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Abstract 

 

The fundamental limitations of bulk silicon at the nanoscale, such as 

quantum tunneling, short-channel effects, and reduced gate controllability, 

pose critical challenges to further scaling of semiconductor-based devices. 

These limitations have motivated the exploration of alternative materials that 

can extend beyond Moore’s law. In this context, two-dimensional (2D) layered 

materials have emerged as promising candidates owing to their atomic-scale 

thickness, tunable electronic properties, and potential for seamless 

heterointegration. Among them, molybdenum ditelluride (MoTe₂) is uniquely 

suited for integration and device engineering because its semiconducting 2H 

and semimetallic 1T′ phases are separated by only a small ground state energy 

(~40–60 meV per atom), enabling controllable phase switching as well as 

access to rich physics beyond the semiconducting aspect. The dual-phase 

stability, coupled with its narrow bandgap in the near-infrared (NIR) range, 

makes MoTe₂ a compelling material for next-generation electronics and 

optoelectronics, as well as for exploring rich material aspects. 

In this thesis, molecular beam epitaxy (MBE) has been employed to achieve 

large-area, phase-pure growth of MoTe₂ thin films on technologically relevant 

substrates, including silicon and sapphire. Initially, a tellurium-rich pre-

wetting growth recipe is combined with careful optimization of growth 

temperature to achieve the direct integration of crystalline 2H-MoTe₂ on 

silicon, overcoming the interface challenges posed by dangling bonds. This 

achievement represents a crucial step toward the integration of 2D 

semiconductors with established silicon platforms. 

Leveraging this foundation, the growth conditions have been established to 

selectively stabilize semiconducting 2H-MoTe₂ as well as the semimetallic 1T′ 

phase. By systematically tuning the effective concentration ratio of Mo and Te 

during MBE growth, the study clarifies the existing discrepancies in the 

literature regarding phase stability. Both the semiconducting 2H and 

semimetallic 1T′ phases, as well as their coexistence, have been achieved 
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uniformly over centimeter-scale areas in a controllable manner. The findings 

have shown that the phase engineering in MoTe₂ can be achieved 

independently of a single growth parameter, such as growth temperature or 

flux, which is crucial for seamless integration of the hetero phase-based 2D-

2D vertical heterostructures and superlattices for tailoring the material 

properties. 

With precise phase control achieved, the thesis advances towards fabricating 

van der Waals heterostructures, where MoTe₂ is combined with other layered 

chalcogenides such as MoSe2 and GaSe. First, scalable layer-by-layer growth 

of MoSe₂/MoTe₂ heterostructures is demonstrated, focusing on probing 

interfacial electronic interaction effects. Using XPS, UPS and Kelvin probe 

force microscopy, unconventional interfacial charge transfer effects have been 

observed in the heterostructure band alignment. The tunable probing depth 

of angle-dependent XPS has been utilized to understand this anomaly, which 

shows that site-to-site interactions between Se and Te alter the intrinsic 

chemical bonding near the interface. The Te vacancies pin the MoTe₂ Fermi 

level, while modified bonding in MoSe₂ raises its valence-band maximum 

abnormally. Overall, the experimentally observed heterostructure band 

alignment shows a reduced barrier for the holes, which can be advantageous 

for bidirectional carrier transport. 

Insights from these vacancy-induced carrier doping have further motivated 

us to carry out intrinsic charge carrier-type control in 2H-MoTe₂ without 

extrinsic dopants. The chalcogen-to-metal flux has been tuned precisely to 

achieve n-type behavior in MoTe2 via Te-vacancies and p-type behavior via Te-

rich incorporation. Further, UHV annealing has been demonstrated as an 

approach to drive p-to-n type transition in MoTe2. The Fermi-level shifts in 

the valence band spectra validate this stoichiometry-driven doping, enabling 

reliable, wafer-scale ambipolar tuning. 

Finally, the potential of the 2D-2D heterostructures has been explored 

through optoelectronic device demonstrations. The MBE-grown, few-layer 

GaSe/MoTe₂ heterostructure has revealed a type-II band alignment with a 

relatively higher conduction-band offset. The heterostructure-based device 
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shows a low dark current and asymmetric I–V behavior. The device has 

achieved a stable and repeatable photoresponse across UV to NIR wavelengths 

with fast response times on the sub-millisecond scale. Furthermore, the high-

frequency optical response of the device is studied, which shows switching of 

the device up to 3 kHz with an optical response bandwidth of ~2 kHz at 660 

nm, highlighting its potential for high-speed optoelectronic applications. 

Collectively, this work has established a comprehensive platform for MoTe₂-

based device engineering, from scalable synthesis and phase control to 

interfacial effects in heterostructures, intrinsic ambipolar control and 

functional heterostructure devices, which significantly contributes to the 

future integration of 2D materials into practical semiconductor technologies. 
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सार 

 

 नैनोस्तर पर बल्क सिसिकॉन की मूिभूत िीमाएँ, जैिे क्ाांटम टनसिांग, शॉटट-चैनि प्रभाव तथा गेट 

सनयांत्रण क्षमता में कमी, अर्टचािक आर्ाररत उपकरणोां की सवस्तार-क्षमता के सिए गांभीर चुनौसतयाँ 

प्रसु्तत करती हैं। इन िीमाओां ने वैकल्पिक पदाथों की खोज के सिए पे्रररत सकया गया है, जो मूर के 

सनयम िे आगे बढ़ने की क्षमता रखते होां। इि िांदभट में सि-आयामी (2D) परतदार पदाथट अपने 

परमाल्पिक-स्तर की मोटाई, सनयांसत्रत सकए जा िकने वािे इिेक्ट्र ॉसनक गुणोां तथा सनबाटर् सवषम 

एकीकरण की क्षमता  के कारण अत्यांत आशाजनक प्रत्याशी के रूप में उभरे हैं। इनमें, मोसिब्डेनम 

डाइटेलु्यराइड (MoTe₂) िमाकिन और सडवाइि असभयाांसत्रकी के सिए सवसशष्ट रूप िे  उपयुक्त है, 

क्ोांसक इिकी अर्टचािक 2H और अर्टर्ाल्पिक 1T′ अवस्थाएँ केवि ~40–60 meV प्रसत परमाणु 

की आर्ार अवस्था ऊजाट िे पृथक होते हैं। यह िूक्ष्म ऊजाट-अांतर MoTe₂ को सनयांसत्रत अवस्था-

पररवतटन तथा अर्टचािक गुणोां िे परे भी िमृद्ध भौसतकी तक पहांच को िक्षम करता है। इिकी सि-

अवस्था ल्पस्थरता तथा सनकट-अवरक्त (NIR) के्षत्र में िांकीणट बैंडगैप इिे अगिी पीढ़ी के इिेक्ट्र ॉसनक्स 

व ऑप्टोइिेक्ट्र ॉसनक्स के िाथ-िाथ िमृद्ध पदाथीय पहिुओां की खोज के सिए एक अत्यांत आकषटक 

पदाथट बनाते हैं। 

इि शोर्-प्रबांर् में मॉसिकू्िर बीम एसपटैक्सी (MBE) तकनीक का उपयोग करके तकनीकी दृसष्ट िे 

महत्त्वपूणट िब्सटर ेट्ि — जैिे सिसिकॉन (Si) और िैफायर (Al2O3) — पर MoTe₂ की सवसृ्तत 

के्षत्रफि और शुद्ध अवस्था वािी पतिी परतोां की वृल्पद्ध हासिि की गई है। प्रारांभ में, सिसिकॉन पर 

सिस्टिीय 2H-MoTe2 के प्रत्यक्ष एकीकरण को प्राप्त करने के सिए परत सनमाटण तापमान के 

िावर्ानीपूवटक अनुकूिन के िाथ एक टेलू्यररयम-िमृद्ध पूवट-प्रिांस्करण प्रसिया को जोडा जाता है, 

सजििे ितह के अिांतृप्त बांर्नोां िारा उत्पन्न इांटरफेि चुनौसतयोां पर काबू पाया जा िका है। यह 

उपिल्पि स्थासपत सिसिकॉन पे्लटफामों के िाथ 2D अर्टचािकोां के िमाकिन की सदशा में एक 

महिपूणट कदम का प्रसतसनसर्ि करती है। 

इि आर्ार का िाभ उठाते हए, परत सनमाटण-ल्पस्थसतयोां को इि प्रकार स्थासपत सकया गया सक 

अर्टचािक 2H-MoTe₂ तथा र्ाल्पिक 1T′-MoTe₂ अवस्था को चयनात्मक रूप िे ल्पस्थर सकया जा 

िके। MBE िारा सनमाटण के दौरान मोसिब्डेनम (Mo) और टेलू्यररयम (Te) के प्रभावी िाांद्रण अनुपात 

को व्यवल्पस्थत ढांग िे सनयांसत्रत करके, िासहत्य में उपिि अवस्था-ल्पस्थरता िांबांर्ी अिांगसतयोां को स्पष्ट 
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सकया गया। दोनोां अवस्थाएँ (2H और 1T′) तथा उनका िह-अल्पस्ति, िेंटीमीटर स्तर पर सनयांसत्रत रूप 

िे प्राप्त सकया गया। यह सनष्कषट दशाटता है सक MoTe₂ में अवस्था-असभयाांसत्रकी को सकिी भी सनमाटण 

पैरामीटर, जैिे तापमान या फ्लक्स िे स्वतांत्र रूप िे प्राप्त सकया जा िकता है, जो 2D–2D ऊर्ध्ाटर्र 

हेटरोस्टरक्चर तथा िुपरिेसिि के सनबाटर् एकीकरण हेतु महत्त्वपूणट है। 

िटीक अवस्था-सनयांत्रण प्राप्त होने के पश्चात् शोर् कायट वैन डेर वाल्स हेटरोस्टरक्चर (सवषमिांरचना) 

सनमाटण की ओर अग्रिर हआ, जहाँ MoTe₂ को अन्य परतदार चाल्कोजेनाइड्ि (जैिे MoSe₂ और 

GaSe) के िाथ िांयोसजत सकया गया। िवटप्रथम, MoSe₂/MoTe₂ हेटरोस्टरक्चरोां का सवस्तारक्षम परत-

दर-परत सनमाटण प्रदसशटत सकया गया, सजिका उदे्दश्य इांटरफेि (अांतरफिक) पर इिेक्ट्र ॉसनक 

अांतः सिया प्रभावोां की जाांच करना था। XPS तथा केल्पिन प्रोब फोिट माइिोस्कोपी का उपयोग करके 

हेटरोस्टरक्चर बैंड-िांरेखण में अिामान्य इांटरफेि चाजट-टर ाांिफ़र (आवेश अांतरण) प्रभाव देखे गए। 

कोण-सनभटर XPS की पररवतटनीय जाांच-गहराई का उपयोग इि अिामान्यता को िमझने हेतु सकया 

गया, सजिने दशाटया सक Se और Te के पारस्पररक प्रभाव इांटरफेि के पाि आांतररक रािायसनक 

बांर्न को पररवसतटत करते हैं। टेलु्यररयम ररल्पक्तयाँ MoTe₂ के फमी-स्तर का ल्पस्थरीकरण करती हैं, 

जबसक MoSe₂ में िांशोसर्त बांर्न उिके वैिेंि-बैंड असर्कतम को ऊपर उठाते हैं। िमग्र रूप िे 

प्रयोगात्मक रूप िे देखा गया सक प्राप्त हेटरोस्टरक्चर बैंड-िांरेखण होि के सिए बार्ा को घटाता है, जो 

सिसदश वाहक-पररवहन हेतु िाभकारी हो िकता है। 

इन होि-पे्रररत वाहक-डोसपांग अांतदृटसष्टयोां ने आगे 2H-MoTe₂ में बाहरी समश्रक के सबना अांतसनटसहत 

सवद्युतीय प्रकृसत-सनयांत्रण की सदशा में पे्रररत सकया। चाल्कोजेन-र्ातु फ्लक्स को िटीक रूप िे सनयांसत्रत 

करके Te-ररल्पक्तयोां िारा n-प्रकार चररत्र तथा Te-िमृद्ध िांरचना िारा p-प्रकार चररत्र प्राप्त सकया 

गया। इिके असतररक्त, UHV एनीसिांग को MoTe₂ में p-िे-n प्रकार िांिमण को पे्रररत करने की 

रणनीसत के रूप में प्रदसशटत सकया गया। वैिेंि-बैंड से्पक्ट्र ा में फमी-स्तर का स्थानाांतरण इि 

स्टोइसकयोमेटर ी-पे्रररत डोसपांग की पुसष्ट करता है, सजििे सवश्विनीय, वेफर-स्तरीय सिधु्रवीय सनयांत्रण 

िांभव होती है। 

अांततः , ऑप्टोइिेक्ट्र ॉसनक उपकरण प्रदशटनोां के माध्यम िे 2D–2D सवषम िांरचनाओां की क्षमता का 

पता िगाया गया है। MBE-सवकसित, कुछ-परतोां वािे GaSe/MoTe₂ हेटरोस्टरक्चर ने अपेक्षाकृत 

उच्च कां डक्शन-बैंड ऑफ़िेट के िाथ टाइप-II बैंड-िांरेखण प्रदसशटत सकया। हेटरोस्टरक्चर-आर्ाररत 

उपकरण ने कम डाकट  करांट (अप्रकाश प्रवाह) और अिमसमत I–V(र्ारा–वोले्टज) व्यवहार सदखाया। 

इि उपकरण ने उप-समिीिेकां ड पैमाने पर तीव्र प्रसतसिया िमय के िाथ पराबैंगनी (UV) िे िमीप-
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अवरक्त (NIR) तरांग दैध्यट में एक ल्पस्थर और पुनरुत्पादक फोटोरेस्पॉन्स हासिि सकया है। इिके 

अिावा, सडवाइि की उच्च आवृसि ऑसप्टकि प्रसतसिया का अध्ययन सकया गया, सजिने 3 kHz तक 

ल्पस्वसचांग तथा ~2 kHz (सकिोहट्ट़) की ऑसप्टकि प्रसतसिया-बैंडसवड्थ प्रदसशटत की है, जो उच्च-गसत 

वािे ऑप्टोइिेक्ट्र ॉसनक अनुप्रयोगोां के सिए इिकी क्षमता को रेखाांसकत करता है। 

िमग्र रूप िे, यह कायट MoTe₂-आर्ाररत उपकरण-असभयाांसत्रकी हेतु एक व्यापक मांच स्थासपत करता 

है — से्किेबि (सवसृ्तत) सनमाटण और अवस्था-सनयांत्रण िे िेकर, हेटरोस्टरक्चरोां में इांटरफेि प्रभावोां, 

सिधु्रवीय सनयांत्रण तथा कायाटत्मक हेटरोस्टरक्चर उपकरणोां तक — जो व्यावहाररक अर्टचािक 

प्रौद्योसगसकयोां में 2D पदाथों के एकीकरण को महत्त्वपूणट रूप िे अग्रिर करता है।  
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