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Son yillarda, biyolojik sinapslarin efektif bir sekilde taklit edildigini gosteren, oldukg¢a
umut verici, gecici olmayan bir hafiza cihazi olan memristor iizerinde kapsamli
arastirmalar yapilmistir. Grafenin hafizali anahtarlama sistemlerinde iist elektrot
olarak uygulanmasi geleneksel malzemelere ilgi ¢ekici bir alternatif sunar. Karbon
tiirevi bir malzeme olan grafen, dikkate deger bir alan-hacim oranina, biyouyumluluga,
olaganiistii adsorpsiyon yeteneklerine ve miikemmel elektriksel iletkenlige sahiptir ve
bu sayede istenen Ozelliklere sahip biyosensorlerin Gretimi icin umut verici bir yol
sunar. Bu kapsamda geleneksel bir memristor yapisi ve grafen {ist elektrotlu bir
memristor yapisinin fabrikasyonu ile ilgili bir ¢alisma yapilmistir. Geleneksel yapi
ozellikle modelleme ve devre i¢i kullanim Ongoriilerek Uretilmistir, grafen (st
elektrotlu yap1 ise grafenin 0Ozelliklerinden ve memristorin 06zelliklerinden
faydalanarak sensér elde etmek motivasyonuyla dretilmistir. Uretilen grafen (st
elektrotlu mikro cihazlarda, sentezlenen ve transferi yapilan grafenin belli
sekillendirmeye tabi tutuldugu yenilikei bir fabrikasyon metodolojisi kullanilmaktadir.
Silikon bir pul Gzerinde elektron demeti buharlastirma, fotolitografi, piiskiirtme gibi
tekniklerin kullanilmasiyla memristif cihazlarin fabrikasyonu basarili bir sekilde

yapilmistir.



Anahtar Kelimeler: Grafen sekillendirilmesi, Grafen elektrot, Memristor,
Fabrikasyon, Sekillendirme
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In recent years, extensive research has been conducted on memristors, which are
promising and non-volatile memory devices that effectively mimic biological
synapses. The application of graphene as the top electrode in memory switching
systems offers an interesting alternative to traditional materials. Graphene, a carbon-
based material, possesses remarkable attributes such as a high surface-to-volume ratio,
biocompatibility, exceptional adsorption capabilities, and excellent electrical
conductivity, making it a promising avenue for the production of biosensors with
desired properties. Within this scope, a study has been conducted on the fabrication of
both a traditional memristor structure and a memristor structure with a graphene top

electrode.

The traditional structure was produced with a focus on modeling and circuitry
applications, while the graphene top electrode structure was motivated by the desire to
obtain sensors by harnessing the properties of graphene and memristors. Innovative
fabrication methodology involving patterning of synthesized and transferred graphene
was employed in the production of micro devices with graphene top electrodes.

Fabrication of memristive devices was successfully accomplished using techniques
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such as electron beam evaporation, photolithography, and sputtering on a silicon
wafer.

Keywords: Graphene patterning, Graphene electrode, Memristor, Fabrication,

Patterning
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1.GIRIS

1.1 Memristor Nedir?

Sirasiyla 1745, 1827 ve 1831'de kesfedilen kapasitor, direng ve indiiktor olmak tzere
yalnizca tli¢ temel pasif devre elemani bulunmakta iken [1] Leon Chua 1971°de;
elektrik akimi(i), voltaj(V), yiik(q) ve manyetik aki(®) arasinda ikili kombinasyon
uygulandiginda 6 adet matematiksel baginti olmasi gerektigini 6ne sirdil [2]. Buna
bagli olarak degiskenler arasindaki iliskiye dayanan dort temel devre elemani olmasi
gerektigini kaydetti.

Pasif devre teorisi, elektromanyetik nicelikler arasindaki bir dizi iligkidir: Voltaj(V), t
sliresine gore manyetik aki1(®) degisimi; Akim(i), zamana gore elektrik yuki(qg)'ndeki
degisim; Diren¢ (R), gerilim ve akim arasindaki iligski (dv = Rdi); Kondansator (C),
voltaj ve elektrik yiikii (dq = Cdv) arasindaKki iliski; Indiiktor(L), manyetik aki(®) ve
akim(i) (d® = Ldi) arasindaki iliski olarak tanimlanir. Bu iligskilerden biri
degiskenlerden ikisinin tanimlarindan belirlenir (yiik, akimin zaman integralidir) ve
digeri Faraday'in indiiksiyon yasasindan belirlenir (aki, elektromotor kuvvetin veya
voltajin zaman integralidir) [3]. Alt1 olas1 iligskiden, ¢iftlesmenin olmadig1 yalnizca iki
elektromanyetik nicelik, manyetik aki ve elektrik yiikiidir. Simetri ilkesinden yola
cikilarak kesfedilen kayip dordunci eleman memristor (memory resistor, hafizal
direng), memristans (memristorin direnci) “M” ile sembolize edilerek elektriksel yiik
ve manyetik aki arasindaki baglantiy1 saglar: dg= Mdg. Sekil 1.1’de dort temel devre
elemaninin baglantisi ve denklemleri gosterilmektedir.

Memristor, voltaj ya da akim uygulanarak anahtarlanabilen ve rezistif anahtarlama

ozelligi gosteren iki terminalli bir cihaz olup akim-voltaj iliskisi su sekilde
tanimlanabilir: v(t) = R(t)i(t) = i—‘:i(t) [5]. o(t) ve q(t) sirasiyla t zamandaki aki ve

yuku temsil etmektedir.



dv=Rdi 1 dg=C dv
I /
=
[ < dg=idt ' " g
d¢=Ldi d¢g=M dqg

Sekil 1.1: Dort temel devre elemaninin baglantisi ve denklemleri [4].

Sekil 1.2°de Leon Chua'nin varsayimsal memristoriinin orijinal davramig grafigi
gosterilmektedir.

Sekil 1.2: Leon Chua'nin varsayimsal memristoriin orijinal davranig grafigi

[6].

Bir memristér cihazinin pratik gdsterimi, 2008 yilinda bilim adamlarinin yalitkan
katman olarak ince film titanyum dioksit kullanarak nano olgekte bir hatirlama

davranig1 gézlemlemesiyle Hewlett-Packard Labs tarafindan gerceklestirildi [7]. Bu
2



prototip memristor modelinde, katkisiz TiO, tabakasi ve ylksek iletken oksijen
bosluklarina sahip katkili TiO2.« tabakasindan olusan iki katmanli bir dielektrik, Sekil
1.3’te gosterildigi gibi iki platin elektrot arasina kapasitér yapisindaki gibi
sikistirilmistir [8]. Cihaza bir voltaj veya akim uygulandiginda, TiO2 ve TiOzx
katmanlar1 arasindaki ayrim ¢izgisi, uygulanan voltaj veya akimin bir fonksiyonu
olarak degisir [9]. Boylece, iki elektrot arasindaki direng¢ degisir. w, O ile cihaz
uzunlugu D (TiO; tabakasinin toplam kalinligi) arasinda smirlanan katkili bolgenin
uzunlugu ile modellenmistir. Ron (diisiik direngli durum-LRS), tamamen katkili
memristorun direncidir ve Rorr (yUksek direncli durum-HRS) memristériin tamamen

katkisiz oldugundaki direnci temsil etmektedir.

(A)
T @,
T | TIO:
i - : >
= D
(a)
(b)

Sekil 1.3: (a)iki platin elektrot arasma TiO2 ve TiO2x katmanlarin
sikistirilmasiyla olusan geleneksel TiO2 memristoriin yapisi. Bir voltaj veya
akim uygulandiginda, memristansi (memristoriin Ohm cinsinden direnci) ya
da memdiiktans1 (memristériin Siemens cinsinden iletkenligi) degisir. (b)
Memristoriin semboli [10].

HP Memristor, titanyum dioksitin iki fiziksel 6zelligine dayanir [11]: i1k 6zellik, TiO2
iletkenliginin oksijen eksikligine duyarliligidir. TiO2 normalde bir yalitkandir ancak
oksijen bosluklar1 ortaya ¢iktiginda n-tipi bir yari iletken gibi davranarak TiO2
olusturur. HP Memristor'iin dayandigr ikinci 6zellik, anyonik gegis 6zelligidir, yani
TiO2 icindeki oksijen bosluklarinin uygulanan bir elektrik alaniyla siiriiklenme

egilimidir.



Memristoriin fabrikasyonu, cihazin boyutuna ve kullanim amacina bagl olarak farkl
tiretim teknikleri kullanilarak yapilabilir. Memristif davranis olusturmanin yaygin bir
yontemi, iki metal elektrot arasinda gegis metali oksitleri gibi yalitkan bir aktif katman
kullanmaktir [12],[13]. Nikel oksit [14], zirkonyum oksit [15], cinko oksit [16],
hafniyum oksit [17] ve titanyum oksit [18] dahil olmak iizere metal oksitler yillar
icinde ozel ilgi gdrmiistiir. Urettigim memristif cihazlarda, oksijen bosluklarmin
hareketi prensibine dayanan rezistif anahtarlamay1 saglamak icin aktif katmanda

stokiyometrik TiOz ve katkilandirilmis TiOx kullanildi.

Sandvi¢ yapisindaki bir memristoriin ¢alisma sekli, iki metalik elektrot arasinda
iletken filamanin (CF) olusumuna ve kopmasina dayanir [19]. iletken filaman (CF) bir
memristor cihazi i¢inde olusturulduktan sonra, cihaz yiiksek diren¢li durum (High
Resistance State-HRS) ile diisiik direngli durum (Low Resistance State-LRS) arasinda
tersinir bir sekilde gecis yapabilir [20]. Diren¢ durumlari, memristore voltaj
uygulanarak tersine g¢evrilebilir sekilde anahtarlanabilmektedir. Sekil 1.4’te
metal/yalitkan/metal (MIM) konfigiirasyonlu memristére voltaj uygulamasinin
sematigi verilmistir. Memristére uygulanan kaynagin kesilmesi durumunda o andaki
direng degerinin korunmasi gecici olmayan hafiza 6zelligini gostermektedir. Hafiza
uygulamasinda, hatirlama davranisi genellikle matematiksel olarak Rorr/Ron orani ile
temsil edilen rezistif anahtarlama ile belirlenir [21]. Yliksek Rorr/Ron oranli cihaz, iyi
bir hafiza cihazina isaret eder ve bunun tersi de gegerlidir. Algilama uygulamalarinda
kaliteli bir sensor cihazi elde edebilmek i¢in de Rorr/Ron orani degerinin yiiksek

olmasi gerekmektedir [22]. Bu, yiiksek algilama kabiliyeti i¢in bir avantaj olacaktir.

Voltaj
®

Alt
elektrot

Aktif Bolge

Toprak

Sekil 1.4: Metal/yalitkan/metal (MIM) konfigiirasyonlu memristore voltaj
uygulanmasinin sematigi.

4



Sekil 1.5’te gosterildigi gibi memristoriin tipik bir I-V egrisi, direncini degistirerek
ayn1 "kelebek egrisi" seklini sergiler. Sekil 1.5’teki (1) numarali bolgede gosterildigi
gibi, iist elektrota pozitif bir voltaj salintmi uygulandiginda belirli bir voltaj esigi
tizerinde SET islemi meydana gelir ve diren¢ durumu yiiksek direngli durumdan
(HRS) diisiik direngli duruma (LRS) geger, bdylece akimda ani bir artisa neden olur.
(2) durumunda, cihaz LRS'yi korur; bu nedenle akim degeri 6nemli dlgiide yiiksektir.
(3) durumunda goriildiigli gibi negatif voltaj salinimi sirasinda, cihaz LRS'yi hala
korur; ancak belirli negatif voltajlar (4) durumundaki gibi RESET islemine yol agar ve
LRS'yi HRS'ye geri dondurur. Bu I-V egrisi davranisi, mekanizma, tasarim yapisi,

akim uygunlugu ve voltaj tarama araligina bagl olarak farklilik gosterir.
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<
$ %
£ & SET
° < OFF
S
/\\\ we J
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&
i
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Sekil 1.5: Bipolar voltaj salinimi altindaki bir memristorin tipik -V egrisi
[23].

Biiyiik veri analitigi (BDA) [24], nesnelerin interneti (I0T) [25] ve yapay zeka [26]
teknolojisiyle beraber; daha hizli veri igsleme hizi, daha diisiik giic tiikketimi ve akillica
tasarlanmis bilgisayar mimarisine sahip son teknoloji elektronik cihaz ve sistemlerin
ihtiyaci dogmustur [27]. Gelecek vadeden memristorler, kalici bellekteki [28],
geleneksel olmayan bilgi islemdeki [29], biyolojik sinapslardaki sinaptik agirlik
degisimine olan benzerliginin yan1 sira veri depolama ve ndromorfik hesaplamanin
gelistirilmesindeki hayati rolleri nedeniyle de olduk¢a dikkat c¢ekmistir [30].

Noromorfik cihaz mithendisligi, goriintii tanima, ¢oklu nesne algilama ve gorsel sinyal



siiflandirmasi gibi karmasik gorevlerin ¢oziimiinde geleneksel yari iletken cihazlara
kiyasla son derece etkili olabilir [31]. Sekil 1.6°da capraz ¢ubuk (crossbar) devresine
entegre edilmis, pre néron ve post noronlardan olusan memristér sinaps modeli

gosterilmektedir.

memristor synapse

Sekil 1.6 :Pre ndron ve post ndronlardan olusan memristor sinaps modeli [32].

Iki boyutlu malzeme tabanli memristor i¢in rezistif anahtarlama mekanizmasi; kusur
tiri ve yogunlugu, iki boyutlu malzemelerdeki tane boyutu, cihazin aktif alani,
elektrotlar ve aktif katman arasindaki arayiiz vb. dahil olmak tizere ¢esitli parametreler
arasinda karmagik bir rekabettir [33]. Grafen, genis bir teorik spesifik yiizey alanina,
yiiksek ic¢sel hareketlilige, yiliksek Young modiiline ve termal iletkenlige sahip
olmasinin yani sira optik gecirgenligi ve iyi elektriksel iletkenligi, diger birgok
potansiyel uygulamaya ek olarak seffaf iletken elektrotlar gibi uygulamalar i¢in dikkat
cekmektedir [34]. Grafenin avantaj saglayan bu elverisli 6zellikleri ve memristoriin
zamanla degisen direnci kombinasyonunun iistiin ve hassas biyosensorler vermesi
makul bir hipotez olacaktir. Bu amacla geleneksel Pt/TiO2/TiOx/Pt yapisindaki
cihazlarin yani sira Pt/TiO2/TiOx/Grafen yapisindaki yenilik¢i cihazlar tiretilmistir.

1.2 Memristor Turleri

Memristorler; hareketli tiirler ve go¢ davranislarina gore katyon cihazlar, anyon
cihazlar ve ¢ift iyonik cihazlar olarak simiflandirilabilir [35]. Bu tirlerde bulunan
elektrokimyasal metalizasyon (ECM) veya valans degisim mekanizmasi (VCM) cihaz
mimarisine ve malzeme se¢imine baglidir; rezistif anahtarlama (RS) performanslarinin

ise aktif katmanin kalinliginin yani sira yapisal 6zelliklerle de iliskili oldugu rapor
edilmistir [36].



1.2.1 Katyon memristorler

Memristif cihazlarin anahtarlama mekanizmasi incelendiginde bazi filamentlerin W,
Pt, Au veya Pd gibi elektrokimyasal olarak inert bir elektrot ile Ag veya Cu gibi
elektrokimyasal olarak aktif bir elektrot arasina sikistirildigi elektrokimyasal
metalizasyon (Electrochemical Metallization - ECM) yoluyla olustugu goriilmiistiir
[37]. ECM, cihaz elektrodunun oksidatif arayiiz ¢Oziinmesi sonrasinda metalik bir
filaman olusturan katyon hareketine dayanir [38]. Katyon memristérinde direnc
degisimi, elektrokimyasal reaksiyon yoluyla katyon hareketi ile indiiklendiginden, bir
katyon memristorii ayn1 zamanda elektrokimyasal hafiza (ECM) olarak da adlandirilir
[39]. Iyon mobilitesi ve redoks orani gibi kinetik faktorlerce iletim filamentlerinin

blylUme yoni ve anahtarlama dinamikleri belirlenir [40,41].

Literattrde Uretilen Ag/MoS2/Pt yapisindaki cihaz katyon memristore drnektir [42].
Cihazin ECM mekanizmasi elektrik alan altinda, 2D Mo0S; nin ylizeyindeki Ag gogiine
dayanmaktadir. Gerilim voltaji, giimiis iyonlarinin gdciine neden olur ve polaritesi,
iletim filamanmnm (Conduction Filament-CF) olusmasimi veya kopmasini belirler.
Omegin Ag elektroduna pozitif voltaj uygulandiginda, anot yakinindaki Ag atomlari
Ag''ya oksitlenir. Elektrik alan tarafindan yonlendirilen Ag*, MoSz'nin plriizsiz
ylizeyi lzerinde yavasca suriiklenir ve bu esnada yuksek frekansta redox ve yik

transferi gerceklesir. Boylece rezistif davranis gézlemlenir.

1.2.2 Anyon memristorler

NiO, ZnO, CoO, MgO, TiOz2, ZrO, HfO2, CeO2, Cu20, Al203, Fe203, Nb20s, Ta20s,
Nb20s, WOy, MoOx gibi basit ikili ge¢is metal oksitlerinden [43]; SrZrOs(SZO),
Pro7Cao3Mn0Os, STO gib perovskit oksitlere [44] ve SnO2, ZnO, indium tin oxide
(ITO) gibi seffaf iletken oksitlere [45] kadar ¢esitli oksit sistemlerinde anahtarlama
mekanizmasi bulunmaktadir. Anyon memristoriinde bu oksit yalitkanlarinin yani sira,
AIN, ZnTe, ZnSe gibi oksit olmayan yalitkanlar ile de oksitlerdeki gibi bir iyon
hareketi saglanabilir [46,47].

Bu cihazlar, oksijen bosluklarinin iletken filaman gorevi gordiigi ve bu

iyonlarm(oksijen anyon tirlerinin) gog¢iniin uygulanan harici bir elektrik alaniyla

kontrol edilebildigi degerlik degistirme hafizasin1 (Valence Change Memory-VCM)

kullanir [48]. Bir VCM cihazinin iki elektrotu inert bir metalden veya aktif olmayan

iletken bir malzemeden olusur [49]. “Anyonik cihazlar” olarak siniflandirilan
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oksitlerde bulunan VCM mekanizmasi ve dolayisiyla oksidasyon-rediiksiyon
reaksiyonlartyla yalitkan tabakanin stokiyometrisini degistiren oksijen gogl, cesitli
malzeme sistemlerinin anahtarlama mekanizmasinda yer aldigindan olduk¢a 6nemlidir
[50]. Yakin zamanda yalnizca oksijen iyonlarinin/bosluklarinin anahtarlamaya katkida
bulunmakla kalmayip ayni zamanda bircok metal oksitteki katyonlarin da
karsilagtirilabilir hareketlilie sahip oldugu ve filaman olusumuna katildig1
bulunmustur [51]. Literatiire gore, Al ve ITO iist elektrotlu ZnO bazli memristor,
oksijen boslugu gogli rezistif anahtarlamaya neden oldugundan valans degisim

mekanizmasi (VCM) memristori olarak kabul edilir [52].

1.2.3 Cift iyonik memristorler

Bu ikili iyonik cihazlarda, anahtarlama katmanindaki mobil tiirlerin goc enerji
bariyerine bagli olarak katyonlarin ve/veya anyonlarin hareketi anahtarlama stirecinde
baskin bir rol oynayabilir. Katoda dogru katyon hareketinin ve anoda dogru anyonun
hareketinin bir sonucu olarak, iletim filamanlar1 metal atomlar1 veya metal atomlar1 ve
oksijen bosluklariin bir kombinasyonu olarak tanimlanabilir. Literatirde Uretilmis
olan Ta/HfO,/Pt yapisindaki memristor ¢ift iyonik memristore drnektir [53]. Oksijen
anyonlarmin yani sira metal katyonlar da rezistif anahtarlama mekanizmasinda 6nemli

bir rol oynamaktadir.

1.3 Farkli Memristorler ve Uretim Teknikleri

Literatiirde bircok farkli memristif cihaz tirl ve c¢esitli tretim teknikleri
bulunmaktadir. Ornegin memristif 6zellik sergileyen tek boyutlu yapilar arasinda,
metal oksit nanoteller (NW'ler) ve nanorodlar (NR'ler) en ¢ok caligilanlardir [54].
2008’de Kim ve arkadaslar tarafindan anodize edilmis aliiminyum oksit membranlar
kullanilarak {iretilen NiO nanotellerdeki 6zelliklerin arastirilmasiyla metal oksit
nanotellerdeki rezistif anahtarlamanin ilk deneysel gozlemi yapilmigtir [55]. NiO
nanotellerinin, NiO ince filmlerinde oldugu gibi tersinir ve iki durumlu direncli
anahtarlama  davraniglart  sergiledigi  gosterilmisti.  NiO  ince  filmlerle
karsilastirildiginda, NiO nanotellerinde elektroform olay1 ¢ok daha diisiik elektrik alan
altinda gerceklesmistir. 1 um uzunlugundaki bir NiO nanotel cihazi 2,5 V altinda ve
hatta 25 um uzunlugundaki bir NiO nanotel dizisi bile 20 V altinda ¢aligmaktadir.
Asagidan yukariya (bottom-up) bir yaklasim kullanilarak bu nanoyapilar kendi



kendine birlestirilerek  biiyiitiilebildiginden yiiksek cihaz O6l¢eklenebilirligi

saglanmistir.

Bir baska tiir ise grafen/iyonik sivi (IL)’dan olusan memristif cihazdir. Bu cihazlarin
gecitlenmesi, lokal iletkenligi de kontrol eden lokal potansiyel farki nedeniyle
grafen/IL arayiiziinde elektriksel bir ¢ift katman (birka¢ nanometre kalinliginda ince
bir iyon katmani) olusumuna yol agmistir ve bu yap1 kanal boyunca dinamik bir p-n
baglant1 olusumuna dayali bir memristif mekanizma saglamistir [56]. Esnek grafen/IL
cihazlarinin polimer substratlar lizerindeki memristif 6zellikleri arastirilarak hem
pozitif hem de negatif voltaj pulse train uygulamasinin, cihazin iletkenligini arttirdigi
ve tekrarlanan uyaridan sonra daha biiyiikk akimlarin geg¢mesine izin verdigi

gbzlemlenmistir.

Literattirde elektrohidrodinamik (EHD) inkjet baski1 yontemiyle fabrikasyonu yapilan
Ag/TiO2/Cu yapisinda bir memristor de bulunmaktadir ve bu cihazin diisiik voltajda
(£ 0.7V) bipolar rezistif anahtarlama davranisi sergiledigi goriilmiistiir [57]. Titanyum
oksit (TiO2) aktif tabakasi, elektrohidrodinamik atomizasyon teknigi kullanilarak
kaplanmis; metal elektrotlar, elektrohidrodinamik baski teknigi kullanilarak
paternlenmistir. XRD ve SEM calismalari, tiniform birikme ile anataz TiO2'nin
varligini ortaya koymustur. EHD-inkjet bask1 teknolojisi, ayni noziil boyutlar1 i¢in TI1J
(Isil Ink Jet) ve PIJ (Piezoelektrik Ink Jet) gibi diger inkjet teknikleriyle
karsilastirlldiginda ¢ok kiigiik boyutlu damlalar iiretme kabiliyeti nedeniyle bir¢ok

aragtirmanin odagi haline gelmistir [58].

Literatiirde kimyasal buhar biriktirme (CVD) ile biiyiitiilen tek katmanli MoS> tabanl
gate-tunable memristorler de sunulmustur [59]. Bu memristorler, 3-5 mikrometre tane
boyutlu polikristalin MoS; filmlerinden olusan channel araciligiyla alan etkili
geometride iretilmistir. Cihazin Ozellikleri, anahtarlama oranlarinin ~500'e kadar
cikabildigini gostermistir. Rezistif anahtarlama, dinamik olarak degisen esik gerilimi

ve Schottky bariyer yuksekliklerinden kaynaklanmaistir.






2. MEMRISTORDE GRAFEN KULLANIMI

Grafen, karbon atomlar1 ve sp? hibrit yoriingesel altigen petek kristal kafesinden
(hybrid orbital hexagonal honeycomb crystal lattice) olusan iki boyutlu bir karbon
nanomateryaldir [60],[61]. Grafen, kiitlesiz Dirac fermiyonlarini taklit eden yiik
tastyicilari, yiik ndtralite noktasina yakin elektron-delik simetrisi, zayif spin orbit
eslesmesi, hem elektronlar hem de delikler i¢in yiiksek hareketlilik ve doyma hiz1, oda
sicaklig1 kuantum Hall etkisi ve 1yi optik seffaflik gibi benzersiz elektronik 6zellikleri

nedeniyle biiyiik ilgi ¢ekmistir [62].

Is1, 151k, basing, ses gibi fiziksel ortam degisikliklerinin algilanmasi i¢in sensorler
kullanilir. Bir biyosensor ise biyolojik veya biyoilham almis reseptdr iinitesi ile
tanimlanir; bu tinite, karsilik gelen analitlere 6zgli Ozelliklere sahiptir ve bu analitler
belirli bir spesifiklige sahip bir biyolojik reseptor birimi mevcut oldugunda, glukoz
gibi basit molekuller olabilir [63]. Grafenin yiiksek alan hacim orani, biyouyumluluk
ve glcli adsorbe edebilme 6zellikleri; istenilen niteliklerde biyosensoérlerin
tiretilmesini saglayacaktir. Yiksek alan-hacim orani; numunenin hareketsizligini
saglamas1 ve grafenden numuneye yabanct madde sizmamasi agisindan avantaj

saglamaktadir.

Grafen ve grafenin turevleri memristif cihazlarda elektrot ve arayiiz materyalleri
olarak kullanilmaktadir. Grafenin yiiksek iletkenligi, elektrot olarak kullanilabilmesini
elverisli kilmaktadir. Grafenin dikey memristif yapilarda Ust elektrot olarak
kullanilabildigi gosterilmistir [64]. Grafen st elektrotlu mikrometrik boyuttaki mikro
cthazin tretiminden once rezistif anahtarlama mekanizmasmin dogrulanmas: i¢in
fabrikasyonu daha az agsamadan olusan daha biiyiik 6l¢ekli grafen {ist elektrotlu makro
cihazin  fabrikasyonu  yapilmigtir.  Grafenin  Ust  elektrotta  kullanildigi
Pt/Ti02/TiOx/Grafen yapisinda tirettigimiz hassas ve seckin yapidaki memristorler ile
Ozgiin bir ¢alisma gergeklestirilmistir. Bu cihazlarin devre i¢inde kullanilmasi ve genel
bir model ¢ikarilmas: hedeflendiginden, karakterizasyonlart da yapilmustir.
Urettigimiz grafen iist elektrotlu yenilik¢i memristorlerin davranislart hem iirettigimiz
platin Ust elektrotlu geleneksel cihazla hem de memristif davranig gosteren

literatlirdeki diger cihazlarla karsilagtirilmistir.

11



2.1 Grafen Uretimi

Uretim yontemleri, yapinin boyutunu nano 8lcege kiigiiltmek anlamina gelen top-
down (yukaridan asagiya) yaklasim ve daha kucik atom ve molekillerden buyik
nanoyapilarin olugmasi anlamina gelen bottom-up (asagidan yukariya) yaklagim
olarak simiflandirilabilir [65]. Yukaridan agagiya yaklasimda mekanik pul pul dokiilme
[66], sivi faz pul pul dokiilmesi (disiik elektriksel nitelige sahiptir) [67], iyon
interkalasyon pul pul dékilmesi [68], ultrasonik pul pul dokilme [69], grafit oksitin
(GO) kimyasal indirgenmesi [70] ve SiC'nin kontrollli slblimasyonu (yuksek
maliyetlidir) [71] gibi yontemler bulunmaktadir. CVD, darbeli lazer biriktirme [72]
(PLD), molekiiler 1s1n epitaksi [73] (MBE) ve hidrotermal biyime [74] gibi bazi
asagidan yukariya hazirlama yontemleri de vardir. Top-down yaklagimlar arasinda
mekanik pul pul dokilme en ¢ok yonlu yontemdir ve kimyasal pul pul dokilme ile
birlikte yaygin top-down sentez yontemlerindendir. 2 boyutlu malzemelerin mikro pul
pul dokiilme ile hazirlanmasi, basit kullanim, diisiik maliyet, yliksek kalite ve ylizeyde
sarkan bag olmamasi gibi avantajlara sahiptir. Literatirde mikro pul pul dékilme ile
hazirlanmis grafen 6rnekleri bulunmaktadir [75]. Bununla birlikte, pul pul dokilme
yontemi yalnizca iyi hazirlanmis yigin kristaller i¢in uygundur ve bazi bolgelerde
stnirhdir. Biiyiik boyutlu numuneler hazirlamak miimkiin degildir ve tekrar oran1 ¢ok

dustiktiir.

CVD, darbeli lazer biriktirme [72] (PLD), molekiiler 1sin epitaksi [73] (MBE) ve
hidrotermal buylme [74] gibi baz1 agagidan yukariya hazirlama yontemleri de vardir.
Bottom-up (asagidan yukariya) yaklasimda en sik kullanilan yontem kimyasal buhar
biriktirmedir (CVD) [76]. Tek katmanli grafenin kimyasal buhar biriktirme (CVD)
blyUmesi, grafen tiretimi i¢in biiyiik 6l¢ekli elektronik cihaz uygulamalarinda en umut
verici yaklagim olmas1 bakimindan diisiik maliyeti ve yiiksek verimliligi gz oniine
alindiginda tercih edilen bir yontemdir [77]. CVD, c¢ok tipli ve ¢ok boyutlu buyimeyi
gerceklestirebilir ve iki boyutlu malzemelerin; numune morfolojisini, kalinligin1 ve
boyutunu etkili bir sekilde kontrol edebilir. CVD ile hazirlanan grafen, h-BN ve
TMDC'ler gibi birgok iki boyutlu malzeme, mekanik pul pul dokilme yontemiyle
hazirlananlarla karsilagtirilabilir elektriksel, optik ve mekanik ozelliklere sahiptir.
Yiiksek oranda yonlendirilmis pirolitik grafitin mekanik olarak pul pul dokiilmesi ve
yuksek sicakliklarda (>1100 C) SiC'de Si'nin siiblimasyonu ile karsilastirildiginda

umut verici bir ¢ozumdir [78]. Cok elemanli ve yiiksek kaliteli iki boyutlu
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malzemelerin basarili bir sekilde hazirlanmasi i¢in stokiyometri, kalinlik, kusurlar,

tane boyutu ve ylizey piiriizliliigl gibi kilit faktorlerin iyi kontrol edilmesi gerekir.

CVD, sp? karbon tiirleri olusturmak igin ilk olarak karbon hammaddesinin katalizor
lizerinde termal ayrismas1 ve ardindan karbon radikallerinin sp? karbon nanoyapilari
halinde yeniden birlestirilmesi olmak {izere iki adimdan olusur [79]. Grafenin
bliylimesi i¢in genellikle Onciil olarak hidrokarbon gazlari kullanilir ve simdiye
kadarki en basarili katalizorler Ni (nikel) ve Cu (bakir) gibi gecis metallerinin
yuzeyleridir [80]. Ni substrati iizerinde grafen liretmek zaman alici oldugundan ve
kendi kendini sinirlamayan biiylimenin yani sira ¢ok sayida kirisiklik ve katlanmay1
icerdiginden; bakir substratlariyla grafenin CVD biiylimesi daha ¢ok tercih edilmistir
[81]. Hedef molekuller, iyi segilmis substratlar {izerinde biriktirilir ve kademeli olarak

tek katmanli veya ¢ok katmanli numuneler halinde kendiliginden birlestirilir [82].

Isitma kaynagi acisindan geleneksel termal CVD ve plazmayla gii¢lendirilmis CVD
olmak iizere iki tip CVD vardir. Sekil 2.1’de bizim {irettigimiz cihazlarda da

kullandigimiz grafenin termal CVD bilylimesinin sematik diyagrami gosterilmektedir.

Furnace

< Gas Stream

Gas Feedstock
CH;’H)
St @

Exhaust
Outlet c-C 0 ”o
C
H
Growth Substrate
Furnace

Sekil 2.1: CH4/H2 karisimlarindan grafenin termal CVD bilylimesinin sematik
diyagrami [83].

Cihazlarimizda kullandigimiz grafenin iiretimi Dog¢. Dr. Goknur Biike’nin

laboratuvarinda yapilmaktadir. Sentezin asamalari su sekildedir: Cu folyo (Alfa Aesar,
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13382, %99,8 saflikta, 25 pum) istenen boyutlarda (15 mm X 15 mm) kesilir.
Sonrasinda Cu folyolar sirasiyla asetik asit, saf su ve etanol icinde 10’ar dakika
boyunca calkalanir. Sonrasinda folyolar toz birakmayan pegete iizerinde yiiksek
saflikta (%99.995) azot gaz1 ile kurutulur. Temizlenmis Cu folyolar diiz kuvars
kayik¢iga yerlestirilip, kuvars tiip icerisine 1s1 bolgesini ortalayacak sekilde
yerlestirilir. Flanslar kapatildiktan sonra tiip vakuma alinir. Once tiip i¢erisinden argon
gazi (100 sccm) 10 dakika boyunca akitilir. Sonrasinda gaz akisi kesilerek tiip
igerisindeki basing degerinin belirli bir seviyenin (5x107-3 Torr) altina diismesi
beklenir. Bu agamadan sonra tiip i¢erisinden hidrojen gazi (20 sccm) akitilarak 1sitma
baslatilir. 1000°C’ye ulasildiginda hidrojen (20 sccm) atmosferinde 3 saat boyunca Cu
folyonun tavlanma islemi gerceklestirilir. 3 saatin sonunda metan gazi (1 sccm)
hidrojen gazi (20 sccm) ile birlikte akitilarak 30 dakika boyunca grafen biyiitiilir.
Biiyiitme siiresinin sonunda 1sitma ve metan gazi akist durdurularak firmin kapagi

acilir ve folyolar hizlica hidrojen atmosferinde sogutulur.

2.2 Grafen Transferi

CVD grafen filmin hedef substrat tzerine transferi, i) transfer ortaminin grafen
ylizeyine yapistirilmast; ii) biiylime substratlarinin delaminasyonu; iii) grafenin hedef
substrat Uzerine laminasyonu olmak {izere ii¢ temel asamaya ayrilabilir [84]. Grafen
levhalarin transferi; mekanik soyulma (mechanical exfoliation), polimer destekli
etching (asindirma) ve transfer, biiyiik 6lcekli strekli transfer ve transfersiz sentez
olmak iizere 4 baslikta incelenebilir [85]. Bu basliklar 1slak transfer, elektrokimyasal
kabarcik transferi, elektrokimyasal olmayan kabarcik transferi, kuru transfer, rulodan
ruloya transfer, desteksiz transfer gibi ¢esitli grafen transfer yontemlerini igermektedir
[86]. CVD yontemiyle Gretilen grafenin metal bir folyo tzerinden transferi, cihaz
tiretim stirecinin hala en zorlu ve kritik adimidir. En sik kullanilan aktarim yontemi,
"fishing" olarak adlandirilan 1slak transferdir [87]. Sekil 2.2°de PMMA kullanilarak

gerceklestirilen 1slak transfer asamalar1 gosterilmektedir.
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Sekil 2.2: iki boyutlu malzemenin transfer filmi olarak Poli(metil metakrilat)
kullanilarak gerceklestirilen geleneksel 1slak transfer isleminin semasi [88].

CVD grafenin transfer yontemleri, transfer siirecine gére dogrudan transfer ve dolayl
transfer olarak da ayrilabilir. Sekil 2.3’te CVD grafenin transfer yollari semasi
gosterilmektedir. Dolayli transfer yontemi ile grafen, destek tabakasi olarak bir tagiyici
malzeme kullanilarak biiyiime substratindan hedef substrata aktarilir ve daha sonra
tagityicr malzeme, fiziksel veya kimyasal yontemlerle uzaklastirilarak aktarimin
tamamlanmasi saglanir [89]. Dogrudan transfer yontemi, grafeni dogrudan hedef
substrat ile birlestirmek ve transferi tamamlamak i¢in biiylime substratini ¢ikarmaktir
[90]. Dolayli transfer yontemiyle karsilastirildiginda bizim de kullandigimiz dogrudan
transfer yontemi yumusak ve temiz bir yontemdir [91]. CVD grafenin dolayl transfer

asamalarinin literatiirden bir 6rnegi Sekil 2.4’te gosterilmektedir.

@ indirect transfer carrier s carrier
> raphene h

Jgrap graphene b i

Cu substrate

graphene stripping of ' ‘ removing
copper carrier

@ direct transfer Cu
graphene
substrate

................

’100 ....l

: ®e * O - E
: graphene :
: substrate E

@ transfer-free

Sekil 2.3: CVD grafenin transfer yollar1 semasi [92].
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Cu thin film by TCVD
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4. PMMA supported graphene 5. PMMA removal using
transferred onto the thermal hot acetone Graphene Heat Spreader
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6. Graphene heat spreader
on the thermal evaluation chip

Sekil 2.4: CVD grafenin dolayli bir transfer prosesinin sematigi [93].

Bizim cihazlarimizda kullanilan grafenin transferi igin Dog¢. Dr. Goknur Biike’nin
laboratuvarinda numuneler islem sonrasinda firindan alinir. 1 M FeNOs sollsyonu
(200 ml) cam petriye dokiiliir ve numuneler sivi tizerinde yilizecek sekilde petriye
yerlestirilir. Yaklagik 30 dakika igerisinde Cu folyo, FeNO3 tarafindan tamamen
daglanmis olur. Siv1 iizerinde ylizen grafen tabakasina dikkat edilerek FeNOs3 petriden
uzaklastirilir yerine saf su petriye eklenir. Bu islem FeNO3 tamamen uzaklastirilana
kadar devam ettirilir. Son asamada su iizerinde yiizmekte olan grafen tabakas1 aktif
katmaninin lizerine (TiO2/TiOx), alttasin su igerisine daldirilip, grafenin alttas tizerine

yerlesmesinden sonra sudan ¢ikarilmasiyla transfer edilir.

Transfer sonrasi makro cihazlar1 6lglime hazirlamak i¢in pul bir lama yapistirilip
karbon bantla kontakt alinmigtir. Daha sonra kontakt alinan yerlerdeki teller Source

Measure Unit (NI PX1e4139) kablolarina lehimlenmistir.
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3. FABRIKASYONDA KULLANILAN TEKNiKLER
3.1 Optik Litografi (Fotolitografi) Yontemi

Silikon waferin yiizeyindeki desenleri olustuma teknigi olan fotolitografi, mikro
fabrikasyondaki kilit adimlardan biridir. Fotolitografi terimi, bir substratin veya
substratin {izerindeki bir metalin veya dielektrikin yiizeyini print etmek veya
paternlemek i¢in 151k kullandigimiz islemi tanimlamak i¢in kullanilir. Optik litografi
yontemleri, istikrarli bir bicimde geliserek ve ilerleyerek, daha kicuk geometrili

cihazlarin taleplerini karsilamak amaciyla gelistirilmistir [94].

Fotolitografideki 6nemli bir bilesen, wafera aktarmak istedigimiz paterni tagiyan ve
istenilen desenin olusabilmesi i¢in delikleri veya seffafliklari olan opak bir plaka olan
fotomaske veya maskedir. Paterni maskeden wafer yiizeyine aktarmak igin fotorezist
denilen 1s1ga duyarli ince kaplamalar olarak uygulanabilen polimer bir film kullanilir
[95]. Fotolitografi islemine baslarken, levha ilk once spin coating (dondiirerek
kaplama) olarak bilinen bir islem kullanilarak bu polimer fotorezistten olusan ince bir
tabaka ile kaplanir. Dondiirerek kaplama, birka¢ mililitre sivi polimerin substrat
lizerine birakilmasi ve substratin yliksek hizlarda dondiiriilmesiyle gergeklestirilir.
Receteye gore degismekle birlikte genellikle dakikada 3000 devir yaygindir ve 30
saniye ile bir dakika arasinda dondiiriiliir. Bu spinning islemi, sivi polimerin levha
tizerinde esit sekilde yayilmasina ve uniform, ince fotorezist olusturmasina neden olur.
Daha sonra wafer bir dakika boyunca Hot Plate’te 1sitilir. (UNAM’da 110 santigrat
derecelik Hot Plate kullanilmistir.) Pre bake (On pisirme) isleminden sonra maske
tizerindeki deseni fotoreziste aktarmak icin, maskeyi wafera gore dogru yere
hizalamak ve fotorezisti yiiksek yogunluklu bir UV (ultraviyole) 1s1g8a maruz birakmak
amaciyla Mask Aligner (Maske Hizalayic1) adi verilen bir ara¢ kullanilir. UV 1s1k
sadece maskesinin seffaf cam kisimlarindan gecer ve maskesinin metal igeren alanlar1
UV 15181 engeller. Fotorezist sadece 1518a duyarli oldugundan fotorezistin pozitif ya da
negatif olmasina bagli olarak UV 1s18a maruz kalan bolgelerde kimyasal veya fiziksel

bir degisiklik olur.
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Bir sonraki adim, UV 1s18a maruz birakilan waferin developer olarak bilinen bir
kimyasal banyoya batirilmasini igerir. En yaygin tip olan pozitif fotorezist, ultraviyole
1s18a maruz kaldiginda 6zel bir soliisyon olan developer icinde ¢ézlnur hale gelir;
negatif fotorezist developerda ¢Oziinmez hale gelir. Boylece fotorezistin bir kismi
ortadan kaldirilmis olur. Bu siirece develop step (gelistirme adimi) denir. Bizim
tirettigimiz cihazlarda bu adim her katman igin yaklasik 4 dakika olmustur. Daha sonra
wafer1 developerdan ¢ikarilir, wafer deiyonize suyla durulanir ve nitrojen gaziyla
kurutulur. Bu sayede fotorezist asagidaki katmani korumak iizere (yani fotorezist
olmayan bdlgelerden o katman kalkacak sekilde) konumlandirilir, ya da tam tersine
fotorezist’in oldugu kisimlar bos kalsin diye fotorezist varken kaplama yapilir.
Litografi adiminin devaminda, eger fotorezist alt katmani korumak iizere kullanildiysa
bir asgindirma adimi (kuru veya islak) uygulanarak agikta kalan katman kaldirilir.
Ardindan aseton banyosuyla fotorezist temizlenir ve hedeflenen patern elde edilir.
Kullanilan fotorezist negatifse Boliim 3.4’te agiklanan “lift-off” adi1 verilen teknik
kullanilir. Sekil 3.1°de fotolitografinin sematik goriintlist gosterilmektedir. Projemiz
kapsaminda Bilkent Ulusal Nanoteknoloji Arastirma Merkezi (UNAM)’nin
temizodasinda bulunan EVG 620 model Mask Aligner cihazi kullanilmigtir.

Sekil 3.1: Fotolitografi/Optik litografinin sematik goriintiisii [96].
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3.2 Elektron Demeti Buharlastirma Yontemi (E-beam Evaporation)
Elektron demeti buharlastirma, fiziksel buhar biriktirme (PVD) igin en sik tercih edilen

yontemlerden biridir [97].

Bir elektron demeti evaporatoriiniin iki ana bileseni vardir: Birincisi, elektron 1gmini
iireten elektron kaynag veya elektron tabancasidir. Ikincisi, pota(crucible),
buharlagtirmak istedigimiz yiiksek safliktaki kaynak malzemenin bulundugu konik
duvarli kiigiik bir kaptir. Projemiz kapsaminda Bilkent Ulusal Nanoteknoloji
Arastirma Merkezi (UNAM)’nin temizodasinda bulunan E-beam Evaporator cihazi

kullanilmistir.

Vakum ortaminda gerceklesen elekron demeti buharlastirma yonteminde, bir
filamandan uretilen yiiksek enerjili elektron 1sinlari, elektrik ve manyetik alanlarin
etkisiyle potaya yerlestirilen kaynak malzemeye carparak buharlasmanin meydana
geldigi sicakliga kadar 1sitilir [98]. Isitilan kaynak malzemelerinin bolgesel olarak
erimesi ve buharlagsmasiyla birlikte elde edilen buhar hedeflenen numune substratlari
Uzerine biriktirilir. Sekil 3.2’de elektron demeti buharlagtirma mekanizmasi

gosterilmektedir.

E-beam buharlagmasinin avantajlarindan biri, farkli kaynak malzemelerinin elektron
1sinina denk gelecek sekilde dondirtlebilmesidir. Boylece birden fazla malzemenin

kaplamas1 vakum sistemi kirilmadan yani agilmadan (venting) sirali olarak

L___'l

QCM deposition Wafer

monitorO
\ Vapor

Shutter —»
———

gerceklestirilebilir.

Magnetic field
E-beam
—

Vacuum pump

0
0
Filament Accelerator

Sekil 3.2: Elektron demeti buharlagtirma mekanizmasi [99].
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3.3 Puskurtme (Sputtering)

Piiskiirtme islemi, ince film olusturma amaciyla siklikla tercih edilen bir fiziksel buhar
biriktirme (PVD) teknigi olarak bilinir [100]. ilk olarak piiskiirtme ¢emberi kaplama
islemi baslamadan 6nce vakuma alinir ve 10 Torr basincindaki argon iyonlar1 yiiksek
voltaj ile hizlandirilir ve plazma iiretilir. Yiiksek vakumda enerjik argon atomlari
katoda ya da diger adiyla “target” adi verilen kaynaga dogru hareket eder. Omrii
yiizlerce kez kullanmaya dayanikli olan targettan (nadiren 20’den az olur) momentum
transferi yoluyla atomlar koparilir ve atomlar vakum ¢emberi icinde hareket ederler.
Daha sonrasinda atomlar ince film olusturmak {izere substrat iizerine kaplanir. Bu
yontemle genis alanda uniform bir kalinlik elde edilir. Kalinlik kontrolii kolaydir ve
alagim bilesimi orijinal target bilesimindeki stokiyometriyi saglar. Kaplama hizinin
materyalden materyale biiylik bir degisim gostermedigi goriiliir. Sekil 3.3’te,
puskirtme ¢alisma mekanizmasinin bir diyagrami sunulmustur. Projemiz kapsaminda
kullanilan Bilkent Ulusal Nanoteknoloji Aragtirma Merkezi (UNAM)’nin
temizodasinda bulunan Vaksis PVD Handy Twin Plskirtme Sistemi-3 cihazi

kullanilmustir.

Sputtering yontemleri DC (dogru akim) piskirtme ve RF (radyo frekansi) plskirtme
olarak ayrilir. DC puskirtmede target elektrotu iletkendir. Yalitkan malzemeler
(targetlar) ise elektrik alanda veya RF manyetik alaninda hizlandirilir ve puskirtme
icin RF gili¢c kaynagi kullanilir. Reaktif puskirtme, oksitler ve nitridler gibi metalik
bilesiklerin ince filmlerinin hazirlanmasina yonelik yontemlerden biridir [101].
Kaplama esnasinda chamber’a oksijen ve nitrojen gibi reaktif gazlarin eklendigi
Reaktif Piiskiirtme yontemi de vardir [102]. Bu yontemde substrat ve target Gzerinde
kimyasal reaksiyon olur. Reaktif gazin ¢ok az olmasi yiliksek hizda metalik sputteringe
neden olacaktir, ancak kaplanan filmin stokiyometrik bilesiminin artmasina neden
olabilir. Reaktif gazin ¢ok yiiksek miktarda chambera verilmesi, kaplanan filmin
stokiyometrik bilesimini korur, ancak targetin zehirlenmesine neden olur ve bu da
kaplama hizim1 O6nemli Olglide azaltabilir. Bu sebeple reaktif gaz akisi iyi

ayarlanmalidir.

number ejected

Proses, Sputter yield (S) ile adlandirilan ve ile formilize edilen

number incident

parametreyle karakterize edilir [103]. Sputter yield (S) target materyaline, sputtering

gazina ve geometriye baghdir. S’in hesaplamasi icin koparilan atomlarin sayisi,
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prosesteki katmanlarin sayisi, target atomlarnin yiizey yogunlugu ve hedef iyonla

atomun c¢arpigma kesit alani bilinmelidir.

Power resource

Cooling water
circulation

~ Emitter electrode
'S N
Target

Shutter
Magnetic field

— High-density

: plasma
i

—-\/aCUUM
-

Sputtering__:

gas-»-

Substrate
:\ Vacuum

Anode :
chamber

Sekil 3.3: Piiskiirtme ¢alisma mekanizmasinin taslagi [104].

3.4 Lift-off

Lift-off, ¢ok ince yapiy1 olusturmak veya platin gibi zor etch edilen metalleri ¢gikarmak
icin yaygin olarak kullanilan bir paternleme teknigidir [105]. Tek katmanli, ok
katmanli ve yilizey modifiyeli yontem olmak {iizere lift-off’un gergeklestirilebilecegi
ti¢ temel yol vardir ve bu yontemler hem e-beam hem de sputtering ile uyumludur
[106],[107]. Genellikle negatif bir fotoresist kullanan tek katmanli yontem en basit
olanidir ve yalnizca bir litografi adimi igerir [108]. Fotoresistin polaritesine gore lift
off uygulanacaksa maske paternlerinin tersine ¢evrilmesi gerekir. Lift-off isleminde,
ters bir maske deseni kullanilarak bir fotoresist katmani olusturulur. Metalik veya oksit
patern, fotorezist paternin metal veya oksitle kaplanmasi ve katmanin yikanmasiyla
olusturulur. Fotorezistli katman iizerindeki malzeme temizlenirken, substrat ile
dogrudan temas halinde olan kaplama malzemesi kalir. Yani litografi adimi
gerceklestirilir, rezist paternlenir, kaplama rezistin {istiine yapilir, sonra numune
aseton banyosuna alinarak resistin kalkmasiyla istenmeyen kaplama malzemesinin de

temizlenmesi yoluyla paternlenmis olur.

21



Sekil 3.4’te lift-off araciligiyla bir katmanin yapilandirilmasina yonelik temel islem

siras1 gosterilmektedir.

Photoresist

Substrate

Metallisation *

Lift-off ‘

Sekil 3.4: Lift-off araciligiyla bir (6rn. metal) katmanin yapilandirilmasina
yonelik temel iglem siras1 [109].

Lift-off, direngli yan duvarlarin kaplanmasi 6nlendiginde tekrarlanabilir tanimlanmig
yapilara ulasir. Kaplama iglemi ve siiresi nedeniyle substratta yiiksek bir 1sinma varsa,
fotorezist termal olarak etkileneceginden lift-off islemleri kritiktir. Ayrica kullanilan
lift-off malzemesine bagli olarak tutma “retention”(tutma),  "tails"(kuyruk),
"tears"(yirtilma), "flagging" (minik topcuklar olugmasi) veya "fencing"(¢it, parmaklik)
meydana gelebilir [110]. Retention, lift-off olmadig1 i¢in wafer izerinde kalan ve
istenmeyen metal desendir. Bu genellikle fotorezistin tamamen metalle kaplanmasi ve
solventin fotorezisti ¢ézmesi icin metal kaplamada higbir bosluk birakmamasi
durumunda meydana gelir. Flagging veya fencing, fotorezistin tepesindeki metal ile
substrattaki metal arasindaki boslugun kii¢iik veya ¢ok ince oldugu bir kusuru ifade
eder. Boyle bir durumda, fotorezistin tepesindeki metal ¢ozilur ancak parcalanarak
uzaklasir. Metali substrat tizerinde birakarak, arkasinda diizensiz bir patern veya "flag"
birakir. Bu tiir patern diizensizlikleri kisa devrelere ve cihaz arizalarina yol agar.
Cihazlarimizin fabrikasyonunda bu tiir kusurlara sebep olmamak icin litf-off iglemi

aseton aracilifiyla kisa araliklarla optik mikroskopta incelenerek gerceklestirilmisti

22



4. PUTiO2/TiOx/Pt CIHAZ
4.1 Mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt Cihazin Fabrikasyonu

Literatiirde HP’nin prototip memristoriinde oldugu gibi platinin st elektrotta
kullanildig1 memristdrler bulunmaktadir. Inert bir metal olan platinin Gst ve alt
elektrotlarda kullanildig1 Pt/TiO2/TiOx/Pt yapisindaki mikro cihazin fabrikasyonunu
yapmak memristif bir davranisin elde edilmesi igin bize giivenli bir ¢alisma alani
olusturacakti. Bu nedenle, katmanlari paternleyerek istenilen niteliklerdeki cihazi
ortaya cikarmak amaciyla alt elektrot icin “Bottom Electrode”, aktif katman igin
“Active Layer” ve 1lst elektrot i¢in “Top Electrode” olmak {izere 3 maske
kullanilmistir. Ik énce “Mask Aligner” cihazi kullanilarak “Bottom Electrode” igin
fotolitografi teknigi wuygulandi. Fotolitografi asamasinda “Image Reversal”
yapilacagindan fotoresist olarak AZ5214E kullanildi. Developer olarak AZ400K nin
kullanildigi “Development” agamasindan sonra elde edilen waferin tsti “E-beam
Evaporation” yontemiyle sirasiyla 20 nm Cr ve 7 nm Pt ile kaplandi. Aseton ve
sonicator cihazi yardimiyla “Lift-off” islemi gerceklestirildikten sonra “Active Layer”
icin fotolitografi asamasina gecildi. Development asamasi da tamamlandiktan sonra
waferin iistli “Sputtering” yontemiyle ilk 6nce 25 nm TiOz sonrasinda da 20 nm TiO».
xile kaplandu. “Lift off” sonrasinda cihazin son katmanini olusturacak “Top Electrode”
i¢in, tipk1 “Bottom Electrode” katmaninda yapildig: gibi, fotolitografi ve development
asamalar1 sonrasinda “E-beam Evaporation” yontemiyle 20 nm Cr Ustline 7nm Pt
olacak sekilde waferin tistii kaplandi. “Lift-off” islemi sonrasinda cihaz Sekil 4.2°de
gosterilen son halini almis oldu. Tarif edilen sekilde 3 adet Pt iist elektrotlu cihaz
tiretilmigtir. Pt st elektrotlu mikro cihaz fabrikasyonunun yazili is akisi diyagrami
Sekil 4.1’de gosterilmektedir.
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Litografi ('Bottom
Electrode' maskesiyle)

Cr + Pt Kaplama

Litografi ('Active
Layer' maskesiyle)

TiOz + TiO2—

Kaplama

Litografi ("Top
Electrode’ maskesiyle)

Cr + Pt Kaplama

Lift Off

Sekil 4.1: Pt st elektrotlu mikro cihaz fabrikasyonunun yazili is akist
diyagrami

Sekil 4.3’te mikro cihaz igin tekli cihaz ve 12x12 crossbar (¢apraz gubuk) dizisinden
olusan maske tasarim figiirleri gosterilmektedir. Capraz ¢ubuk topolojisi, yatay ve
dikey kisimlardan olusan bir 1zgaradan olusur. Her kesigsme noktasinda dikey bir kisim,

memristor araciligiyla yatay bir kisma baglanir.

Fabrikasyon sonras1 mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazimizin 4 ing full wafer fotografi Sekil
4.4’te gosterilmektedir. Sekil 4.5°te ise mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazimizdan optik

mikroskop goruntuleri gosterilmektedir.
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Cr+Pt(20nm +7 nm)
TiO, (20 nm)
TiO, (20 nm)
Cr+Pt(20nm + 7 nm)
Sio,

Si

Sekil 4.2: Mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin fabrikasyon sonrasi son halinin

sematik gorilintlisii

Tep
e

Sekil 4.3: Mikro cihaz igin maske tasarim figiirleri (tekli cihaz ve 12x12

crossbar dizisi)
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Sekil 4.4: Fabrikasyon sonrast PU/TiIO2/TiOx/Pt cihazin 4 ing full wafer
fotografi

EEEEEEER ,=I=

'
%

IIIIIII .%-

100 pm
Sekil 4.5: Mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazimizdan optik mikroskop gorintuleri

SEREZEREN

Sekil 4.6’da platin Ust elektrotlu mikro cihaz fabrikasyonunun gorsel is akisi
gosterilmektedir.
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a) Si+ SiO;

[

b) Si+ SiO; + fotorezist (AZ® 5214)

c) Soft Bake (110°C’de 1 dk)

d) ‘Bottom Electrode’ maskesiyle UV 1s18a maruz birakma

1 11

e) Hard Bake (120°C’de 2 dk)
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f) Flood Exposure

g) Develop

h) Cr + Pt kaplama

Y—
Y—
Y—
Y—
Y—
Y—
Y—

i) Lift Off (Si+ SiO2+ Cr + Pt)

!

J) Si+ SiO2+ Cr + Pt + fotorezist (AZ® 5214)

!
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k) Soft Bake (110°C’de 1 dk)

!

[) ‘Active Layer’ maskesiyle UV 1s18a maruz birakma

1.1 1

|

m) Hard Bake (120°C’de 2 dk)

n) Flood Exposure

o) Develop

—
—
Y—
Y—
—
Y—
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p) TiO2kaplama

q) TiO2xkaplama

r) Lift Off (Si+ SiO2+ Cr + Pt + TiO2 + TiO2)

s) Si+SiOz2+ Cr+ Pt+ TiO2 + TiO2x + fotorezist(AZ®5214)

L

t) Soft Bake (110°C’de 1 dk)
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u) ‘Top Electrode’ maskesiyle UV 1s18a maruz birakma

b 1 1

v) Hard Bake (120°C’de 2 dk)

w) Flood Exposure

x) Develop

o o




y) Cr + Pt kaplama

z) Lift Off (Si+ SiO2+ Cr+ Pt+ TiO2 + TiO2.x+ Cr + Pt)

Sekil 4.6: Platin Ust Elektrotlu Mikro Cihaz i¢in is Akist

4.2 Mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt Cihazin Olciim Sonuclar

Sekil 4.7(a)’da fabrikasyonunu yaptigim mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin 119E367 Nolu
TUBITAK projesi kapsaminda gerceklestirilen akim-voltaj &lgiim sonuglari
gosterilmektedir. 0’dan gegen histeresis dongiileri gozlemlenmistir. Pozitif ve negatif
dongiilerin direngleri arasindaki biiyiiklik farkindan dolayr pozitif dongli zor
gorulmektedir, yakinlastirilmis hali Sekil 4.7(b)’de gosterilmistir. Memristoriin
dayanikliligr gozlemlenmistir ve 217 dongiiliik Ol¢limler sayesinde kanitlanmistir.
Sekil 4.8’de Pt iist elektrotlu mikro memristif cihazin farkli girig sinyallerine karsilik

gelen I-V davranis1 gosterilmektedir.
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Sekil 4.7: (a) Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin 217 donguluk dayaniklilik I-V
karakterizasyonu, giris sinyali +2V ve -2V arasinda degisen rampa voltaj
sinyaliyle memristor set edilip, reset ediliyor. (b) Histeresis déngisinin
pozitif yarisinin biiytitiilmiis hali
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Sekil 4.8: Pt iist elektrotlu mikro memristif cihazin I-V davranisi (a) £2V giris
sinyaliyle, (b) £3V giris sinyaliyle, (c) £4V giris sinyaliyle.
Sekil 4.7°deki |-V sonuglart i¢in 6l¢iim alman tekli Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin iistten
optik mikroskop goriintiisii Sekil 4.9°da gosterilmektedir.
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Sekil 4.9: -V sonuglari i¢in 6l¢tim alinan tekli Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin optik
mikroskop gorintusu

Sekil 4.10°da giris voltajinin degeri +0.8V iken yiiksek ve diisiik direng degerleri (Ron
ve RorF) cizdirilmistir. Bu lgiimler 119E367 Nolu TUBITAK projesi kapsaminda
gerceklestirilmistir. Sekil 4.10(a)’da mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin agik ve kapali
oldugu durumlarda pozitif kadran icin rezistans degeri, Sekil 4.10(b)’de mikro
Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin agik ve kapali oldugu durumlarda negatif kadran i¢in rezistans
degeri gosterilmektedir. Pozitif dongiideki diren¢ degerleri ¢ok daha yiiksekken,
negatif dongiide daha diisiik degerler gdzlemlenmistir. Ust ve alt elektrotlarda platini
kaplamadan once krom adhezyon katmani olarak kullanilmisti. Alt elektrottaki Cr/Pt

ve st elektrottaki Cr/Pt katmanlarmin asimetrisinin davranigi da etkiledigi

diistiniilmektedir.
Resistance of ON and OFF state (pos) 108 Resistance of ON and OFF state (neg)
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, 2. .
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Sekil 4.10: Ron ve Rorr dayaniklilik 1-V 6lctimleri, Vieas=%0.8V. () Mikro
Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin agik ve kapali oldugu durumlarda pozitif kadran i¢in
rezistans degeri (b) Mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin agik ve kapali oldugu
durumlarda negatif kadran i¢in rezistans degeri.
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Sekil 4.11’de mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin Rorr/Ron degerleri gosterilmektedir. Bu
dlciimler 119E367 Nolu TUBITAK projesi kapsaminda gergeklestirilmistir. Sekil
4.11(a)’da pozitif kadran i¢in mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin kapali durumdaki direng
degerinin agik durumdaki direng degerine orani (Rorr/Ron), Sekil 4.11(b)’de negatif
kadran icin mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin kapali durumdaki diren¢ degerinin agik
durumdaki direng degerine orani (Rorr/Ron) gOsterilmektedir. Pozitif dongldeki
Rorr/Ron orani en fazla 2 kat olarak gbzlemlenirken, negatif dongiide bu oran 3.5
olarak gozlemlenmektedir. Dongliden dongiiye direncin giderek arttigi da genel bir

trend olarak gorilmektedir.
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Sekil 4.11: Mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin Rorr/Ron degerleri (a)Pozitif
kadran i¢in mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin kapali durumdaki direng degerinin
acik durumdaki diren¢ degerine orani (b) Negatif kadran i¢in mikro
Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin kapali durumdaki direng degerinin agik durumdaki
direng degerine orani

Bu memristorlerin elektrotlar: ¢ok ince oldugu igin direng degerleri yiiksek olmustur.
Bu aslinda istedigimiz bir seydi ¢linkii memristorleri nA alaninda calisan devrelerde
kullanmay1 hedefliyoruz. Ayrica Pt paternlenirken fotoresistin fazla isinmasi bir sorun
olmustur. Bundan dolay1 da bu metalle, bu iiretim akisi kullanilirken Pt’nin ince
kalmasi saglam aygitlar olusturmak i¢in uyulmasi gereken bir kisit olarak ortaya
cikmistir. Ancak elektrotlarin ince olmasi memristorlerin hassasiyetini arttirmistir.
Mikroskoptan bakarken bile yapisal bozukluklar gézlemlendigi i¢in diisiik bir voltaj

alaninda memristorler uyarilmis ve bu alandaki dayaniklilik gosterilmistir.
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5. Pt/TiO2/TiOx/Grafen CIHAZ
5.1 Makro Pt/TiO2/TiOx/Grafen Cihazin Fabrikasyonu

Kolaylik saglamak i¢in mikro cihazlarin fabrikasyonundan once siireg, memristif
davranig sergileyen Pt/TiO2/TiOx/Grafen makro cihazin fabrikasyonu ile baglamustir.
Fabrikasyonun ilk asamasi e-beam evaporation olmustur. Bu amacla kaplama oncesi
chamber 6E-6 Torr’a getirilmistir. Sonrasinda Si + SiO2 wafer Uzerine sirasiyla 20 nm
kalinliginda Cr tabakasi ve 20 nm kalinliginda Pt tabakas1 kaplanmistir. Burada krom

adhezyon katmani olarak kullanilmigtir.

Cr kaplama esnasinda, 0,2 A/s'lik stabil bir kaplama hizi elde etmek igin elektrik akimi
30 saniyede bir 0,5 mA arttirilarak kademeli olarak 12 mA'ya yikseltildi. Tarif
gelistirilirken kalibrasyon i¢in 0,5kA'a esdeger 50 nm kalmliginda Cr kaplandi. Mikro
cihazlara yonelik sonraki kaplamalar bu prosese dayali olarak gergeklestirildi. Kalinlik
E-beam Evaporator’in yazilimmin hesapladigi gibi 47-48 nm olarak ol¢tilmustiir.
Uniformity iyi olmustur.

Pt kaplama sirasinda, Pt crucible’ina uygulanan akimin hizli bir sekilde arttirilmasi
kivilcim olusmasina neden oldu, bu durum hem kaynaklarin verimsiz kullanimina hem
de dengesiz kaplama hizlarina ve zayif uniformitye neden oldu. Bu nedenle, akim
yavas arttirilarak kaplama ¢ok yavas bir sekilde gerceklestirildi. Pt'nin yiiksek erime
noktas1 nedeniyle yiiksek akim uygulanmasi gerektiginden bu yavasglamayla siirecin
daha uzun olmasi chamberin fazla derecede 1sinmasini engellememistir. Akimin 30
saniyede bir 0,5 mA kademeli olarak arttirilmasiyla 3 saatte 90 mA akima ulasildi. Pt
eridikten sonra akim her 30 saniyede bir 1 mA arttirilmaya devam edildi. 91 mA'lik
bir akim uygulanirken 0,1 A/s'lik bir kaplama hiz1 elde edildi. Bazen aym kaplama
hizinin elde edilmesi i¢in 140 mA’e kadar akim uygulanmasi gerekti. Tarifi
gelistirmek i¢in kullanilan ilk 6rnek igin 23 nm'lik bir Pt katmani kaplandi. E-beam
Evaporator’in programi 23 nm kalinlik gdosterirken, oOlciilen kalinhik 40 nm
civarindaydi. Bundan sonrasi i¢in platini cihazda 5-10 nm araliginda goziikecek
sekilde kaplamak, bu sayede platinin inaktif metal 6zelliginden yararlanip chamberin

fazla 1sinmasindan ve kivilcimlanmadan dolay1 ortaya ¢ikan sorunlari minimize etmek
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miimkiin olacaktir. Diger Pt kaplamalar da bu processe dayanmaktadir. Kivileim
olusumunu 6nlemek i¢in alinan 6nlemler, stabil olmayan kaplama hizlar1 ve kaplama
sirasinda chamberin sogumasini saglamak icin ara verilmesiyle bu tarifin uygulanmasi
oldukca zorlasti. Bu nedenle Pt'nin Cr i¢cin 7 nm kalinliginda ince bir tabaka olarak

kaplanmasina karar verildi.

Aktif katman igin TiO2, Bilkent UNAM’daki Vaksis PVD Handy Twin Piskiirtme
Sistemi-3 kullanilarak 20 sccm Ar, 6.8~7 mTorr chamber basinci, 100 W giig, %16
CT, %56 CL igeren kosullarla TiO> target1 kullanilarak 20 nm kalinliginda 20 dakikada
kaplanmustir. TiO2 dielektrik bir malzeme oldugu i¢in RF modunda sputter yapilmustir.
Reaksiyonu baglatmadan once chamber basinct SE-6 Torr'un altina diistiriilmiistiir.
Daha sonra piiskiirtme (sputtering) metodu kullanilarak TiO2 tabakasi {izerine TiOx
tabakas1 kaplanmistir. TiOx katmani, fleri Arastirma Laboratuvari'nda Leybold L560
Box Coater ile sputter edilmistir. TiOx katmani, reaksiyonun durmasini 6nlemek igin
minimum miktarda oksijen (<%5) verilirken bir Ti (titanyum) targeti1 kullanilarak
Argon ile puskirtildu. Aktif katmanda olusan iyonik hareket cihazlardaki memristif
davranigin ana sebebidir. 20 nm kalinligindaki TiOx, 200 sccm Argon, 4 sccm O, 150
W gii¢ kosullarinda 3A/s kaplama hizinda kaplandh.

Son olarak Dog. Dr. Goknur Biike’ nin laboratuvarinda grafen transferi ile makro cihaz

tiretimi tamamlanmustir.

Sekil 5.1°de makro Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazin yan kesit katmanlar1 ve fabrikasyon

streci gosterilmektedir.
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Si+ SiO, pul E-beam Cr(20nm) E-beam Pt (20nm)

kaplama kaplama

TiO, (20nm) sputter TiO, (20nm) sputter
(box coater) Grafen transferinden sonra
PYTiO,/TiO,/Grafen cihaz

Sekil 5.1: Makro Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazin yan Kesit katmanlar1 ve sirali
olarak elektron demeti buharlastirma, piiskiirtme ve grafen transferini iceren
fabrikasyon sureci

5.2 Makro Pt/TiO2/TiOx/Grafen Cihazin Ol¢iim Sonuclar

Makro cihazlardan 6l¢im igin karbon bandi kullanilmistir, alinan 6lgiim sonuglari
iyidir ancak grafene temas, karbon bandinin kendi direnci ve yine cihazdan cihaza
degisen baska konular (karbon bant yapistirilirken grafene uygulanan baski; cihazin,
grafenin ve bandin geometrisi vs.) her makro cihazin ayn1 sekilde ¢alismamasina sebep

olabilecek faktorlerdir.

I-V karakterizasyon sonuglar1 Sekil 5.2 ve Sekil 5.3’te gosterilmektedir. Bu 6lglimler
119E367 Nolu TUBITAK projesi kapsaminda gergeklestirilmistir. Bu 6lgimlerde
genis histeresis dongilisii elde edilmis, Rorr/Ron oranmin belirgin oldugu
gozlemlenmistir. Sekil 5.2°de 83 Hz SpA genlikli kare dalga akimi tarafindan siiriilen
grafen Gst elektrotlu makro cihazin siiriilen akima karsi Olgiilen voltaj egrisi
gosterilmektedir. Sekil 5.3’te 1 Hz frekanshi SpA, 80pA genliginde kare dalga akimla
uyarilan grafen iist elektrotlu makro cihazin memristans1 gosterilmektedir.
Olgiimlerimiz belirgin bir histerezis dongiisii vermistir ve Rorr/Ron oran1 2MQ/ 25kQ

yani 80'dir.
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Sekil 5.2: 83 Hz SpA genlikli kare dalga akimi tarafindan siirtilen grafen iist
elektrotlu makro cihazinin siiriilen akima kars1 6lgiilen voltaj egrisi
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Sekil 5.3: 1 Hz frekansh SpA, -80pA genliginde kare dalga akimla uyarilan
grafen st elektrotlu makro cihazin memristansi (Ron=70k€, Rorr=130kQ-
250kQ)

Bu karakterizasyon deneyleri sirasinda pozitif giris sinyali diisiik, negatif giris sinyali
yiiksek oldugunda diren¢ durumlarimin Sekil 5.3’te gosterildigi gibi belirgin bir hal
aldig1 gozlemlenmistir. Ron degeri genellikle 70kQ iken Rorr degeri 130kQ-250kQ
araliinda degismektedir. Bu Ol¢iim sonuglarini goriince, artik numunesiz, su
damlatilmis ve glikozlu su damlatilmis cihazlardan 6l¢tiim alinabilecegine karar
verilmistir. Yine Sekil 5.3’teki uyar1 akimi kullanilarak belirgin Ron ve Rorr direng

degerlerine bakilarak sonuclar degerlendirilmistir.

Makro memristif cihaza damlatilan s1vi miktarini kontrol etmek i¢in bir Sigma Aldrich
mikro pipeti kullanilmistir. Glikoz surubunun suya orani her iki deneyde de 1:10

olarak belirlenmistir. Numunenin damlatildigi ve NI PXlIe4139'a baglandig1 makro
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grafen iist elektrotlu memristif cihaz, Sekil 5.4°te gosterildigi gibi goriiniir. Cihaz1 NI
PXIe4139'a baglayarak, ayrintili elektriksel 6l¢timler yapmak ve cihazin davranisi ve

performansi hakkinda bilgi edinmek miimkiindiir.

Sekil 5.4: Fabrikasyonu yapilan makro Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazin numune

ile dl¢lim diizenegi

Sekil 5.5(a), numune olmadan (mavi ile temsil edilir), su damlasi ile (siyah ile temsil
edilir) ve 1 pl glikoz surubu su damlasiyla (yesil ile temsil edilir) olmak tizere ii¢ farkli
kosul icin memristans dl¢iim sonuglarini sunar. Bu dl¢iimler 119E367 Nolu TUBITAK
projesi kapsaminda gergeklestirilmistir. Sekil 5.5(a)’da gosterildigi gibi, 1 pl glikoz

surubu su damlasinin eklenmesi, daha diisiik memristans degerlerine sebep olmustur.

Grafen yiizeyinde s1vi olmamasi durumunda, birinci dongiide 450 k€, ikinci dongiide
320 kQ-350 kQ olmak iizere memristor yliksek Rorr degerleri sergilemistir. 4 pl su
damlasinin eklenmesi, numune yoklugunda elde edilen degere benzemistir, ancak daha
diisiik (ilk dongiide 400 kQ, ikinci dongiide 250 kQ-280 kQ) bir Rorr degeri ile
sonuglanmistir. 1 ul damla glikoz surubu su karisimmin eklenmesi, 173 kQ'da sabit
hale gelen Rorr degerinde 6nemli bir diisiise neden olmustur. Ron degerleri glukoz
surubu ilavesiyle 104 k€, su ile 122 kQ ve numunenin olmadig1 kontrol kosulunda
125-129 kQ olarak Slgiilmiistiir. Bu sonuglar, bir egilim olusturmak i¢in yeterli kanit

saglamstir.

Sekil 5.5(b), degisen miktarlarda glikoz surubu igeren su damlalarinin gézlem
sonuglarin1  gostermektedir. Bu Olgiimler 119E367 Nolu TUBITAK projesi

kapsaminda gergeklestirilmistir. Sekil, mavi ile temsil edilen bir 6rnegin olmamast,
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yesil ile temsil edilen 1 ul glikoz surubu su damlasinin varligr; ve kirmizi ile temsil
edilen 4 ul glikoz surubu su damlasinin varligi olmak tizere ii¢ farkli kosul igin
memristans Ol¢glim sonucglarimi  gostermektedir. 4 pul glikoz surubunun suyla
karistirllmasindan elde edilen sonuglar, sadece su kullanildiginda elde edilenlere

benzer olarak gézlemlenmistir.

Bir sensoriin segiciligi, hedefi girisim molekiillerinden ayirt etme ve hedefe 6zel bir
sensor tepkisi gosterme yetenegidir [111]. Hassaslik ise “tepkinin biiyiikliigliniin
6lgllen miktarmn biiyiikligiine orani” olarak tanimlanir [112]. Yani sensor hassasiyeti,
sensOriin belirli bir miktar1 dlgme yetenegi veya dogrulugu ile ilgilidir. Yapilan
Olglimlerde direng¢ degerinin algilanmasi saglanmistir. Farkli numunelere karsilik
farkli direng degisimlerinin gorilmesi ve farkli kosullardaki Rorr/Ron degerleri
dikkate alindiginda, segici ve hassas sensor 6l¢iimii igin timit verici sonuglara ulagildigi

gorulmektedir.
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Sekil 5.5: Makro Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazin memristans 6l¢iim sonuglari
(a) numunesiz, su damlasi ile, 1 pl glukoz surubu su damlasi ile (b)
numunesiz, 1 pl glukoz surubu su damlasi ile, 4 pl glukoz surubu su damlasi

ile

5.3 Mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen Cihazin Fabrikasyonu

Sekil 5.7, mikro grafen Gst elektrotlu memristérin fabrikasyon sirecini
gostermektedir. SiO> (300 nm) pasiflestirme katmanma sahip bir Si wafer
kullanilmistir. Bu ¢alismada arzu edilen niteliklerde memristif bir cihaz ortaya
cikarmak amaciyla ilk once Sekil 5.7(a)’da gosterildigi gibi “Mask Aligner” cihazi
kullanarak “Bottom Electrode” icin fotolitografi teknigi kullanildi. AZ5214E, image
reversal’1 kolaylastirma 6zelligi nedeniyle fotolitografi asamasinda fotoresist olarak
secildi [113], [114]. Mask aligner’da kontakt modu vacuum-+hard olarak segilmis ve

hizalama sirasinda maske ile wafer arasindaki mesafe anlamina gelen aralik 50 um
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olarak belirlenmistir. Maske kalinligi 2.3 mm, 4 inglik wafer kalinligr 0.5 mm ve
fotorezist kalinligi 1.4 pm olarak segildi. UV exposure dozu 60 mJ/cm? olarak
belirlendi. Maske wafer tizerinde hizalandirildi ve wafer UV 1s18a maruz birakildi.
Maske ile yapilan ilk asama tamamlandiktan sonra maske olmadan yapilan “Flood
Exposure” asamasina ge¢gmeden 6nce, 2 dakika boyunca “hard bake” olarak da bilinen
bir 1sitma islemi uygulandi. Sonrasinda UV exposure dozu 230'a ayarlanip “Flood
Exposure” adimi gerceklestirilerek, her katman icin oldugu gibi litografi islemi
tamamlandi. Developer olarak AZ400K ‘nin kullanildig1 development agamasindan
sonra elde edilen waferin iistii “E-beam Evaporation” yontemiyle Sekil 5.7(b)’de
goriildiigii gibi sirasiyla 20 nm Cr ve 7 nm Pt ile kaplandi. Aseton ve sonicator cihazi
yardimiyla Sekil 5.7(c)’de gosterilen “Lift-off” yapildiktan sonra Sekil 5.7(d)’de de
gosterildigi gibi “Active Layer” igin fotolitografi teknigi uygulandi. Development
asamasi da tamamlandiktan sonra waferin istii “Sputtering” yontemiyle Sekil
5.7(e)’de gorildiigi gibi ilk dnce 25 nm TiO: sonrasinda da 20 nm TiOx ile kaplandi.
Bu kombinasyon, aktif katmanda oksijen bosluklarinin hareketi yoluyla rezistif
anahtarlamanin olusmasina neden olur. Grafensiz cihaz i¢in uygulanan islemlerden
farkli olarak bu asamada grafen de kullanildi. TiOx’in sputter edilmesinden sonra,
Sekil 5.7(f)’de belirtildigi gibi grafen, wafer Uzerine transfer edildi. Fabrikasyon
tamamlandiktan sonra mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazin 4 inglik full wafer fotografi
Sekil 5.8’de gosterilmektedir ve grafenin transfer edildigi alan turuncu cizgiyle
belirtilmistir. Transfer islemi sonrasinda Sekil 5.7(g)’de gosterildigi gibi “Lift-off”
yapild1 ve olusan sekiller mikroskop araciligiyla gozlemlendi. “Lift off” sonrasinda
cihazin son katmanini olusturacak “Top Electrode” i¢in fotolitografi ve development
asamalar1 da Sekil 5.7(h)’de resmedildigi gibi gerceklestirildikten sonra waferin iistii
“E-beam Evaporation” yontemiyle Sekil 5.7(1)’de gosterildigi gibi 20 nm Cr Ustiine 7
nm Pt olacak sekilde sekilde kaplandi. “Lift-off” uygulamasiyla birlikte cihaz Sekil
5.7(j)’de resmedildigi gibi istenilen sekilde elde edilmis oldu. Grafen st elektrotlu

mikro cihaz fabrikasyonunun yazili is akist Sekil 5.6’da gosterilmektedir.
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Lift Off

Litografi ('Active
Layer' maskesiyle)

TiO: + TiO2— kaplama

Grafen Transferi

Lift Off
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Electrode’ maskesiyle)

Cr + Pt Kaplama

Lift Off

Sekil 5.6: Grafen iist elektrotlu mikro cihaz fabrikasyonunun yazili is akisi
diyagrami

Grafen ist elektrotlu memristif cihazin {stten sematik gosterimi Sekil 5.9°da
gosterilmektedir. Cihazin optik mikroskop fotograflari Sekil 5.10°da gosterilmistir.
Grafen Ust elektrotlu mikro memristif cihaz igin pad boyutlar1 Cizelge 5.1°de

gosterilmektedir.
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a) e)

Lithography with ‘Bottom Electrode’ Mask DepositTi0, #TO,

f)
N—— B ——
Deposit Cr + Pt Transfer Graphene
c) g)
o e
Lift Off
d) h)

Expose with ‘Active Layer’ Mask

Expose with ‘Top Electrode” Mask

I
[e=ss |
Deposit Cr + Pt

j)

Lift Off

Pt
TiO2

TiO,

Sekil 5.7: Grafen st elektrotlu mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazinin
fabrikasyon stireci akisi. (a) Alt elektrot maskeli litografi, (b) Cr+Pt kaplama,
(c) Lift off, (d) Aktif katman maskesiyle maruz birakma, (e) TiO2+TiOx
kaplama, (f) Grafen transferi, (g) Lift off, (n) Ust elektrot maskesiyle maruz

birakma, (i) Cr+Pt kaplama, (j) Lift off.
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Sekil 5.8: Fabrikasyon tamamlandiktan sonra mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen
cihazinin 4 ing¢lik full waferin fotografi ve turuncu cizgiyle ¢evrelenmis
grafenli alan

Cr+ Pt top

electrode Tio,/ TiO
x

pads active laye

| Grapheng]

Cr+ Pt
bottom
electrode
pads

Sekil 5.9: Cr+Pt (st elektrot, TiO2/TiOx aktif katman, Cr+Pt alt elektrottan
olusan grafen iist elektrotlu mikro memristor yapisinin istten gsematik
gosterimi
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Sekil 5.10: Fabrikasyonu yapilan grafen ist elektrotlu mikro memristif
yapilarin optik mikroskop fotograflari

Cizelge 5.1: Grafen Ust elektrotlu mikro memristif cihaz i¢in pad boyutlari.

Pad Boyutlari Aktif Katman Boyutlari
Buyuk tekli cihaz 100 um X100 pum 100 pm X 226.09 um
Kigik tekli cihaz 21.74 um X 21.74 uym 21.74 pm X 52.17 ym

Bilylk 8x8 crossbar | 47.83 pm x 47.83 um 12.3 um X 534.78 pm
tasarimi

Kiguk 8x8 crosshar | 21.74 ym X 21.74 pm 21.74 um % 60.87 um
tasarimi
12X12 crossbar tasarimi | 21.74 um X 21.74 pm 8.7 um x 408.7 um

Grafen st elektrotlu cihaz fabrikasyonunun detayli is akisinin gorsel anlatimi Sekil
5.11°deki gibidir.
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a) Si+ SiO;

|

b) Si+ SiO; + fotorezist (AZ® 5214)

c) Soft Bake (110°C’de 1 dk)

d) ‘Bottom Electrode’ maskesiyle UV 1s1ga maruz birakma

11 1

e) Hard Bake (120°C for 2min)

f) Flood Exposure



g) Develop

h) Cr + Pt kaplama

Il

i) Lift Off (Si+ SiO2+ Cr + Pt)

!

J) Si+ SiO2+ Cr + Pt + fotorezist (AZ® 5214)

!

k) Soft Bake (110°C’de 1 dk)

!

50



[) ‘Active Layer’ maskesiyle UV 1s18a maruz birakma

| [y

L

m) Hard Bake (120°C’de 2 dk)

n) Flood Exposure

0) Develop

p) TiOz+ TiO2x kaplama

Y—
Y—
Y—
Y—
Y—
Y—

o1



q) Grafen transferi

F) Lift Off (Si + SiO2+ Cr + Pt + TiO; + TiOz.x+ Grafen)

—

s) Si+SiOz+ Cr+ Pt +TiO2 + TiO2x + Grafen + fotorezist (AZ®5214)

t) Soft Bake (110°C’de 1 dk)
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u) ‘Top Electrode’ maskesiyle UV 1s1ga maruz birakma

111

v) Hard Bake (120°C ‘de 2 dk)

w) Flood Exposure

x) Develop
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y) Cr + Pt kaplama
z) Lift Off ( Si+ SiO2+ Cr + Pt + TiO2 + TiO2.x + Grafen + Cr + Pt)

Sekil 5.11: Grafen Ust Elektrotlu Cihaz igin Is Akisi

5.3.1 Mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen Cihazda Grafenin Sekillendirilmesi
Sekillendirilmis grafen iiretmek i¢in kullanilan asagidan yukariya ve yukaridan
asagilya olmak flizere iki ana fabrikasyon yoOntemi kategorisi vardir [115]. Bu
kategorilerde direct mechanical cleavage, electron beam irradiation, scanning probe
litografi, helium ion beam litografi, photocatalytic etching, plasma etching, chemical
etching, nanoimprint litografi, asagidan yukariya biiyiitme ve sentezleme, reduction of
graphene oxide gibi yontemler bulunmaktadir [116]. Urettigimiz mikro
PU/TiO2/TiOx/Gr yapisindaki cihazda grafenin sekillendilmesinde fotolitografi ve lift-
off teknikleri kullanilmistir.

Sekil 5.12(a)’da optimize edilmis lift-off ile grafen patternlenmesi sonrasi mikro
memristif cihazimizin {stten goriiniim optik mikroskop fotografi, Sekil 5.12(b)’de
grafen iist elektrotlu mikro cihazdan alinmig Raman Spektrumu gosterilmektedir.
Raman spektrumundan grafenin D, G ve 2D pikleri net bir sekilde goriilebilmektedir.
Ayni zamanda grafenin ¢ok katmanli oldugu, cihaz iiretim islemleri sirasinda

kusurlarin arttig1 anlagilmaktadir. Sekil 5.12(c)’de grafen iist elektrotlu mikro cihazdan
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alinmig Raman haritasindan, grafenin cihaz {izerinde istenilen konumda ve boyutta
basarili olarak sekillendirildigi gériilmektedir. Bu 6l¢timler Dog. Dr. Goknur Biike’nin

laboratuvari tarafindan yapilmistir.

20
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Raman Kaymasi (cm™)

Sekil 5.12: (a) Optimize edilmig lift-off ile grafen patternlenmesi sonrasi
mikro memristif cihazin {stten goriiniim optik mikroskop fotografi, (b)
Grafen st elektrotlu mikro cihazdan alinmis Raman Spektrumu, (c¢) Grafen
iist elektrotlu mikro cihazdan alinmis Raman Haritasi

5.4 Mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen Cihazin Olciim Sonuclar:

Grafen it elektrotlu mikro cihazin performansini degerlendirmek ve agik-kapali
durumlarindaki direncini belirlemek i¢in I-V 06lglimleri kullanilabilir. Bu 6l¢timler,
cithazin davranisini anlamak ve olast sorunlar1 veya kusurlar1 belirlemek i¢in yararl
olacaktir. Sekil 5.13'te 119E367 Nolu TUBITAK projesi kapsaminda gergeklestirilen
I-V ol¢iimleri, cihazin agildigini, yani voltaj uygulandiginda i¢inden akim ge¢mesine
izin verdigini gosterir. Olgiimler 128. dongiiye kadar gdzlemlenebilir, bu da cihazin
uzun siire giivenilir oldugunu gosterir. Cihazin direng degerleri dongiiden dongiiye
degismektedir. Histeretik davranis olduk¢a dardir ve Ron-Rorr degerlerini anlamli
sekilde ayirt etmek miimkiin degildir. 1-V o&lglimlerinde makro ve mikro yap:
arasindaki ayrim, cihazin analiz edildigi farkli 6lgekleri ifade eder. Sekil 5.14(a) ve
Sekil 5.14(b)’de 119E367 Nolu TUBITAK projesi kapsaminda gergeklestirilen
Olgctimler bu durumu daha iyi anlatmaktadir ve sirastyla I-V egrisinin pozitif ve negatif
kadranlarin1 gostermektedir. Bu kadranlar, akim ve voltajin hem pozitif hem de
negatif oldugu egrinin farkli bolgelerini temsil eder. I-V egrisinin seklini analiz ederek
cthazin elektriksel davranisi ve performanst hakkinda fikir edinmek miimkiindiir. Hem
arka arkaya uygulanan rampalardan dolay1 azalan bir direng gozlemlenmekte hem de
ayirt edilebilir LRS ve HRS degerleri gorulmemektedir. Daha ¢ok diyodik bir davranis
gozlemlenmistir. Hem dongiiden dongiiye degisen direng hem de ayirt edilebilir direng
durumu olmamasindan dolayr numuneli testlerden sonu¢ alinamayacagi aciktir.
Degisen direncin numuneden m1 yoksa arada gegen bir bekleme stiresinden mi, yoksa

55



bekleme siiresinden sonra uygulanan girig sinyalinden mi dolay1 oldugunu anlamak

miimkiin olmayacaktir.

10T IV measurements
15T

0.5
—_— D u
<
ﬁ 0.5
8 b Cycle 5
- Cycle 10
Cycle 20
1.5 Cycle 25
Cycle 50
ot Cycle 75
Cycle 100
25 Cycle 125
“ Cycle 128
-3 -2 -1 0 1 2 3

Voltage (V)

Sekil 5.13: Mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazin 128 dongiiliik dayaniklilik I-
V karakterizasyonu, giris sinyali £3V arasinda degisen rampa voltaj
sinyaliyle memristor uyarilmigtir.

Resistance of ON and OFF state (ne
Resistance of ON and OFF state (pos) 10'° - -r T+ ( ?)
. B T T T

LRS neg
* LRSpos O HRS neg
HRS pos

432.5 MQ

125.8 MQ

Resistance (Ohm)
Resistance (Ohm)

Sekil 5.14: Mikro Pt/TiO2/TiOy/Grafen cihazinin agik ve kapali durum direnci
I-V 6lglmleri Vieag = £2.1V (a) Pozitif kadran icin mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen
cihazinin agik ve kapali durum direnci I-V 6lgimleri Vreas = 2.1V (b) Negatif
kadran igin mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen acgik ve kapali durum direnci I-V
olglimleri Vyeag = £2.1V
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Sekil 5.15, mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazin I-V egrisinin pozitif ve negatif
kadranlar1 i¢in Rorr/Ron oranlarini gostermektedir. Bu olgimler 119E367 Nolu
TUBITAK projesi kapsaminda gerceklestirilmistir. Sekil 5.15(a) ve Sekil 5.15(b)'de
Rorr/Ron orani, cihazin anahtarlama performansini degerlendirmek ve agik-kapali
durumlarn arasinda ne kadar etkili gecis yapabilecegini belirlemek i¢in kullanilabilir.
Daha yiksek bir Rore/Ron orani, bazi uygulamalarda istenebilecek sekilde, cihazin
kapali durumda daha biiyiik bir dirence sahip oldugunu gdosterir. Sonuglar, cihazin
girise bagli direng gosterdigini, yani cihazin direncinin uygulanan gerilime bagh
olarak degistigini gostermektedir. Rorr/Ron orani su anda negatif kadran igin 1'e
yakin, bu da cihazin kapali ve acik durumlarinda benzer bir dirence sahip oldugunu
gosteriyor. Genel olarak, Sekil 5.15(a) ve Sekil 5.15(b)'de gdsterilen sonuglar, cihazin
performans1 hakkinda fikir verir ve belirli bir uygulama i¢in tasarimini ve
performansini optimize etmek i¢in kullanilabilir. Grafen/Cr/Pt araylzinln kapasitif

davraniga sebebiyet vermesinden dolayr diyodik davranis ve yiiksek direng

Olciilmiistiir.
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Sekil 5.15: Pozitif ve negatif kadranlar icin mikro Pt/TiO2/TiOx/Grafen
cihazinn  Rorr/Ron  oranlart  (a) Pozitif kadran igin  mikro
Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazinin Rorr/Ron orani (b) Negatif kadran i¢in mikro
Pt/TiO2/TiOx/Grafen cihazinin Rorr/Ron orani

Bahsedilen kapasitif davranisin, yiiksek diren¢ ve diisiik Rorr/Ron oraninin metal
elektrot kalinligindan dolay1 olmadigindan emin olmak i¢in bir pul daha iiretilmis ve
karakterize edilmis ancak benzer davranis gézlenmistir. Bu liretim turunda Pt kalinlig1
15nm’ye arttirilmustir. Sekil 5.16°da 119E367 Nolu TUBITAK projesi kapsaminda 30

dongulik +4V uygulanan durumdaki 1-V davranisi ve 3V giris sinyali i¢in okunan
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direng degerleri gosterilmistir. Daha yiiksek giris voltajlart uygulandig1 zaman aygitin
zarar gormedigi gozlemlense de dongiiden dongiiye degisen yiiksek (yuzlerce MQ)
direng ve ayirt edilemeyecek Rorr/Ron degerleri degismemistir. Elektrot kalinligi
arttirtlsa da ilk tur ve ikinci tur cihazlarin davranisi genel hatlartyla benzerdir. Bu
sayede bu bolimiin basinda da bahsedilen grafen/Cr/Pt bariyerinin bu davranigin
sebebi oldugu anlasilmustir. Ileri calismalarda farkli malzeme kullanilarak ilerlenmesi

anlamli olacaktir ¢linkii makro aygit sonuglari timit vericidir.
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Sekil 5.16: Sol tarafta ikinci tur liretim sonunda tiretilen £4V giris sinyaliyle
uyarilmig grafen st elektrotlu mikro memristif cihazin I-V davranisi, sag
tarafta £4V giris sinyaliyle uyarilmig grafen iist elektrotlu mikro memristif
cihazin Vin=3V’ta her dongti i¢in direng degerleri gosterilmektedir.
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6. SONUC VE ONERILER

Biri geleneksel Pt iist elektrotlu, digeri ise grafen iist elektrotlu olmak tizere iki tir
memristif cihaz tretilmis ve fabrikasyon yontemleri sunulmustur. Fabrikasyon
stiregleri cihazlar iiretilirken ayrintili bir sekilde taninmis, regeteler olusturulmustur.
Bu sayede Bilkent UNAM ve ARL’daki temiz odalarda bulunan Mask Aligner, E-
beam Evaporator ve Sputter ve Box coater cihazlar1 kullanilarak tekrarlanabilir bir

fabrikasyon siireci elde edilmistir.

Pt st elektrotlu geleneksel cihazlar esik altt CMOS+memristor hibrit devrelerde
kullanima uygun olmasi i¢in yiiksek direngli olmalar1 hedeflenerek iiretilmistir. Bu
cithazlarin modellenmesi ve devre i¢i kullanim simulasyonlar1 gerceklestirilmistir.

Dolayisiyla fabrikasyon son derece basarili olmustur.

Grafen {ist elektrotlu cihazlar i¢in elektriksel ve yapisal karakterizasyon sonuglari
sunlar1 gostermektedir: (i) grafen, memristif cihazlar1 sensor olarak kullanmak igin
umut verici bir malzemedir ve (ii) gelistirilmis fabrikasyon ve lift-off yontemi, surekli
ve patternlenmis grafen {ist elektrotlar1 verir. Makro ve mikro olmak {izere iki cihaz da
ayni kaplama ve transfer yontemleri kullanilarak tiretildi. Mikro yapilar, fotolitografi
ve lift-off kullanilarak patternlendi. Tiim durumlarda elektriksel karakterizasyon, giris
sinyalinin {ist elektrota uygulanmasi ve cihazin Pt alt elektrottan topraklanmasiyla
gerceklestirildi. Elektriksel karakterizasyonun ilk ve en temel amaci, grafenin bir
elektrot olarak islev gordiigiinii, yani uygulanan bir akimin topraklanmis alt elektrot
ve grafen elektrot arasinda potansiyel bir farkla sonuglandigini veya girig bir voltaj
sinyali ise, bu girisin alt elektrottan grafen elektrota akan bir akimla sonuglandigin
gostermekti. Ikinci olarak amag, memristif dinamiklerden yararlanmak oldugundan,
bu cihazlarin memristansa sahip oldugunu dogrulamak onemliydi. Her ikisi de |-V
Olctimleri araciligiyla gosterildi. Hem makro hem de mikro cihazlar girise bagh
memristans gostermistir. Pt/Ti02/TiOx/Graphene makro cihazlarimin numunesiz, su
damlali ve glukoz damlali durumlarinda ayrim yapabildigini gdstermek amaciyla
yapilan sensor olgiimlerini miimkiin kilan farkli direng durumlar1 gézlemlendi ve bu
deneyler tatmin edici sonuclar verdi. Grafen st elektrotlu makro cihazlardan kontakt

alirken karbon bandi kullanildigindan ileriye doniik ¢alismalarda grafenden kontakt
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alinirken kullanilabilecek metallerle ilgili ¢alismalar yapilirsa, iyi caligan hassas

sensorler iretilebilecegi diistiniilmektedir.

Mikro grafen iist elektrotlu cihazlarda ise ayrik direng goriilemediginden ayrik LRS
HRS degerleri kritik olan durumlar i¢in daha kalin elektrotlar elde etmeye uygun
teknik ve malzeme kullanmak uygun olacaktir. Kontakt almak i¢in platin yerine baska
bir malzeme kullanilmas1 ya da e-beam evaporation yerine bagka bir teknik
uygulanmasi gibi yontemlerle grafen ve metal elektrot (Cr/Pt) arasindaki bariyerin
akim gecirmeye daha elverisli olmasi saglanabilir. Bu cihazlarin iiretiminde
fabrikasyon bilgimiz i¢in yeni oldugu igin, grafenin optimize edilmis lift-off
isleminden sonra siirekli kaldigin1 dogrulamak icin Raman gibi yiizey Olgiim

teknikleriyle test edilmesi gerekiyordu, bu ol¢iimler de pozitif sonuglar vermistir.

Bu ¢alisma timit verici sonuglara ulasti. Grafenin mikemmel elektriksel ve mekanik
ozelliklerinin yani sira yiiksek dayaniklilik ve esneklik gibi bircok avantaji g6z dniine
alindiginda, grafen st elektrotlu memristif cihazlar gelecekte 6nemli bir etkiye sahip
olma potansiyeline sahiptir. Bellek ve bilgi islem cihazlarinin yani sira sensorler ve

enerji depolama sistemleri dahil olmak iizere ¢esitli uygulamalarda kullanilabilirler.

60



KAYNAKLAR

[1]

[2]

[3]

[4]

[5]

[6]

[7]

[8]

[9]

[10]

[11]

[12]

[13]

P. Mazumder, S. M. Kang, ve R. Waser, “Memristors: Devices, Models, and
Applications [Scanning the Issue]”, Proc. IEEE, c. 100, sy 6, ss.
1911-1919, Haz. 2012, doi: 10.1109/JPROC.2012.2190812.

L. Chua, “Memristor-The missing circuit element”, IEEE Trans. Circuit
Theory, ¢ 18, sy 5, ss. 507-519, 1971, doi:
10.1109/TCT.1971.1083337.

D. B. Strukov, G. S. Snider, D. R. Stewart, ve R. S. Williams, “The missing
memristor found”, Nature, c. 453, sy 7191, ss. 80-83, May.
2008, doi: 10.1038/nature06932.

I. Petras, “Fractional-Order Memristor-Based Chua’s Circuit”, IEEE Trans.
Circuits Syst. 1l Express Briefs, ¢. 57, sy 12, ss. 975-979, Ara.
2010, doi: 10.1109/TCSI1.2010.2083150.

L. Chua, “Resistance switching memories are memristors”, Appl. Phys. A, c.
102, sy 4, ss. 765-783, Mar. 2011, doi: 10.1007/s00339-011-
6264-9.

R. S. Williams, “How We Found The Missing Memristor”, 12, c. 45, ss. 28-
35, Ara. 2008.

J. J. Yang, M. D. Pickett, X. Li, D. A. A. Ohlberg, D. R. Stewart, ve R. S.
Williams,  “Memristive  switching ~ mechanism  for
metal/oxide/metal nanodevices”, Nat. Nanotechnol., c. 3, sy 7,
ss. 429-433, Tem. 2008, doi: 10.1038/nnano.2008.160.

M. Khalid, “Review on Various Memristor Models, Characteristics, Potential
Applications, and Future Works”, Trans. Electr. Electron.
Mater., c. 20, sy 4, ss. 289-298, Agu. 2019, doi:
10.1007/s42341-019-00116-8.

Z. Biolek, D. Biolek, ve V. Biolkova, “SPICE Model of Memristor with
Nonlinear Dopant Drift”, c. 18, sy 2, 2009.

Hyongsuk Kim, M. P. Sah, Changju Yang, Seongik Cho, ve L. O. Chua,
“Memristor Emulator for Memristor Circuit Applications”,
IEEE Trans. Circuits Syst. Regul. Pap., c. 59, sy 10, ss. 2422-
2431, Eki. 2012, doi: 10.1109/TCS1.2012.2188957.

Marani, R., Gelao, G., & Perri, A. G. (2015). A review on memristor
applications. arXiv preprint arXiv:1506.06899.

C. Wang vd., “2D Layered Materials for Memristive and Neuromorphic
Applications”, Adv. Electron. Mater., c. 6, sy 2, s. 1901107,
Sub. 2020, doi: 10.1002/aelm.201901107.

S. Paul, P. G. Harris, C. Pal, A. K. Sharma, ve A. K. Ray, “Low cost zinc
oxide for memristors with high On—Off ratios”, Mater. Lett., c.

61



130, ss. 40-42, Eyl. 2014, doi: 10.1016/j.matlet.2014.05.071.

[14] K. Leszek, B. Karol, W. Klos Jaroslaw, ve M. Szymon, “Memristors — the
principle of operation and the areas of applications”, i¢inde 2018
Applications of Electromagnetics in Modern Techniques and
Medicine (PTZE), Ractawice: IEEE, Eyl. 2018, ss. 93-96. doi:
10.1109/PTZE.2018.8503257.

[15] M. N. Awais, N. M. Muhammad, D. Navaneethan, H. C. Kim, J. Jo, ve K.
H. Choi, “Fabrication of ZrO2 layer through electrohydrodynamic
atomization for the printed resistive switch (memristor)”,
Microelectron. Eng., c¢. 103, ss. 167-172, Mar. 2013, doi:
10.1016/j.mee.2012.09.005.

[16] S. Ali, S. Khan, A. Khan, ve A. Bermak, “Memristor Fabrication Through
Printing Technologies: A Review”, IEEE Access, c. 9, ss. 95970-
95985, 2021, doi: 10.1109/ACCESS.2021.3094027.

[17] S. Kumar vd., “Conduction Channel Formation and Dissolution Due to
Oxygen Thermophoresis/Diffusion in Hafnium Oxide Memristors”,
ACS Nano, c. 10, sy 12, ss. 11205-11210, Ara. 2016, doi:
10.1021/acsnano.6b06275.

[18] H. Abbas vd., “A memristor crossbar array of titanium oxide for non-volatile
memory and neuromorphic applications”, Semicond. Sci. Technol.,
c. 32,8y 6, s. 065014, Haz. 2017, doi: 10.1088/1361-6641/aa6a3a.

[19] G.S. Kim vd., “Defect-Engineered Electroforming-Free Analog HfOx
Memristor and Its Application to the Neural Network”, ACS Appl.
Mater. Interfaces, c. 11, sy 50, ss. 47063-47072, Ara. 2019, doi:
10.1021/acsami.9h16499.

[20] S. G. Huvd., “Emulating the paired-pulse facilitation of a biological synapse
with a NiOx-based memristor”, Appl. Phys. Lett., c. 102, sy 18, s.
183510, May. 2013, doi: 10.1063/1.4804374.

[21] W.S. Zhao vd., “Design and analysis of crossbar architecture based on
complementary resistive switching non-volatile memory cells”, J.
Parallel Distrib. Comput., c. 74, sy 6, ss. 2484-2496, Haz. 2014, doi:
10.1016/j.jpdc.2013.08.004.

[22] N.S. M. Hadis, A. A. Manaf, S. H. Herman, ve S. H. Ngalim, “ROFF/RON
ratio of nano-well fluidic memristor sensor towards hydroxide based
liquid detection”, i¢cinde 2015 IEEE 15th International Conference
on Nanotechnology (IEEE-NANO), Rome: IEEE, Tem. 2015, ss.
1078-1081. doi: 10.1109/NANO.2015.7388809.

[23] H. Seok, S. Son, S. B. Jathar, J. Lee, ve T. Kim, “Synapse-Mimetic
Hardware-Implemented Resistive Random-Access Memory for
Artificial Neural Network”, Sensors, c. 23, sy 6, s. 3118, Mar. 2023,
doi: 10.3390/s23063118.

[24] S.Hamdioui, M. Taouil, H. A. Du Nguyen, A. Haron, L. Xie, ve K. Bertels,
“Memristor: the enabler of computation-in-memory architecture for
big-data”, i¢inde 2015 International Conference on Memristive

62



[25]

[26]

[27]

[28]

[29]

[30]

[31]

[32]

[33]

[34]

[35]

Systems (MEMRISYS), Paphos, Cyprus: IEEE, Kas. 2015, ss. 1-3.doi:
10.1109/MEMRISYS.2015.7378391.

H. Rady, H. Hossam, M. S. Saied, ve H. Mostafa, “Memristor-Based AES
Key Generation for Low Power IoT Hardware Security Modules”,
icinde 2019 IEEE 62nd International Midwest Symposium on
Circuits and Systems (MWSCAS), Dallas, TX, USA: IEEE, Agu.
2019, ss. 231-234. doi: 10.1109/MWSCAS.2019.8885031.

C. Zhao vd., “Neuromorphic Properties of Memristor towards Artificial
Intelligence”, i¢inde 2018 International SoC Design Conference
(ISOCC), Daegu, Korea (South): IEEE, Kas. 2018, ss. 172-173. doi:
10.1109/1SOCC.2018.8649926.

Z. Zhou vd., “Emerging of two-dimensional materials in novel memristor”,
Front. Phys., c. 17, sy 2, s. 23204, Nis. 2022, doi: 10.1007/s11467-
021-1114-5.

M. J. Rozenberg, I. H. Inoue, ve M. J. Sdnchez, “Nonvolatile Memory with
Multilevel Switching: A Basic Model”, Phys. Rev. Lett., c. 92, sy 17,
s. 178302, Nis. 2004, doi: 10.1103/PhysRevLett.92.178302.

A. Gebregiorgis, A. Singh, S. Diware, R. Bishnoi, ve S. Hamdioui, “Dealing
with Non-ldealities in Memristor Based Computation-In-Memory
Designs”, iginde 2022 IFIP/IEEE 30th International Conference on
Very Large Scale Integration (VLSI-SoC), Patras, Greece: IEEE, EKi.
2022, ss. 1-6. doi: 10.1109/VLSI-S0C54400.2022.9939618.

Y. Li, C. Zhang, Z. Shi, C. Ma, J. Wang, ve Q. Zhang, “Recent advances on
crystalline materials-based flexible memristors for data storage and
neuromorphic applications”, Sci. China Mater., c. 65, sy 8, ss. 2110-
2127, Agu. 2022, doi: 10.1007/s40843-021-1771-5.

M. Prezioso, F. Merrikh-Bayat, B. D. Hoskins, G. C. Adam, K. K.
Likharev, ve D. B. Strukov, “Training and operation of an integrated
neuromorphic network based on metal-oxide memristors”, Nature, C.
521, sy 7550, ss. 61-64, May. 2015, doi: 10.1038/nature14441.

S. H. Jo, T. Chang, I. Ebong, B. B. Bhadviya, P. Mazumder, ve W. Lu,
“Nanoscale Memristor Device as Synapse in Neuromorphic Systems”,
Nano Lett, c. 10, sy 4, ss. 1297-1301, Nis. 2010, doi:
10.1021/n1904092h.

K. Liao vd., “Memristor Based on Inorganic and Organic Two-Dimensional
Materials: Mechanisms, Performance, and Synaptic Applications”,
ACS Appl. Mater. Interfaces, c. 13, sy 28, ss. 32606-32623, Tem. 2021,
doi: 10.1021/acsami.1c07665.

Y. Zhu vd., “Graphene and Graphene Oxide: Synthesis, Properties, and
Applications”, Adv. Mater., c. 22, sy 35, ss. 3906-3924, Eyl. 2010,
doi: 10.1002/adma.201001068.

W. Sun vd., “Understanding memristive switching via in Situ characterization
and device modeling”, Nat. Commun., c. 10, sy 1, s. 3453, Agu. 2019,
doi: 10.1038/s41467-019-11411-6.

63



[36]

[37]

[38]

[39]

[40]

[41]

[42]

[43]

[44]

[45]

[46]

[47]

D. Conti vd., “Resistive switching in sub-micrometric ZnO polycrystalline
films”, Nanotechnology, c. 30, sy 6, s. 065707, Sub. 2019, doi:
10.1088/1361-6528/aaf261.

S.-H. Lee, H.-L. Park, M.-H. Kim, S. Kang, ve S.-D. Lee, “Interfacial
Triggering of Conductive Filament Growth in Organic Flexible
Memristor for High Reliability and Uniformity”, ACS Appl. Mater.
Interfaces, ¢. 11, sy 33, ss. 30108-30115, Agu. 2019, doi:
10.1021/acsami.9b10491.

H. Abunahla, B. Mohammad, D. Homouz, ve C. J. Okelly, “Modeling,
Valance Change Memristor Device: Oxide Thickness, Material
Type, and Temperature Effects”, IEEE Trans. Circuits Syst. Regul.
Pap., c. 63, sy 12, ss. 2139-2148, Ara. 2016, doi:
10.1109/TCSI.2016.2622225.

X. Zhang, A. Huang, Q. Hu, Z. Xiao, ve P. K. Chu, “Neuromorphic
Computing with Memristor Crossbar”, Phys. Status Solidi A, c. 215,
sy 13, s. 1700875, Tem. 2018, doi: 10.1002/pssa.201700875.

J. E. Kim vd., “Low Energy and Analog Memristor Enabled by Regulation of
Ru ion Motion for High Precision Neuromorphic Computing”, Adv.
Electron. Mater., c. 8, sy 10, s. 2200365, Eki. 2022, doi:
10.1002/aelm.202200365.

J.-U.Woo, H.-G. Hwang, S.-M. Park, T.-G. Lee, ve S. Nahm, “Improvement
in conductance modulation linearity of artificial synapses based on
NaNbO3 memristor”, Appl. Mater. Today, c. 19, s. 100582, Haz.
2020, doi: 10.1016/j.apmt.2020.100582.

S. Yin vd., “Emulation of Learning and Memory Behaviors by Memristor
Based on Ag Migration on 2D MoS > Surface”, Phys. Status Solidi
A ¢ 216, sy 14, s. 1900104, Tem. 2019, doi:
10.1002/pssa.201900104.

D. Kumar, R. Aluguri, U. Chand, ve T. Y. Tseng, “Metal oxide resistive
switching memory: Materials, properties and switching
mechanisms”, Ceram. Int., c. 43, ss. S547-S556, Agu. 2017, doi:
10.1016/j.ceramint.2017.05.289.

D. Panda ve T.-Y. Tseng, “Perovskite Oxides as Resistive Switching
Memories: A Review”, Ferroelectrics, c. 471, sy 1, ss. 23-64, EKki.
2014, doi: 10.1080/00150193.2014.922389.

E. O. Filatova vd., “Transparent-conductive-oxide (TCO) buffer layer effect
on the resistive switching process in metal/TiO 2 /TCO/metal
assemblies”, New J. Phys., c. 16, sy 11, s. 113014, Kas. 2014, doi:
10.1088/1367-2630/16/11/113014.

B. J. Choi vd., “New materials for memristive switching”, i¢inde 2014 IEEE
International Symposium on Circuits and Systems (ISCAS),
Melbourne VIC, Australia: IEEE, Haz. 2014, ss. 2808-2811. doi:
10.1109/1SCAS.2014.6865757.

F. Boutaiba, A. Belabbes, M. Ferhat, ve F. Bechstedt, “Polytypism in ZnS,
64



[48]

[49]

[50]

[51]

[52]

[53]

[54]

[55]

[56]

[57]

[58]

[59]

ZnSe, and ZnTe: First-principles study”, Phys. Rev. B, c. 89, sy 24,
s. 245308, Haz. 2014, doi: 10.1103/PhysRevB.89.245308.

B. Walters, M. V. Jacob, A. Amirsoleimani, ve M. Rahimi Azghadi, “A
Review of Graphene-Based Memristive Neuromorphic Devices
and Circuits”, Adv. Intell. Syst., s. 2300136, Agu. 2023, doi:
10.1002/aisy.202300136.

H.-Y. Lo vd., “Observing topotactic phase transformation and resistive
switching behaviors in low power SrCoOx memristor”, Nano
Energy, ¢ 72, s. 104683, Haz. 2020, doi:
10.1016/j.nanoen.2020.104683.

B. Mohammad vd., “State of the art of metal oxide memristor devices”,
Nanotechnol. Rev., c. 5, sy 3, Oca. 2016, doi: 10.1515/ntrev-2015-
0029.

I. Valov ve T. Tsuruoka, “Effects of moisture and redox reactions in VCM
and ECM resistive switching memories”, J. Phys. Appl. Phys., c.
51, sy 41, s. 413001, Eki. 2018, doi: 10.1088/1361-6463/aad581.

P. Praveen, T. P. Rose, ve K. J. Saji, “Top electrode dependent resistive
switching in M/ZnO/ITO memristors, M = Al, ITO, Cu, and Au”,
Microelectron. J., c¢. 121, s. 105388, Mar. 2022, doi:
10.1016/j.mejo.2022.105388.

H. Jiang vd., “Sub-10 nm Ta Channel Responsible for Superior Performance
of a HfO2 Memristor”, Sci. Rep., c. 6, sy 1, s. 28525, Haz. 2016,
doi: 10.1038/srep28525.

G. Milano, S. Porro, 1. Valov, ve C. Ricciardi, “Recent Developments and
Perspectives for Memristive Devices Based on Metal Oxide
Nanowires”, Adv. Electron. Mater., c. 5, sy 9, s. 1800909, Eyl.
2019, doi: 10.1002/aelm.201800909.

S. 1. Kim, J. H. Lee, Y. W. Chang, S. S. Hwang, ve K.-H. Y00, “Reversible
resistive switching behaviors in NiO nanowires”, Appl. Phys. Lett.,
c. 93, sy 3, Tem. 2008.

I. Kdymen, S. Liu, S. Ergoktas, ve C. Kocabas, “Characterization of
Graphene/lonic Liquid Memristive Devices for Neuromorphic
Systems”.

N. Duraisamy, N. M. Muhammad, H.-C. Kim, J.-D. Jo, ve K.-H. Choi,
“Fabrication of TiO2 thin film memristor device using
electrohydrodynamic inkjet printing”, Thin Solid Films, c. 520, sy
15, ss. 5070-5074, May. 2012, doi: 10.1016/j.tsf.2012.03.003.

R. P. Vikramark ve Murmu Naresh Chandra, “A Review on
Electrohydrodynamic-inkjet Printing Technology”, Int. J. Emerg.
Technol. Adv. Eng., c. 4, sy 5, ss. 174-183, May. 2014.

V. K. Sangwan, H.-S. Lee, ve M. C. Hersam, “Gate-tunable memristors from
monolayer MoS2”, i¢inde 2017 IEEE International Electron
Devices Meeting (IEDM), San Francisco, CA, USA: IEEE, Ara.

65



[60]

[61]

[62]

[63]

[64]

[65]

[66]

[67]

[68]

[69]

[70]

[71]

[72]

[73]

2017,s.5.1.1-5.1.4. doi: 10.1109/IEDM.2017.8268330.

J. Wang vd., “A review of graphene synthesisatlow temperatures by CVD
methods”, New Carbon Mater., c. 35, sy 3, ss. 193-208, Haz. 2020,
doi: 10.1016/S1872-5805(20)60484-X.

R. Mas-Ballesté, C. Gomez-Navarro, J. Gdmez-Herrero, ve F. Zamora,
“2D materials: to graphene and beyond”, Nanoscale, c. 3, sy 1, ss.
20-30, 2011, doi: 10.1039/CONR00323A.

Y. Zhou ve K. P. Loh, “Making Patterns on Graphene”, Adv. Mater., C.
sy 32, ss. 3615-3620, Agu. 2010, doi: 10.1002/adma.201000436.

M. Holzinger, A. Le Goff, ve S. Cosnier, “Nanomaterials for biosensing
applications: a review”, Front. Chem., c. 2, Agu. 2014, doi:
10.3389/fchem.2014.00063.

I. Koymen, P. Aydogan Goktiirk, C. Kocabas, ve S. Siizer, “Chemically
addressed switching measurements in graphene electrode
memristive devices using in situ XPS”, Faraday Discuss., c. 213,
ss. 231-244, 2019, doi: 10.1039/C8FD00129D.

N. Abid vd., “Synthesis of nanomaterials using various top-down and bottom-
up approaches, influencing factors, advantages, and disadvantages:
A review”, Adv. Colloid Interface Sci., c¢. 300, s. 102597, Sub. 2022,
doi: 10.1016/j.cis.2021.102597.

F. Liu, “Mechanical exfoliation of large area 2D materials from vdW crystals”,
Prog. Surf. Sci.,, ¢. 96, sy 2, s. 100626, May. 2021, doi:
10.1016/j.progsurf.2021.100626.

C. Huo, Z. Yan, X. Song, ve H. Zeng, ‘“2D materials via liquid exfoliation: a
review on fabrication and applications”, Sci. Bull., c. 60, sy 23, ss.
1994-2008, Ara. 2015, doi: 10.1007/s11434-015-0936-3.

A. Ambrosi ve M. Pumera, “Exfoliation of layered materials using
electrochemistry”, Chem. Soc. Rev., c. 47, sy 19, ss. 7213-7224,
2018, doi: 10.1039/C7CS00811B.

A. V. Tyurnina vd., “Ultrasonic exfoliation of graphene in water: A key
parameter study”, Carbon, c. 168, ss. 737-747, Eki. 2020, doi:
10.1016/j.carbon.2020.06.029.

S. Pei ve H.-M. Cheng, “The reduction of graphene oxide”, Carbon, c. 50, sy
9, ss. 3210-3228, Agu. 2012, doi: 10.1016/j.carbon.2011.11.010.

W. A. De Heer vd., “Large area and structured epitaxial graphene produced by
confinement controlled sublimation of silicon carbide”, Proc. Natl.
Acad. Sci., c. 108, sy 41, ss. 16900-16905, Eki. 2011, doi:
10.1073/pnas.1105113108.

M. J. Aziz, “Film growth mechanisms in pulsed laser deposition”, Appl. Phys.
A, c. 93, sy 3, ss. 579-587, Kas. 2008, doi: 10.1007/s00339-008-
4696-7.

A. Wolfsteller vd., “Comparison of the top-down and bottom-up approach to

66



[74]

[75]

[76]

[77]

[78]

[79]

[80]

[81]

[82]

[83]

[84]

[85]

[86]

fabricate nanowire-based silicon/germanium heterostructures”,
Thin Solid Films, c. 518, sy 9, ss. 2555-2561, Sub. 2010, doi:
10.1016/j.tsf.2009.08.021.

D. V. M. Arole ve S. V. Munde, “FABRICATION OF NANOMATERIALS
BY TOP-DOWN AND BOTTOM-UP APPROACHES — AN
OVERVIEW?”, c. 1, sy 2, 2014.

R. C. Sinclair, J. L. Suter, ve P. V. Coveney, “Micromechanical exfoliation
of graphene on the atomistic scale”, Phys. Chem. Chem. Phys.,
c. 21, sy 10, ss. 5716-5722, 2019, doi: 10.1039/C8CP07796G.

X. Feng, X. Liu, ve K.-W. Ang, “2D photonic memristor beyond graphene:
progress and prospects”, Nanophotonics, c. 9, sy 7, ss. 1579-
1599, Tem. 2020, doi: 10.1515/nanoph-2019-0543.

X. Liang vd., “Toward Clean and Crackless Transfer of Graphene”, ACS Nano,
c. 5, sy 11, ss. 9144-9153, Kas. 2011, doi: 10.1021/nn203377t.

G. Deokar vd., “Towards high quality CVD graphene growth and transfer”,
Carbon, c¢. 89, ss. 82-92, Agu. 2015, doi:
10.1016/j.carbon.2015.03.017.

J. Pang vd., “CVD growth of 1D and 2D sp2 carbon nanomaterials”, J. Mater.
Sci., ¢. 51, sy 2, ss. 640-667, Oca. 2016, doi: 10.1007/s10853-
015-9440-z.

D. A. C. Brownson ve C. E. Banks, “The electrochemistry of CVD graphene:
progress and prospects”, Phys. Chem. Chem. Phys., c. 14, sy
23, s. 8264, 2012, doi: 10.1039/c2cp40225d.

A. Adetayo ve D. Runsewe, “Synthesis and Fabrication of Graphene and
Graphene Oxide: A Review”, Open J. Compos. Mater., c. 09,
sy 02, ss. 207-229, 2019, doi: 10.4236/0jcm.2019.92012.

R. Mufioz ve C. Gomez-Aleixandre, “Review of CVD Synthesis of
Graphene: Review of CVD Synthesis of Graphene”, Chem.
Vap. Depos., c. 19, sy 10-11-12, ss. 297-322, Ara. 2013, doi:
10.1002/cvde.201300051.

M. Saeed, Y. Alshammari, S. A. Majeed, ve E. Al-Nasrallah, “Chemical
Vapour Deposition of Graphene—Synthesis, Characterisation,
and Applications: A Review”, Molecules, c. 25, sy 17, s. 3856,
Agu. 2020, doi: 10.3390/molecules25173856.

Y. Song, W. Zou, Q. Lu, L. Lin, ve Z. Liu, “Graphene Transfer: Paving the
Road for Applications of Chemical Vapor Deposition
Graphene”, Small, c. 17, sy 48, s. 2007600, Ara. 2021, doi:
10.1002/sml1.202007600.

J. Kang, D. Shin, S. Bae, ve B. H. Hong, “Graphene transfer: key for
applications”, Nanoscale, c. 4, sy 18, s. 5527, 2012, doi:
10.1039/c2nr31317k.

S. Ullah vd., “Graphene transfer methods: A review”, Nano Res., c. 14, sy 11,
ss. 3756-3772, Kas. 2021, doi: 10.1007/s12274-021-3345-8.

67



[87]

[88]

[89]

[90]

[91]

[92]

[93]

[94]

[95]

[96]
[97]

[98]

[99]

[100]

[101]

D. Kireev, D. Sarik, T. Wu, X. Xie, B. Wolfrum, ve A. Offenhausser, “High
throughput transfer technique: Save your graphene”, Carbon, c. 107,
ss. 319-324, Eki. 2016, doi: 10.1016/j.carbon.2016.05.058.

C. Kim, M.-A. Yoon, B. Jang, J.-H. Kim, ve K.-S. Kim, “A Review on
Transfer Process of Two-dimensional Materials”, Tribol. Lubr., c.
36, sy 1, ss. 1-10, Sub. 2020, doi: 10.9725/KTS.2020.36.1.1.

B. Jang vd., “Damage mitigation in roll-to-roll transfer of C\VVD-graphene to
flexible substrates”, 2D Mater., c. 4, sy 2, s. 024002, Oca. 2017, doi:
10.1088/2053-1583/aa57fa.

G. J. M. Fechine vd., “Direct dry transfer of chemical vapor deposition
graphene to polymeric substrates”, Carbon, c. 83, ss. 224-231, Mar.
2015, doi: 10.1016/j.carbon.2014.11.038.

J. Xu, X. Cui, N. Liu, Y. Chen, ve H. Wang, “Structural engineering of
graphene for high-resolution cryo-electron microscopy”, SmartMat,
C. 2,8y 2,ss.202-212, Tem. 2021, doi: 10.1002/smm2.1045.

F. Qing, Y. Zhang, Y. Niu, R. Stehle, Y. Chen, ve X. Li, “Towards large-
scale graphene transfer”, Nanoscale, c. 12, sy 20, ss. 10890-10911,
2020, doi: 10.1039/DONR01198C.

Z.Gao, Y. Zhang, Y. Fu, M. M. F. Yuen, ve J. Liu, “Thermal chemical vapor
deposition grown graphene heat spreader for thermal management of
hot spots”, Carbon, c. 61, ss. 342-348, Eyl. 2013, doi:
10.1016/j.carbon.2013.05.014.

J. T. M. Stevenson ve A. M. Gundlach, “The application of photolithography
to the fabrication of microcircuits”, J. Phys. [E], c. 19, sy 9, ss. 654-
667, Eyl. 1986, doi: 10.1088/0022-3735/19/9/001.

F. H. Dill, “Optical lithography”, IEEE Trans. Electron Devices, c. 22, sy 7,
ss. 440-444, Tem. 1975, doi: 10.1109/T-ED.1975.18158.

Coursera, “Nanotechnology: A Maker’s Course”.

H. I. Park vd., “Effective and Low-Cost Platinum Electrodes for Microbial
Fuel Cells Deposited by Electron Beam Evaporation”, Energy
Fuels, c¢. 21, sy 5, ss. 2984-2990, Eyl. 2007, doi:
10.1021/ef070160x.

Bhushan, Bharat, ed., Springer handbook of nanotechnology. Springer, 2017.
2017.

Elmquist, Randolph E., and Anthony Hartland. ‘Reference Module in
Materials Science and Materials Engineering MATS 01908.°
(2016): 1-4.

R. F. Bunshah vd., “Fullerene formation in sputtering and electron beam
evaporation processes”, J. Phys. Chem., c. 96, sy 17, ss. 6866-
6869, Agu. 1992, doi: 10.1021/j1001962a005.

Hollands, E., Campbell, D.S. The mechanism of reactive sputtering. J Mater
Sci 3, 544-552 (1968). https://doi.org/10.1007/BF00549739

68



[102] S. Berg ve T. Nyberg, “Fundamental understanding and modeling of reactive
sputtering processes”, Thin Solid Films, c. 476, sy 2, ss. 215-230, Nis.
2005, doi: 10.1016/).tsf.2004.10.051.

[103] M. P. Seah ve T. S. Nunney, “Sputtering yields of compounds using argon
ions”, J. Phys. Appl. Phys., c. 43, sy 25, s. 253001, Haz. 2010, doi:
10.1088/0022-3727/43/25/253001.

[104] Lin, Y. (Ed.)., Advanced nano deposition methods. John Wiley & Sons. 2016.

[105] J. Liang, F. Kohsaka, T. Matsuo, X. Li, ve T. Ueda, “Improved bi-layer lift-
off process for MEMS applications”, Microelectron. Eng., c. 85, sy 5-
6, ss. 1000-1003, May. 2008, doi: 10.1016/j.mee.2008.01.104.

[106] C.Hahnvd., “Nanofabrication of plasmonic structures on insulating substrates
by resist-on-metal bilayer lift-off”, Nanotechnology, c. 30, sy 5, s.
054003, Sub. 2019, doi: 10.1088/1361-6528/aaefd6.

[107] S.-H.Lee, C.-S. Lee, D.-S. Shin, B.-G. Kim, Y.-S. Lee, ve Y.-K. Kim, “Micro
protein patterning using a lift-off process with fluorocarbon thin film”,
Sens. Actuators B Chem., c. 99, sy 2-3, ss. 623-632, May. 2004, doi:
10.1016/j.snb.2003.11.040.

[108] H.S. Lee ve J.-B. Yoon, “A simple and effective lift-off with positive
photoresist”, J. Micromechanics Microengineering, c. 15, sy 11, ss.
2136-2140, Kas. 2005, doi: 10.1088/0960-1317/15/11/020.

[109] Microchemicals iginde, “Lift Off” [Cevrimigi]. Erisim adresi:
www.microchemicals.com/downloads/application_notes.html

[110] J. Golden, H. Miller, D. Nawrocki, ve J. Ross, “Optimization of Bi-layer
Lift-Off Resist Process”, 2009.

[111] M. Wusiman ve F. Taghipour, “Methods and mechanisms of gas sensor
selectivity”, Crit. Rev. Solid State Mater. Sci., c. 47, sy 3, ss. 416-435,
May. 2022, doi: 10.1080/10408436.2021.1941752.

[112] C.Wang, L. Yin, L. Zhang, D. Xiang, ve R. Gao, “Metal Oxide Gas Sensors:
Sensitivity and Influencing Factors”, Sensors, c¢. 10, sy 3, ss. 2088-
2106, Mar. 2010, doi: 10.3390/s100302088.

[113] M. L. Long ve J. Newman, “Image Reversal Techniques With Standard
Positive Photoresist”, program adi: 1984 Microlithography
Conferences, C. G. Willson, Ed., Santa Clara, May. 1984, s. 189. doi:
10.1117/12.941793.

[114] M. A.Ryan, “IMAGE REVERSAL WITH AZ5214E PHOTORESIST FOR
ETCH AND LIFTOFF”.

[115] Y. Zheng, H. Wang, S. Hou, ve D. Xia, “Lithographically Defined Graphene
Patterns”, Adv. Mater. Technol., c. 2, sy 5, s. 1600237, May. 2017,
doi: 10.1002/admt.201600237.

[116] J. Feng, W. Li, X. Qian, J. Qi, L. Qi, ve J. Li, “Patterning of graphene”,
Nanoscale, c. 4, sy 16, s. 4883, 2012, doi: 10.1039/c2nr30790a.

69






EKLER

EK 1: Mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin ayrintili fabrikasyon asamalari
EK 2: Mikro Pt/TiO2/TiOx/Gr cihazin ayrintili fabrikasyon agsamalari
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EK1

1 HMDS Spin Coater 30 saniye
Adhesion promoter
2 Deposit Photoresist Spin Coater AZ® 5214, 500 rpm hizda 1 dk
3 Soft Bake (Pre Bake) Hot Plate 110°C’de 1 dk
4 Litografi Mask ‘Bottom Electrode’

Aligner with maskesiyle UV 1s1ga maruz
Nanoimprint birakma

Lithography Dose:60 mJ/cm?
5 Hard Bake (Post Bake) Hot Plate 120°C’de 2 dk
6 Flood Exposure Dose: 230mJ/cm?
7 Develop AZ® 400K  7dk

1:4, AZ® 400K : Dl su

8 Cr + Pt kaplama E-Beam Cr + Pt kaplama

E

vaporator (20 nm Cr + 7nm Pt)

9 Lift Off Aseton
10 HMDS Spin Coater 30 saniye

Adhesion promoter

11 Deposit Photoresist Spin Coater AZ® 5214, 500 rpm hizda 1 dk

12 Soft Bake (Pre Bake) Hot Plate 110°C’de 1 dk

13 Litografi Mask ‘Active Layer’ maskesiyle UV
Aligner with 15182 maruz birakma

Nanoimprint _
Lithography Dose:60 mJ/cm?
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15 Flood Exposure Dose: 230mJ/cm?
16 Develop AZ® 400K  7dk
1:4, AZ® 400K : DIl su

17 TiO: kaplama Vaksis PVF)

tardy T 35

System-3
18 Ti02— kaplama
19 Lift Off Aseton
20 HMDS Spin Coater 30 saniye

Adhesion promoter
21 Deposit Photoresist Spin Coater AZ® 5214, 500 rpm hizda 1 dk
22 Soft Bake (Pre Bake) Hot Plate 110°C’de 1 dk

23 Litografi Mask ‘Top Electrode’ maskesiyle
Aligner with UV 1s18a maruz birakma

Eﬁﬂggpargli];t Dose:60 mJ/cm?
24 Hard Bake (Post Bake) Hot Plate 120°C’de 2 dk
25 Flood Exposure Dose: 230mJ/cm?
26 Develop AZ® 400K  7dk
1:4, AZ® 400K : Dl su
27 Cr+Pt kaplama E-Beam Cr + Pt kaplama
Evaporator

(20 nm Cr + 7nm Pt)
28 Lift Off Aseton

Cizelge Ek.1: Mikro Pt/TiO2/TiOx/Pt cihazin ayrintili fabrikasyon asamalari
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EK 2

1 HMDS Spin Coater 30 saniye
Adhesion promoter
2 Deposit Photoresist Spin Coater AZ® 5214, 500 rpm hizda 1 dk
3 Soft Bake (Pre Bake) Hot Plate 110°C’de 1 dk
4 Litografi Mask ‘Bottom Electrode’

Aligner with maskesiyle UV 1s1ga maruz
Nanoimprint birakma

Lithography Dose:60 mJ/cm?
5 Hard Bake (Post Bake) Hot Plate 120°C’de 2 dk
6 Flood Exposure Dose: 230mJ/cm?
7 Develop AZ® 400K  7dk

1:4, AZ® 400K : Dl su

8 Cr + Pt kaplama E-Beam Deposit Cr + Pt

E

vaporator (20 nm Cr + 7nm Pt)

9 Lift Off Aseton
10 HMDS Spin Coater 30 seconds

Adhesion promoter

11 Deposit Photoresist Spin Coater AZ® 5214, 500 rpm hizda 1 dk

12 Soft Bake (Pre Bake) Hot Plate 110°C’de 1 dk

13 Litografi Mask ‘Active Layer’ maskesiyle UV
Aligner with 15182 maruz birakma

Nanoimprint _
Lithography Dose:60 mJ/cm?

14 Hard Bake (Post Bake) Hot Plate 120°C’de 2 dk
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15 Flood Exposure Dose: 230mJ/cm?
16 Develop AZ® 400K  7dk
1:4, AZ® 400K : DI water

17 TiO: kaplama Vaksis PVD

Handy _Twm 15 dk

Sputtering

System-3
18 Ti02— kaplama
19 Grafen transferi
20 Lift Off Aseton
21 HMDS Spin Coater 30 saniye

Adhesion promoter

22 Deposit Photoresist Spin Coater AZ® 5214 acceleration 500
rpm for 1 min

23 Soft Bake (Pre Bake) Hot Plate 110°C for 1 min

24 Litografi Mask ‘Top Electrode’ maskesiyle
Aligner with UV 1s18a maruz birakma

Eﬁﬂggpapg:&t Dose:60 mJ/cm?
25 Hard Bake (Post Bake) Hot Plate 120°C’de 2 dk
26 Flood Exposure Dose: 230mJ/cm?
27 Develop AZ® 400K  7dk
1:4, AZ® 400K : DI su
28 Cr+Pt kaplama E-Beam Cr + Pt kaplama
Evaporator

(20 nm Cr + 7nm Pt)
29 Lift Off Aseton

Cizelge Ek.2: Mikro Pt/TiO2/TiOx/Gr cihazin ayrintili fabrikasyon asamalari
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