari elde edilmistir. Pul boyutlar1 iyilestirilebilmis ancak parlak
nokta benzeri kirlilikler temizlenememistir. Daha sonraki deneylerde ise sicaklik rampasi
25°C/dk olarak ayarlanarak, Hz 1,5 sccm’e diistiriiliip deney siiresi 10 dk’ya ¢ikarilarak,
H2 1 sccm’e disiiriilerek, Hz 2 sccm’e dusuriilerek ve Ho tekrar 2,25 sccm’e ¢ikarilarak

deneyler yapilmis ve Sekil 19 (g, h, i, 1 ve j)’de sunulan OM goriintiileri elde edilmistir.

Elde edilen OM goriintiileri incelendiginde, Sekil 19 (d)’de sunulan yapilarin
digerlerine kiyasla daha genis yanal alana ve daha az parlak noktaya sahip oldugu
goriilmiistiir. Tlgili deneyde Se’un firm merkezine uzakligi 16 cm, ReOs miktar1 3 mg,
NaCl miktar1 0,5 mg, tasiyict gazlar 60 sccm Ar/1,5 sccm Ha, deney siiresi 10 dk olarak
ayarlanmis ve ReOs ile Selenyum’un aynmi anda buharlagsmasi ve verimli bigimde
reaksiyona girebilmesi amaciyla deney tiipii 450 °C’de siiriilmiistiir. Uretilen bu 2B ReSe;
tabakalarimin varligini dogrulamak ve kristal kaliteleri hakkinda bilgi edinmek amaciyla
Raman spektrumu 6l¢iilmiis ve Sekil 20 (b)’de sunulan Raman pikleri elde edilmistir.
Raman olglimleri 532 nm dalga boyunda ve 3 mW giicte lazer 15181 kullanilarak

yapilmistir.
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Sekil 20. (a)’da sunulan yapilar igin 6l¢iilen (b) Raman spektrumu.

Sekil 20 (b)’de sunulan Raman spektrumu incelendiginde iiretilen pullar igin
literatiir ile uyumlu Raman piklerinin elde edildigi goriilmiistiir. ReSez’nin diisiik kristal
simetrisi ve diizlem i¢i ve diizlem dis1t Raman modlarinin yani sira bu Raman modlarinin
birbirleriyle ve akustik fononlar ile etkilesimi nedeniyle ¢ok sayida Raman piki elde
edilmistir. ReSez’nin, 100-300 cm™® arahginda ondan fazla farklh Raman modu
olusmaktadir. Bunlardan ikisi ReSe;’nin diizlem i¢i ve disi titresim modlarina karsilik
gelen ~123 cm™ (Eg™™") ve ~173 cm ™t (Ag) konumlu piklerdir (Hafeez et al., 2016; Xie
et al., 2019; Mathew et al., 2022).

3.3. ReS: Pullarinin CVD Metodu ile Uretilmesi ve Karakterizasyonu

Tez ¢alismas1 kapsaminda ReSe2 deneylerine ek olarak, aygit fabrikasyonunda
kullanilacak boyut ve kalitede 2B ReS; tabakalarinin sentezi igin deneyler
gercgeklestirilmistir. 2B ReS; sentez deneylerinde Renyum kaynagi olarak ReOs 6ncii tozu
(%99,9 saflikta), Siilfiir kaynag1 olarak Siilfiir tozu (%99.,9 saflikta) kullanilmis ve
deneyler, Sekil 21 (a)’da sunulan CVD diizenegi ile gegeklestirilmistir. Oncii
konsantrasyonunu azaltarak, ¢ekirdeklenme yogunlugu ve biliylime hizinin kontrol altina
alinmasi i¢in Sekil 21°deki gibi iki altlik iistii tiste istiflenerek reaksiyon alanini sinirlayan
bir mikroreaktor insa edilmistir. Mikroreaktor vasitasiyla elde edilen siirli reaksiyon
alani, oncli konsantrasyonunu azaltarak, cekirdeklenme yogunlugu ve biiylime hizinin
kontrol altina alinmasini ve bu sayede Sekil 21 (a)’da goriildiigi gibi altliklarin A
yiizeylerinde diizensiz yapilar elde edilirken, B yiizeylerinde tek katmanli, genis alanli
ReS; pullarinin elde edilebilmesini saglamaktadir (Cui et al., 2017; Huang et al., 2017).
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Sekil 21. (a) CVD deney diizenegi sematigi. 2B malzemenin mikroreaktor icinde ve
disindaki biliylime davraniginin gosterimi. (b) Deney siiresince firin merkez sicakliginin

degisimi.

Gergeklestirilen ReS; sentez deneylerinde firn sicakligi Sekil 21 (b)’deki gibi
dakikada 25 °C artarak deney sicakligi olan 600 °C’ye ¢ikarilmisg ve burada reaksiyonun
tamamlanmasi igin 3 dakika beklenmistir. Deneylerde alttas olarak taze kesilmis (freshly
cleaved) ve tavlanmis mikalar kullanilmistir. Ayrica, Siilfiir deney baslayana kadar firin
merkezinden 26 cm uzakta tutulmus ve firin merkez sicakligi 600°C oldugu an 19,5 cm’e
kaydirilmistir. Argon tasiyict gaz akis hizi biiylime sicakligi olan 600 °C’ye kadar 80

sccm ve deney basladiginda ise 40 sccm olacak sekilde ayarlanmistir.

Deney 6ncesinde, taze kesilmis mikalarin yiizeyindeki K* iyonlarini gidermek ve
cekirdeklenme alanlarinin sayisini azaltmak amaciyla altliklar tavlama islemine tabi
tutulmustur. Tavlama islemi, taze kesilmis Muskovit mikalar normal atmosfer sartlarinda
sicak tabakta ve 80 sccm Argon tasiyici gazi kullanilarak CVD firinda 400 °C sicaklikta

yarim saat bekletilerek yapilmistir. Kullanilan CVD firin diizeneginde oksijen tastyici
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gazi olmadig: i¢in Ar gazi kullanilmigtir. Kullanilan Ar gazinin K* iyonlarini tasiyip
altliktan uzaklastirmasi amaglanmistir. iki farkli yéntem ile tavlanan mikalar kullanilarak
ayni parametreler ile deney yapilmis ve tavlama yontemleri kiyaslanmistir. Deneyler

sonucunda Sekil 22°de sunulan OM goriintiileri elde edilmistir.

Sekil 22. (a) Hava ortaminda ve (b) Argon atmosferinde tavlanan mikalar icin elde
edilen deney sonuglariin OM goriintiileri (S’lin firin merkezine uzaklig: 19,5 cm, ReOs

Miktar1 6 mg, 80/40 sccm Ar, Biiylime sicakligi 600°C, Deney stiresi 5 dk).

80 sccm Argon tasiyict gazi kullanilarak tavlanan mikalar ile elde edilen
sonuclarin hava ortaminda tavlanan mikalara kiyasla daha iyi oldugu gériilmiis ve sonraki

deneylerde mikalar deney dncesinde 80 sccm Ar tastyici gazi ile tavlanmuastir.

Re2O7’nin sebep olabilecegi asir1 ¢ekirdeklenmeyi ve diizlem dis1 biiylimeyi
onlemek amaciyla ReOs miktar1 3 mg’a diistirilmistiir (Li et al., 2016). Ayrica, Siilfiir
firm merkezine 1 cm yaklastirilmistir. Althik olarak ise sarkan bag i¢ermeyen yiizeyi
sayesinde kristal biiylimesi i¢in ideal altlik olarak goriilen taze kesilmis ve tavlanmis
Floroflogopit mika kullanilmistir. Yapilan deney sonucunda Sekil 23 (a, b ve c)’de
sunulan OM goriintiileri elde edilmistir. Yapilan deneyde 6ncii toza (ReOs) uzakligi

strastyla 1, 2,5 ve 5 cm olan li¢ mikroreaktor yerlestirilmistir.
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Sekil 23. (a) Birinci mikroreaktor, (b) ikinci mikroreaktor ve (c) tigiincli mikroreaktor
icin elde edilen deney sonuglarinin OM goriintiileri. (a)’da sunulan yapilar i¢in 6l¢iilen
(d) Raman spektrumu, (¢) PL spektrumu ve (f) AFM 6lglimii (S’tin firin merkezine
uzakligr 18,5 cm, ReO3z Miktar1 3 mg, 80/40 sccm Ar, Biiyiime sicakligi 600°C, Deney
stiresi 5 dk).

Sekil 23 (a, b ve c)’den goriildiigii tizere, oncli toza en yakin olan altlikta
digerlerine kiyasla yanal alani daha biiyiik pullar elde edilmistir. Ayrica, yine birinci
mikroreaktorde elde edilen yapilarin altigen forma benzer oldugu goriilmiistiir. Diger
mikroreaktorlerde ise iiggen benzeri yapilar elde edildigi gorilmiistir. Birinci
mikroreaktorde elde edilen altigen benzeri yapilarin Sekil 23 (d)’de sunulan Raman
dlgiimleri incelendiginde 132, 139, 150, 158, 211, 234, 274 ve 305 cm™ konumlu literatiir
ile uyusan karakteristik Raman pikleri gézlemlenmistir. 132 cm™ ve 139 cm™ konumlu
tepe noktasi diizlem disi Ag moduna diger modlar ise diizlem i¢i Eg™™" moda karsilik
gelmektedir (Li et al., 2016). Uretilen ReS; pullarinin oda sicakhiginda fotoliiminesans
(PL) o6l¢timii yapilmis ve Sekil 23 (€)’den goriildiigii tizere yaklasik 1,74 eV’da PL piki
elde edilmistir. Raman ve PL 6l¢timleri 532 nm dalga boyunda ve 3 mW giicte lazer 15181
kullanilarak yapilmastir.

Pullarin kalinliklar1 ise Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM) ile Sekil 23 (f)’de
gosterildigi gibi 0,6 nm Olciilmiistiir. PL ve AFM olgiimleri literatiir ile karsilagtirilarak
Sekil 23 (a)’da sunulan pullarin tek tabaka oldugu ispatlanmistir (Sun et al., 2023). Farkli

biiylime sicakliklari i¢in ise Sekil 24°te sunulan sonuglar elde edilmistir.
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Sekil 24. (a) 550°C, (b) 575 °C, (c) 625 °C, (d) 650 °C ve (e) 675°C biiyiime sicaklig1
icin elde edilen deney sonuglarinin OM goériintiileri (S’iin firin merkezine uzaklig 18,5
cm, ReOs Miktar1 3 mg, 80/40 sccm Ar, Deney siiresi 5 dk). (f) PL spektrumu 6l¢iimii.

Sekil 24 (d)’de sunulan 650 °C biiyiime sicakligt i¢in ~30-60 pm araligindaki
boyutlarda pullar elde edilmistir. Uretilen ReS; pullarnin oda sicakliginda PL 6l¢iimii
yapilmis ve Sekil 24 (f)’den goriildiigii tizere yaklasik 1,74 eV’da PL piki elde edilmistir.
Ancak, elde edilen pul yapilarinin {izerindeki parlak noktalar sebebiyle pul kalinliginin
homojen olmadig1 diisiiniilmektedir. Pul yiizeyindeki parlak noktalari temizlemek ve pul

seklini tek bir altigen haline getirmek amaciyla deneyler yapilmaya devam edilmistir.

Gaz fazindaki Re ve S’lin konsantrasyonu ve hizi, gazin tasinma dogrultusu
boyunca azalir. Bu nedenle altlik, ReOs oncii tozunun flizerine veya ¢ok yakinina
yerlestirildiginde diizlem dis1 biliyiime gézlemlenir. Bu diizlem dis1 biiyiime, kiiciik ve
kalin pullarin olusmasina neden olur. Altlik ve oncii toz arasindaki mesafe ¢ok fazla
arttirlldiginda ise siyah graniiller ve kii¢lik boyutlu 2B ReS: pullar1 sentezlenir. ReS;’nin
katmanlar aras1 baglanma enerjisinin diisiik olmasi, buhar fazinda Re ve S kiimelerini
olusturan diizlem dis1 biiyiimeyi destekler. Gaz halindeki Re ve S’nin tasinma mesafesi
ne kadar fazlaysa gaz halindeki Re ve S kiimeleri de o kadar biiyiik olur. Sonug olarak
diizlem dis1 biiyltime ve diizlem i¢i biiylime ayni anda gerceklesir ve hem kiiciik boyutlu
ReS: pullart hem de ReS: nanogigekleri sentezlenir. Ancak, Re ve S tiirlerinin uygun
konsantrasyonu ve hizi diizlem i¢i biiyiimeyi tesvik eder ve diizlem dis1 biiyiimeyi bastirip

ReS> pullarinm yanal boyutunun biiyiimesini saglar (Guo et al., 2019). Bu diisiince
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1s1g¢inda, altlik ve Oncii toz arasindaki mesafe ayarlanarak ideal sonuca ulasilmaya
calisilmigtir ve yapilan deneyler sonucunda Sekil 25°te sunulan yapilar elde edilmistir.
Elde edilen sonuclar incelendiginde altlik oncii tozdan 1,5 cm uzaklastirildiginda pul

boyutunun arttig1 goriilmiistiir.

Sekil 25. ReOs ve altlik arasindaki mesafe (a) 1,5 cm, (b) 2,5 (c) 0,5 cm olan deney i¢in
elde edilen OM goriintiileri (S’lin firin merkezine uzakligi 18,5 cm, ReO3 Miktar1 3 mg,
80/40 sccm Ar, Deney siiresi 5 dk, Bityiime sicakligi 600°C).

3.4. Grafen Filmin Desenlenmesi ve Transfer Siireci

Uretilen aygit yapisindaki Grafen elektrotlar ticari olarak satmn alman bakir
tizerine CVD ile biyiitilmiis Grafen filmlerden elde edilmistir. Literatirde 2B
malzemelerin 1slak transferinde tasiyict polimer olarak genellikle PMMA
kullanilmaktadir (Kim et al., 2020). Ancak, 2017 yilinda yapilan bir ¢alismada selobant
(scotch tape) ile aktarilan Grafen filmlerin PMMA ile aktarilanlardan daha temiz, daha
stirekli, daha az katkili ve daha kaliteli oldugu aktarilmistir (Zhu et al., 2017). Bu nedenle,
tez ¢alismasi kapsaminda Grafen filmler igin her iki yontem (selobant ve PMMA destekli
islak transfer) de uygulanmistir ve karsilastirilmistir. PMMA destekli 1slak transfer

yontemi i¢in uygulanan temel adimlar Sekil 26’da sunulmustur.
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Sekil 26. PMMA destekli 1slak transfer siirecinin temel adimlart.

Selobant ile transferi gerceklestirilen numunenin islem adimlari ise Sekil 27°de

sunulmustur.
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I Grafen
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Sekil 27. Selobant destekli 1slak transfer siirecinin temel adimlari.

Transfer isleminde ilk olarak bakirin arka yiizeyindeki Grafen kalintilarini
gidermek amaciyla CVD ile bakir (Cu) iizerine biiyiitiilmiis Grafen film 2 mL %65’luk
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Nitrik asit ve 6 mL DI su karisiminda Sekil 28°deki gibi 3 dk yiizdiiriilmiistiir. Numune

daha sonra 1 dakika DI suda durulanmustir.

Sekil 28. (a) Grafen/Cu numunesinin Nitrik asit ¢ozeltisinde yiizdiiriilmesi. (b)
Numunenin DI su ile durulanmasi. (c) Numunenin tozsuz pegete iistiinde kurumaya

birakilmasi ve uygun boyutlarda kesilmesi.

Kurutulup uygun boyutlarda kesilen Grafen/Cu numunelerinin bir kismi %4’lik
PMMA ¢dzeltisi numune iizerine damlatilip dondiirerek kaplanmistir. PMMA kaplanan
numuneler 12 saat oda sicakhiginda kurumaya birakilmistir. Islem adimlar1 Sekil 29°da

gosterilmistir.

Sekil 29. (a) PMMA ¢ozeltisi ile numune yiizeyinin dondiirtilerek kaplanmasi. (b,c)

PMMA ¢ozeltisi ile kaplanip 12 saat kurumaya birakilan numuneler.
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Kalan numunelerin iizerine selobant yapistirilmistir. PMMA ile kaplanan ve bant
yapistirtlan numunelerden bakir altligi uzaklagtirmak ic¢in 0,5 M FeCls (Ferrik Klorit asit)
cozeltisi  hazirlanmigtir.  Numuneler, FeCls c¢ozeltisinde yiizdiiriilerek  bakir

asindirilmistir. FeClsz ¢6zeltisinin hazirlik asamalar1 ve numunelerin FeClz ¢6zeltisinde

yiizdiiriilmesi Sekil 30°da gosterilmistir.

Sekil 30. (a) FeClz tozunun tartilmasi. (b) FeClztozunun DI su ile karigtirilmasi. (c)
PMMA/Grafen/Cu ve Bant/Grafen/Cu numunelerinin FeCls ¢ozeltisinde yiizdiiriilmesi.

Bakir asindiktan sonra kalinti kalmamasi i¢in numuneler 1 saat daha FeCls
¢ozeltisinde birakilmistir. Numunelerin bakir altliklarinin erime stiregleri Sekil 31°de

gosterilmigtir.
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Sekil 31. Numunelerin bakir altliklarinin erime siiregleri.

Hedef alttasg olan SiO2/p-Si, sirasiyla asetonda 5 dk, metanolde 5 dk ve deiyonize
suda 5 dk ultrasonik olarak yikanmistir. Daha sonra alttaslar azot gazi ile kurutulmus ve
sicak tabakta (hot plate) 120 °C’de 1 dakika tavlanmistir. SiO2/p-Si substrati, temizlik ve
Grafen’in daha gii¢lii yapismasi i¢in plazma destekli kimyasal buhar biriktirme (Plasma-
enhanced chemical vapor deposition, PECVD) ile oksijen plazmaya maruz birakilmistir.

Altliklarin yiizeylerinin aktiflestirilmesi i¢in Tablo 3’te sunulan regete kullanilmistir.

Tablo 3. Altliklarin yiizeylerinin aktiflestirilmesi i¢in kullanilan regete.

Parametre Deger
Islem siiresi 30 saniye
Gaz (02) 30 sccm
Elektrot giicii 30 Watt
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PMMA/Grafen ve Bant/Grafen numuneleri, SiO2/p-Si alttasa transfer edilmeden
once DI su ile durulanmis ve daha sonra HCl ¢ozeltisinde (2 ml %2’lik HCI asit ve 15 ml
DI su) 10 dk yiizdiiriiliip FeCls kalintilar: giderilmistir. Numuneler bir kere daha DI su ile

durulanmis ve hedef alttasa transfer edilmistir. Transfer edilen numuneler sirasiyla 50 °C

ve 70 °C sicaklikta 10 dk tavlanmustir. Islem adimlar Sekil 32°de gosterilmistir.

Sekil 32. (a, b) PMMA/Grafen ve Bant/Grafen numunelerinin, SiO2/p-Si alttasa transfer

edilmesi ve (¢, d) numunelerin tavlanmasi.

SiO2/p-Si substrata transfer edilen PMMA/Grafen ve Bant/Grafen numuneleri
Sekil 33 (a)’daki gibi kurumaya birakilmigtir. 5 saat sonra Bant/Grafen/SiO/p-Si
numunelerinden bantlar sokiilmiistiir. PMMA/Grafen/SiO2/p-Si numuneleri ise bir gece
bekletilip sonrasinda aseton igerisinde Sekil 33 (b)’deki gibi bekletilmistir. Numuneler
sonrasinda izopropil alkol (IPA) ve DI su ile durulanmistir. Daha sonra numuneler, 5 dk

70 °C sicaklikta tavlanmistir.

Sekil 33. (a) Ceker ocakta kurumaya birakilan PMMA/Grafen/SiO2/p-Si ve
Bant/Grafen/SiO2/p-Si numuneleri, (b) PMMA "nin uzaklastirilmasi i¢in aseton i¢inde
bekletilen PMMA/Grafen/SiO2/p-Si numuneler.
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PMMA destekli 1slak transfer isleminde PMMA ¢oziiciisii olarak kullanilan
kimyasal kalint1 miktarini etkileyebilmektedir (Yang and Yan 2020). Bu bilginin 151831nda
kalintilar1 azaltmak amaciyla PMMA c¢oziiciisii olarak anisol kullanilmis, %4 lik iki
PMMA ¢6zeltisi hazirlanmistir. Anisol ile hazirlanan Anisol ¢ozeltisi ile de Grafen film
transfer edilmistir. Selobant, Aseton-PMMA ve Anisol-PMMA ile transfer edilen Grafen
filmlerin OM ve SEM goriintiileri Sekil 34’teki gibidir.

—p Yapiskan

Kalintisi

Sekil 34. (a) Selobant, (b) Anisol-PMMA, (c) Aseton-PMMA ile transfer edilen
numunelerin OM goriintiileri. (d) Selobant, (e) ve (f) Aseton-PMMA ile transfer edilen

numunelerin SEM goriintiileri.

Sekil 34 incelendiginde selobant ile aktarilan numunenin Anisol-PMMA ve
Aseton-PMMA numunelerine kiyasla daha fazla kalint1 icerdigi ve Grafen filmin ¢ok
fazla kirildig1 goriilmistiir. Aseton-PMMA numunesinin diger iki yonteme kiyasla daha
az kirik ve PMMA kalintisi igerdigi goriilmiistiir. Transfer sirasinda, anisol ile hazilanan
PMMA tabakasinin daha yumusak oldugu ve aktarim sirasinda kolayca zarar gorebildigi
gozlemlenmistir. Anisol-PMMA numunesinin daha fazla kirik igcerme nedeninin bu
olabilecegi diisiiniilmektedir. U¢ numunenin Raman élgiimleri alindiginda ise Sekil 35°te
sunulan sonuglar elde edilmistir. Raman olgiimleri 1 mW giicte 532 nm dalga boyunda

lazer 15181 kullanilarak yapilmastir.
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Sekil 35. Selobant, Anisol-PMMA ve Aseton-PMMA numunelerinin Raman

spektrumlari.

Grafen D (~1350 cm™), G (~1580 cm™) ve 2D (~2680 cm™) olarak adlandirilan
ti¢ ana pike sahiptir. D piki, Grafen’in kusur yapisini ifade etmekte ve yok denecek kadar
zay1f olmasi, Grafen’in kusur yogunlugunun ¢ok diisiik oldugunu gostermektedir (Li et
al., 2023). Sekil 35 incelendiginde, D pikinin numunelerde ihmal edilebilir seviyede
oldugu goriilmiistiir. Ancak, selobant numune i¢in pikin nispeten daha belirgin olmasi
numunenin digerlerine kiyasla daha kusurlu yapida oldugunu gostermektedir. G piki
Grafen, grafit ve karbon nanotiiplerde goriilen tipik bir piktir ve yapidaki karbon baglarini
dogrulamaktadir (Ni et al., 2008; Li et al., 2023; Paton et al., 2023). 2D piki ise Grafen
tabakalariin katman kalinligi hakkinda bilgi vermektedir (Li et al., 2023). Dar, keskin
ve siddetli 2D pikleri Grafen tabakalarinin tek veya iki tabakali oldugunu gostermektedir.
Sekil 35 incelendiginde Anisol-PMMA ile hazirlanan numunenin digerlerine kiyasla daha
kalin oldugu goriilmektedir. Bunun transfer sirasinda olusan katlanmalardan kaynakli
olabilecegi diisiiniilmektedir. Aseton-PMMA ile hazirlanan numunenin Raman dl¢timleri
incelendiginde, digerlerine kiyasla kusur yogunlugunun ihmal edilebilecek seviyede

oldugu ve yaklasik tek tabakali oldugu anlasilmaktadir. Aseton-PMMA ile hazirlanan
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numunenin OM goriintiileri diger numunelerle karsilastirildiginda daha temiz ve siirekli

film olustugu gozlemlenmektedir.

SiOy/p-Si alttas iizerine transfer edilen Grafen filmler, Bilkent Universitesi Ulusal
Nanoteknoloji Arastirma Merkezi biinyesinde fotolitografi ve Endiiktif Baglagimli
Plazma Asindirma (ICP-RIE) ile ~40 um genislige sahip seritler halinde desenlenmistir.
Litografi islemi i¢in uygulanan adimlar Sekil 36’da sunulmustur. Grafen numunelerinin

litografi isleminde Sekil 36 (d)’de sunulan maske kullanilmstir.

Fotorezist
e Grafen
I siO,
I S

- &

UV |§Ik Kaynag

Sekil 36. (a) Alttas, fotorezist ile dondiiriilerek kaplanmis ve (b) AZ 1505 Fotorezist
kaplanan numune litografi cihazi kullanilarak pozlandirilmustir. (¢) Pozlandirilan
numune banyo (develop) edilmistir. (d) Grafen numuneleri i¢in litografi isleminde

kullanilan maske tasarimi.

Grafen tabakasi, ICP-RIE ile asindirilarak Sekil 37 (a)’da gosterildigi gibi
desenlenmistir. Numune, ylizeyinde kalan fotorezisti kaldirmak (Lift off) i¢in aseton
icinde bekletiletilmistir. Daha sonra DI su ile yikanmis ve azot gazi ile kurutulmustur.

Sonug olarak, Grafen elektrotlar Sekil 37 (b)’de gosterildigi gibi elde edilmistir.
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Sekil 37. (a) ICP-RIE ile asindirilarak Grafen tabakasi desenlenmistir. (b) Fotorezist

yiizeyden uzaklastirildiktan sonra elde edilen numunenin gosterimi.

ICP-RIE ile Grafen tabakasinin asindirilmasi i¢in Tablo 4’te sunulan recete

kullanilmastir.

Tablo 4. Grafen tabakasinin asindirilmasi igin kullanilan regete.

Parametre Deger
Gaz stabilizasyon siiresi 30 saniye
Islem siiresi 15 saniye

Gaz (02) 30 sccm
Pompa ¢ikis stiresi 30 saniye
ICP giicii 200 Watt
Basing 10 mTorr

Elektrot giicii 30 Watt

Fotolitografi ve ICP-RIE ile olusturulan ~40 um genislige sahip Grafen seritlerin

OM goriintiileri ve Raman spektrumlar1 Sekil 38’de sunulmustur.

(a) (b) 1580 2680

Raman Siddeti (a.u.)

s i

— 1000 1500 2000 2500 3000
30 pm Raman Kaymasi (cm™)

Sekil 38. (a) ICP-RIE ile olusturlan Grafen seritler. (b) Grafen serit i¢in elde edilen
Raman spektrumu.
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3.5. Kuru Transfer ile 2B Malzemelerin Istiflenmesi ve Metalizasyon

ReSe,, ReS, ve Grafen tabakalar 2B malzeme transfer sistemi kullanilarak
Si/SiO2/p-Si alttas tizerine tist iiste yerlestirilestirilmistir. Tez ¢alismasinda 1slak transfere
kiyasla kirlilige neden olmadigi i¢in kuru transfer yontemi tercih edilmistir. Ayrica, kuru
transfer yontemi 2B pullarin konumlandirmasini kolaylastirmaktadir (Li et al., 2022). Tez

calismasinda Sekil 39°da sunulan 2B malzeme transfer sistemi kullanilmistir.
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Sekil 39. Kuru transfer islemi i¢in kullanilan 2B malzeme transfer sistemi ve

bilesenleri.

Tez kapsaminda gergeklestirlen kuru transfer islemlerinde destek polimeri olarak
PDMS kullanilmistir. PDMS, yiizey enerjisi diisiik bir polimerdir (~20 mN/m). ReSe> ve
ReS2 yapilarinin CVD ile sentezi i¢in kullanilan safir ve mika alttaslar ise yiiksek ylizey
enerjili ve atomik diizeyde diiz yiizeylerdir. Diger bir deyisle, 2B malzemeler ile alttas
arasindaki baglanma enerjisi PDMS’in yapisma enerjisinden daha biiyiiktiir ve bu durum
2B malzemelerin PDMS’e tutunmasini engellemektedir. Deiyonize su deliminasyonu ile
2B yapilarin PDMS’e tutunmasi saglanabilmektedir. Hidrofilik safir veya mika yiizeyle
daha giiclii etkilesim kuran su, iki katman arasina girerek 2B malzeme ile alttas arasindaki
vdW baglarin1 zayiflatir. Bu durum, PDMS’nin istten uyguladigi mekanik soyma
kuvvetiyle birleserek delaminasyonu kolaylastirir (Xu et al., 2015; Schranghamer et al.,
2021). ReSez ve ReSe; yapilart DI deliminasyon ile PDMS yiizeyine aktarilmis ve lamele
yapistiritlan PDMS Sekil 35’te sunulan kuru transfer sistemi yardimiyla Grafen elektrot
tizerine hizalanip aktarilmistir. ReSe; ve ReSe; yapilarinin Grafen serit tizerine DI

deliminasyon destekli kuru transfer isleminin adimlar1 Sekil 40’ta sunulmustur.
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Sekil 40. ReSe; ve ReSe; yapilarinin DI deliminasyon destekli kuru transfer isleminin

adimlari.

CVD metodu ile iiretilmis ReSe2 pullar1 Sekil 41°deki gibi DI su yardimiyla safir
alttastan PDMS filme aktarilmistir. PDMS/ReSe2 yapist cam lamel yardimiyla XYZ
mikromanipiilatore sabitlenmis ve kuru transfer sistemi aracilignt PDMS/ReSe, Grafen
serit lizerine konumlandirilmistir. Hedef alttas ile PDMS/ReSe; temas ettirildikten sonra
numune katmani 90 "C’ye 1sitilmig ve 2 dakika bu sicaklikta sabit birakilmistir. Daha
sonrasinda mikromanipiilator yardimiyla PDMS film yavasca soyulmus ve Sekil 41 (f)’de

sunulan yapi elde edilmistir.
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Sekil 41. (a) Pul konumunun OM yardimiyla belirlenmesi, (b) transfer edilecek ReSe;

numuneye PDMS’in daha 1yi yapismasi i¢in 3 dakika boyunca 30 gram agirlik ile 90°C
sicaklik uygulanmast, (¢) numunenin 90 °C sicakliktaki DI suya daldirilip 10 dakika
boyunca bekletilmesi, (d) PDMS/ReSe>’nin safir alttastan ayrilmasi, (e)
lamel/PDMS/ReSe2’in XYZ mikromanipiilatore sabitlenmesi ve PDMS/ReSe2’in

Grafen serit tizerine odaklanmasi, (f) elde edilen Grafen/ReSes.

Daha sonra, ReS; pullar1 Sekil 42°deki gibi DI su yardimiyla mika alttastan PDMS
filme aktarilmigtir. PDMS/ReS; yapisi cam lamel yardimiyla XYZ mikromanipiilatore
sabitlenmis ve kuru transfer sistemi araciligt PDMS/ReS;, Grafen/ReSe; yapisi lizerine
konumlandirilmistir. Hedef alttas ile PDMS/ReS; temas ettirildikten sonra numune
katman1 90 ‘C’ye 1sitilmis ve 2 dk bu sicaklikta sabit birakilmigtir. Daha sonrasinda
mikromanipiilator yardimiyla PDMS film yavas¢a soyulmus ve Sekil 42 (f)’de sunulan
Grafen/ReSez/ReS: yapisi elde edilmistir.
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Sekil 42. (a) Pul konumunun OM yardimiyla belirlenmesi, (b) transfer edilecek ReS>

numuneye PDMS’in daha iyi yapismasi i¢in 3 dakika boyunca 30 gram agirlik ile 90 °C
sicaklik uygulanmasi, (¢) numunenin 90 °C sicakliktaki DI suya daldirilip 5 dakika
boyunca bekletilmesi, (d) PDMS/ReS2’nin mika alttastan ayrilmasi, (e)
lamel/PDMS/ReS;’in XYZ mikromanipiilatore sabitlenmesi ve PDMS/ReS2’in
Grafen/ReSe> yapisi iizerine odaklanmasi, (f) elde edilen Grafen/ReSez/ReS: yapisi.

Ust Grafen elektrodun transferi icin Sekil 43°te islem adimlar1 sunulan hidroflorik

asit (HF) destekli bir yontem tercih edilmistir.
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Sekil 43. Grafen seridin HF destekli transfer isleminin adimlari.
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SiO2/p-Si alttas tizerindeki Grafen serit, Sekil 44°teki gibi SiO» tabakasinin HF
cozeltisi (DI su: HF; 2: 1) kullanilarak 90 s asindirilmasi sonucunda PDMS filme
aktarilmigtir. PDMS/Grafen yapisi cam lamel yardimiyla XYZ mikromanipiilatore
sabitlenmis ve kuru transfer sistemi araciligt PDMS/Grafen, Grafen/ReSe2/ReS; yapisi
tizerine konumlandirilmistir. Hedef alttas ile PDMS/Grafen temas ettirildikten sonra
numune katmani 90 ‘C’ye 1sitilmistir. Numune, 2 dk bu sicaklikta bekletilmistir. Daha
sonrasinda mikromanipiilatér yardimiyla PDMS film yavasca soyulmus ve Sekil 44
(c)’de sunulan Grafen/ReSe,/ReS,/Grafen yapisi elde edilmistir.

Sekil 44. (a) PDMS/Grafen/ SiO»/p-Si iizerine SiO tabakasini eritmek amaciyla HF

¢ozeltisinin damlatilmasi, (b) lamel/PDMS/Grafen’in XYZ mikromanipiilatore

sabitlenmesi ve PDMS/Grafenin’in Grafen/ReSe2/ReS; tizerine odaklanmasi, (f) elde

edilen Grafen/ReSez/ReS,/Grafen yapisi.

Elde edilen Grafen/ReSe2/ReS,/Grafen yapisinin metal kontaklarini olusturmak
amactyla maskesiz litografi ve termal buharlastirict kullanilmistir. Sekil 45°te sematik
olarak gosterilen islem basamaklari uygulanarak Krom/Altin (Cr/Au) metal kontaklar
olusturulmustur. Temas: ve elektriksel 6zellikleri iyilestirmek, omik kontak elde etmek

icin numune argon atmosferinde 300 °C’de 1 dk tavlanmustir.
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Sekil 45. (a) Numune, fotorezist ile dondiiriilerek kaplanmustir. (b) Fotorezist kaplanan
numune maskesiz litografi cihazi kullanilarak pozlandirilmistir. Pozlandirilan numune
banyo kimyasali (developer) i¢inde bekletilmisg, DI su ile yikanmis ve azot gazi ile
kurutulmustur. (c) Termal buharlastirict kullanilarak numuneye sirasiyla Krom ve Altin
kaplanmigtir. Numuneler aseton ig¢inde bekletilmis ve Fotorezist kalintilar1 kaldirilmistir
(Lift off). Daha sonra numune DI su ile yikanmis ve azot gazi ile kurutulmustur. (d)
Fabrikasyon adimlari sonucunda elde edilen Grafen/ReSe,/ReS,/Grafen heteroeklem
fotodedektdr.

Ayrica Grafen/ReSez/ReS; yapisinda da  Aliiminyum (Al) metal kontaklar

olusturulmustur. Al kontaklar Sekil 46’da sunulan islem basamaklar1 uygulanarak

olusturulmustur.

Grafen

Fotorezist
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(d)

Sekil 46. (a) Numune, fotorezist ile dondiiriilerek kaplanmistir. (b) Fotorezist kaplanan
numune maskesiz litografi cihaz1 kullanilarak pozlandirilmistir. Pozlandirilan numune
banyo kimyasali i¢inde bekletilmis, DI su ile yikanmis ve azot gazi ile kurutulmustur.
(c) Termal buharlastirici kullanilarak numuneye Aliminyum Kaplanmistir. Numuneler
aseton i¢inde bekletilmis ve Fotorezist kalintilar1 kaldirilmistir. Daha sonra numune DI
su ile yikanmis ve azot gazi ile kurutulmustur. (d) Fabrikasyon adimlari sonucunda elde

edilen Grafen/ReSe,/ReS; heteroeklem fotodedektor.
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Metal temasi1 ve elektriksel 6zellikleri iyilestirmek, omik kontak elde etmek igin

numune argon atmosferinde 300 °C’de 1 dakika tavlanmuistir.
3.6. 2B Fotodedektor Optik ve Elektriksel Karakterizasyonu

Tez kapsamin kapsaminda, 2B ReS> ve ReSe, tabakalari ile Grafen elektrotlar
kullanilarak ~ sandvi¢  yapidaki ~ Grafen/ReSez/ReS,/Grafen  fotodedektor — ve
Grafen/ReSez/ReS; fotodedektor iiretilmistir. Uretilen fotodedektdrlerin bant hizalamasi
Sekil 47°deki gibidir.

Enerji (eV)

Sekil 47. (a) Grafen/ReSez/ReS,/Grafen ve Grafen/ReSez/ReS; Fotodedektoriin enerji

bant diyagramu.

Uretilen aygitlarda ReS; ve ReSe; avantajlarini birlestirmek amaciyla p-n eklem
olusturulmustur. Tabaklar arasinda Sekil 47°den goriildiigii tizere tip II bant hizalamasi
olusmustur. Tip II bant hizalamas1 uyarilmis tasiyicilarin ayrilmasii kolaylastirir ve
cogunluk tagiyicilarin tiinellemesiyle giiclii ara katman eslesmeleri saglar, boylece daha

yiiksek duyarlilik degerleri elde edilebilir.

Cihazlarin elektriksel performansini degerlendirmek i¢in yiiksek hassasiyetli bir
dijital kaynak Glger (sourcemeter) ile karanlikta ve aydinlikta I-V egrileri elde edilmis ve
bu egriler ile elektriksel tasima oOzellikleri karakterize edilmistir. 1-V egrilerinin elde
edilmesi amaciyla Sekil 48’deki deney diizenegi kullanilmistir. Sekil 48’de gosterildigi
gibi kaynak Olger kullanilarak fotodedektére gerilim uygulanmis ve numune {izerine
diisiiriilen 15181 olusturdugu fotoakim Olgiilmiistiir. Tiim Olgiimler oda sicakliginda

gerceklestirilmistir.
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Sekil 48. Fotodedektor karakterizasyon deney diizenegi.

Olgiimler sirasinda uyarim igin 11k kaynagi olarak 5 mW giiciinde 532 nm, 637
nm, 785 nm, 1310 nm ve 1550 nm dalga boyuna sahip lazerler kulanilmistir. Boylece
VIS’den NIR’e genis bir spektral aralikta fotodedektoriin tepkisi incelenmistir.
Grafen/ReSez/ReS,/Grafen fotodedektorii igin karanlikta Sekil 49°da sunulan I-V egrisi

elde edilmistir.

0.0 0.5 1.0
Gerilim (V)

Sekil 49. (a) Grafen/ReSez/ReS,/Grafen heteroeklem fotodedektor optik mikroskop
goriintiisii, (b) Uretilen aygitin I-V egrisi.

Ancak, Grafen/ReSe2/ReS,/Grafen yapisinin 1s1k uygulandiginda yanit vermedigi
goriilmistiir. Bu durumun litografi ve metalizasyon agamalarinin yiizeyi kirletmesi ve st
Grafenin transfer sirasinda zarar gormesinden kaynaklandigi disiiniilmektedir.
Grafen/ReSez/ReS,/Grafen yapisina ek olarak ist Grafen elektrot yerine metal kotak
kullanilan Grafen/ReSez/ReS; fotodedektor tiretilmistir. Sekil 50°de sunulan I-V egrileri

elde edilmistir.
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Sekil 50. (a) Grafen/ReSez/ReS; heteroeklem fotodedektor optik mikroskop goriintiisii,
(b) Uretilen aygitin I-V egrisi.

Sekil 50°de goriildiigii lizere iretilen fotodedektdriin fotoakimi dalga boyuna
giiclii bir baghlik gostermektedir. 510 nm (~2,43 eV), 635 nm (~1,95 eV) ve 785 (~1,57
eV) dalga boylarinda 151k altinda iiretilen akimin 1310 nm ve 1550 nm dalga boylarinda
151k uygulandiginda iiretilen akimdan daha yiiksek oldugu goriilmiistiir. Tez kapsaminda
CVD ile iiretilen ReS2’nin bant araligi ~1,74 eV olarak Olciilmiistiir. ReSe2’nin bant
aralig1 degerinin ise yaklasik ~1,3 eV civarinda olmas1 beklenmektedir. Dolayisiyla 510
nm ve 635 nm dalga boyundaki fotonlar hem ReS>’nin hem ReSe2’nin bant araligindan
daha enerjiktir, bu fotonlar sogurularak elektron-bosluk ¢iftleri olusturulabilir. Bu
nedenle en yiiksek akim degerleri 510 nm ve 635 nm dalga boyundaki 151k i¢in elde
edilmistir. 785 nm civarinda ise foton enerjisi ReSz2’nin bant araliginin altindadir. Ancak,
ReSez2’nin bant araligimin iistiindedir. Bu nedenle 785 nm’de olusan fotoakim daha
zayiftir. Cihazin 1310 nm ve 1550 nm gibi haberlesme dalga boylarinda ise foto akiminin
belirgin bigimde diistiigii goriilmektedir. 1310 nm (~0,95 eV) 15181 ReSe> ve ReS; tek
basina absorbe edememektedir. Ancak, heteroeklem olusturuldugunda durum degismekte
ve ReSe;’nin valans bant maksimumundan ReSz’nin iletim band1 minimumuna yeni bir
optik gecis yolu ortaya ¢ikmaktadir. Dolayisiyla heteroeklem, bireysel tabakalarin
algilayamadigi 1310 nm bolgesini bile algilayabilmistir.

ReS»/ReSe; p-n ekleminin algilayamadigi dalga boylarinda Grafen tabaka sadece
elektrot gorevi gérmemekte, 151k da sogurmaktadir. Yani aygit Grafen fotodedektor gibi
davranmaktadir. Grafen’de sogurulan 1550 nm dalga boyundaki fotonlar, igsel emisyon

yoluyla ReSe>/ReS; katmanina sicak tasiyici enjeksiyonu yapabilmektedir. Bu nedenle
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tiretilen yap1 1550 nm dalga boyunu aldilayabilmistir. I-V egrileri incelendigin harici

gerilim uygunlanmadiginda da yani 0 V noktasinda cihazin ¢alisabildigi goriilmektedir.

Grafen/ReSe2/ReS; fotodedektdriiniin aktif alan1 yaklasik olarak ~0.02 mm? dir
ve uygulanan lazer 1s1k kaynaklarmin giici optik gii¢ olger kullanilarak 5 mW olarak
Olclilmiistiir. Bu bilgiler ve -1 V besleme i¢in tiretilen cihazin NEP, algilama, EQE ve

duyarhilik degerleri Sekil 51°deki gibi hesaplanmustir.
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Sekil 51. Sekil 50°de sunulan dedektor yapisi igin hesaplanan NEP, algilama, EQE ve
duyarlilik degerleri.

Sekil 51 incelendiginde heteroyapili fotodedektor, 510 nm’den itibaren uzun
dalga boylarina kadar duyarlilik gostermektedir. Cihazin algilama limiti, yani fotonlara
etkin sekilde yanit verebildigi en uzun dalga boyu yaklasik 1.5 um civarindadir. Grafikte

1350 nm sonrasinda cihaz performansi belirgin bi¢imde azalmaktadir.

Literatiirdeki ReSez/ReS; dedektorler ve Grafen/ReX: yapilart ile iiretilen
dedektorler icin 10%ile 10" A/W araliginda yiiksek optik duyarhiliklar bildirilmistir (Kang
vd., 2018; Jo vd., 2018; Elahi vd., 2020; Silva vd., 2021; Li vd., 2021). Tez kapsaminda
iiretilen fotodedektor ile duyarliligin 10* A/W nin mertebesinde duyarlilik elde edilmistir.

Algilama, duyarlilik ile dogru, karanlik akim degeri ile ters orantilidir. Dolayisiyla
karanlik akim degeri de algilama i¢in belirleyici bir degerdir. Tasarlanan dedektoriin p-n
eklemi tarafindan karanlik akim bastirilmakta ve boylece algilama artip esdeger giiriiltii

giicii azalmaktadir. Bu sekilde harici kuantum verimliligi de artmaktadir. Uretilen
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dedektdr igin % 4.8x10% olarak hesaplanmustir. Algilama literatiire uygun bigimde yiiksek

duyarlilik degerlerinin bir sonucu olarak 3,6x10%2 Jones civarinda hesaplanmustir.

Dedektoriin sinyali giiriiltiiden ayirt edebilecegi esdeger giiriilti giicii yani NEP,
kisa dalga boylarinda diismektedir. Yani cihaz kisa dalga boylarinda daha hassas
calismaktadir. Uzun dalga boylu fotonlar cihazda daha zayif fotoyanit olugturdugundan,
belirli bir sinya/giiriiltii orani i¢in gereken asgari optik gii¢ artmaktadir (Silva et al., 2021).

Son olarak aygit iiretim prosesinin tekrarlanabilirligini incelemek amaciyla bir
tane daha Grafen/ReSe2/ReS, heteroeklem fotodedektor iiretilmis ve karakterize
edilmistir. Sekil 52°de sunulan I-V egrisi ve Sekil 53’te sunulan NEP, algilama, EQE ve
duyarlilik degerleri elde edilmistir.
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Sekil 52. (a) Tekrar tiretilen Grafen/ReSe2/ReS; heteroeklem fotodedektor optik

mikroskop goriintiisii ve (b) aygitin I-V egrisi.

Uretilen aygitin dalga boyuna bagimliligimin diger aygit ile neredeyse ayn1 oldugu
ancak fotoakim degerinin arttig1 goriilmiistiir. Bu durumun yapida birden fazla ReSe>

pulu olmasindan kaynaklanabilecegi diisiiniilmektedir.
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Sekil 53. Sekil 52°de sunulan dedektor yapisi igin hesaplanan NEP, algilama, EQE ve
duyarlilik degerleri.
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4. SONUC VE ONERILER

Geleneksel yariiletken fotodedektorler, genis ¢apta arastirilmis ve kolay entegre
edilebilir, diisiik maliyetli olmalar1 nedeniyle basarili bir sekilde ticarilesebilmislerdir.
Silisyum ve daha dar bant araligina sahip III-V grubu yariiletken bilesikleri (InSb, GaSb,
HgCdTe) ile NIR ve LWIR arasindaki algilama aralig1 elde edilir. Bu dedektérler, 10°-
10%2 Jones araliginda yiiksek algilama kabiliyetine sahip olmalarma ragmen kriyojenik
sicakliktan muzdariptirler ve esnek degillerdir. Son on bes yilda, 2B malzemelerin
kullanildig1 fotodedektorler, oda sicakliginda, genis bant aralikli, yiiksek hizli, hassas
algilama ve esneklik potansiyeli agisindan ilgi ¢ekici bir konu olmustur ve yogun sekilde

arastirilmistir.

2B optoelektronik aygitlarin diisiik maliyetli ve zaman tasarruflu arastirilmasi i¢in
yazilim paketleri kullanilmaktadir. Tez kapsaminda, SCAPS-1D yazilim paketi
kullanilarak p-cSi/PSi/ReS2/Grafen ve Grafen/ReSes/ReS; yapilar1 simiile edilmistir.
Simiile edilen Grafen/ReSe2/ReS; yapisi igin p-cSi/PSi/ReS2/Grafen yapisina kiyasla
daha yiiksek performans elde edilmistir. 550 nm’de % 96,37 EQE ve 790 nm’de 0,54
A/W R elde edilmistir. Bu sebeple, Grafen/ReSe»/ReS; yapisi deneysel olarak
tretilmistir. Ayrica bu yapiya ek olarak Grafen/ReSez/ReS,/Grafen yapisi deneysel

olarak {iretilip incelenmistir.

2B malzemelerin kullanildig1 optoelektronik aygit uygulamalarinda ¢ogunlukla,
rastgele boyutlarda pullarin iiretildigi mekanik eksfoliasyon yontemi tercih edilmektedir.
Bu tez ¢alismasinda ise CVD teknigi kullanilarak cihaz tasarimina uygun ReSe; ve ReS;
pullart dretilmis ve cihaz fabrikasyonu i¢in kullanilmistir. CVD metodu, cihaz
uygulamalar i¢in Olceklenebilir, yiiksek kaliteli ve tekrarlanabilir ReX> iiretim imkani
sundugu i¢in tercih edilmistir. Grafen elektrotlar, ticari olarak temin edilen Grafen filmler
kullanilarak elde edilmistir. Bu filmler, 1slak transfer yontemi ile SiO2/p-cSi alttas tizerine
aktarilmistir. Islak transfer islemini takiben, litografi ve ICP-RIE yontemiyle istenilen
boyutlarda Grafen seritler olusturulmustur. CVD yontemiyle, cihaz mimarisine uygun
sekilde kontrollii olarak biiyiitiilen ReSe2, ReS; pullari ve Grafen elektrot, PDMS destekli
kuru transfer teknigiyle SiO2/p-cSi alttas tizerinde {iist iiste istiflenmistir. Son olarak

gergeklestirilen metalizasyon islemi ile fotodedektor yapisi elde edilmistir.

Tez kapsaminde incelenen Grafen/ReSez/ReS,/Grafen ve Grafen/ReSe./ReS>

aygit yapilarimi inceleyen herhangi bir calismaya heniiz rastlanmamustir. Uretilen
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Grafen/ReSez/ReS; fotodedektor ile 510 nm’den 1550 nm’e genis bir spektral algilama
yapilabilmistir. Bu durum, 2B ReSez/ReS; malzemelerinin algilayamadig:
dalgaboylarinda Grafen’in foton absorbe etmesi ve tasiyici iiretmesi ile agiklanmaktadir.
Dolayisiyla, bu frekanslarda Grafen sadece elektrot olarak degil ayni zamanda
fotodedektor gibi davranmistir. Ancak bu yapinin literatiirdeki Grafen fotodetektorlere
kiyasla cihaz duyarliligi daha yiiksektir. Bu durum p-n eklemin eksiton ayirma
verimliligini 6nemli Olg¢lide arttirmasi ve boylece duyarlilig1 artirarak yiiksek fotoakim

olusturmasi ile agiklanabilmektedir.

Uretilen Grafen/ReSe»/ReS; fotodedektdr ile 510 nm dalga boyunca 5 mW giicte
lazer 15181 kullamlarak 10* A/W mertebesinde duyarlilik, % 4.8x10% EQE ve 3,6x10%2
Jones algilama hesaplanmistir. Ayrica iiretilen cihazin harici gii¢ kaynagi kullanilmadan
(self-driven mode) algilama yapabildigi goriilmiistiir. Uretilen fotodedektdriin genis
dalga boyu araliginda algilama yapabilmesi bu tip fotodedektorler kuantum haberlesme,
otonom araglar, akilli tarim, gece goriis sistemleri, uzay ve uydu tabanli algilama gibi ileri
teknolojik alanlarda kullanildigi i¢in 6nemlidir. Ayrica tiretilen aygitin harici gii¢c kaynagi

kullanilmadan ¢alismasi enerji verimliligi agisindan 6nemlidir.

2B malzemelerin CVD ile iiretiminin ve aygit fabrikasyonunun tekrarlanabilir
tiretimi de tez kapsaminda arastirilmistir. Farkli zamanlarda yapilan CVD deneylerinden
elde edilen ReSe; ve ReS; yapilari kullanilarak iki ayri Grafen/ReSe2/ReS; fotodedektor
tretilmis ve karakterize edilmistir. Cihazlarin dalga boyuna bagli tepkisinin benzer

oldugu ancak iiretilen fotoakim miktarlarinin degistigi goriilmiistir. Bu durumun

yapilardaki pul boyutlarinin farkli olmasindan kaynaklanabilecegi diistiniilmektedir.

Tez kapsaminda Grafen/ReSez/ReSz/Grafen fotodedektoér de iiretilmis ancak
uygulanan 1s1k i¢in bir tepki alinamamistir. Bunun sebebinin transfer yontemlerinin sebep
oldugu kirlilikler veya transfer sirasinda ist Grafen’in zarar gormesi olabilecegi
disiiniilmektedir. Transfer yontemlerinin gelistirilmesiyle polimerlerin sebep oldugu

kalintilarin minimuma indirilmesinin aygit performansini arttiracagi diistiniilmektedir.

2B malzemelerin kesfi ve elektronige uygulanmasi heniiz gelisim asamasindadir
ve yeni cihaz konseptleri i¢in umut verici firsatlar sunmaktadir. Bu firsatlari
degerlendirmek i¢in, deneysel ilerlemeye giiclii bir teorik destek gerekmektedir. Bu
baglamda, malzeme ve cihaz tanimlamalar1 i¢in farkli dogruluk ve karmasiklik

seviyelerini birlestiren ¢ok 6lgekli hesaplamali yaklagimlara ihtiyag duyulmaktadir.
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