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ÖZET 

YÜKSEK LİSANS TEZİ 

2D GEÇİŞ METALİ İKİLİ KALKOJENİT MALZEMELERİN KONTROLLÜ 

KATKILANMASI 

Muhammet Ayhan IŞIK 

Erzurum Teknik Üniversitesi 

Fen Bilimleri Enstitüsü 

Fotonik Ana Bilim Dalı 

 

Danışman: Dr. Öğr. Üyesi Mehtap AYGÜN ÇAĞLAR 

 

İki boyutlu (2D) tek tabakalı geçiş metali dikalkojenit (TMDC) malzemelerin kristal latisindeki 

metal atomlarının farklı bir geçiş metali ile yer değiştirilmesi ile bu malzemelerin bant aralıkları, elektriksel 

ve optik özellikleri değiştirilebilmektedir. Katkılanan metal atomlarının malzemede kontrollü ve üniform 

özellikte üretilmesi aşılması gereken başlıca zorluklardır.  Son yıllarda Janus olarak adlandırılan iki farklı 

kalkojen yüzeyine sahip yeni tür 2D tek tabaka TMDC’ler daha elektronegatif yüzeye dik elektriksel alana 

sahip oldukları için birçok uygulama için umut vadetmektedir. Ancak literatürde metal katkılı Janus TMDC 

malzemelerin üretimi ve karakterizasyonuna yönelik deneysel veya teorik bir çalışma bulunmamaktadır. 

Bu çalışma ile kontrollü olarak sırasıyla Ta ve Nb ile katkılanan WSe2 tek tabaka malzemelerinden 

literatürde ilk kez deneysel olarak katkılı Janus WSeS üretilmiş morfolojik, yapısal ve optik özellikleri 

incelenmiştir. Öncelikle Ta2O5 ve Nb2O5 tozlarından WO3 ile farklı Ta:W ve Nb:W konsantrasyonlarında 

kontrollü olarak homojen toz karışımlar üretilerek kimyasal buhar biriktirme yöntemiyle Ta ve Nb katkılı 

tek tabaka WSe2 malzemeleri büyütülmüştür. Plazma ile tek tabaka malzemelerin üst Se atomları sökülmüş 

ve yerinde termal sülfürleme yapılarak S tabakası ile yer değiştirilmiştir. WSe2 ve Janus WSeS ile Ta ve 

Nb katkılı WSe2 ve Janus WSeS malzemelerin üretildiği Raman ile, tek tabaka oldukları ise atomik kuvvet 

mikroskobu ile doğrulanmıştır. Elde edilen Ta ve Nb katkılı WSe2 ve Janus WSeS’nin katkısız malzemelere 

kıyasla yapısal ve optik özelliklerinin kontrollü katkı stratejisi ile değiştiği Raman ve Fotolüminesans 

spektroskopisi ile gözlemlenmiştir. Bu tez çalışması ile, tek tabaka TMDC malzemelerin kontrollü 

katkılanması ile yeni tür Janus malzemelerin üretilebildiği literatürde ilk kez gösterilmiştir. 

2023, 66 sayfa 

Anahtar Kelimeler: 2D malzemeler, TMDC, Metal katkılama, Janus yapılar 
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ABSTRACT 

MS. Thesis 

CONTROLLED DOPING OF 2D TRANSITION METAL DICHALCOGENIDE 

MATERIALS 

Muhammet Ayhan IŞIK 

Erzurum Technical University  

Graduate School of Natural and Applied Sciences 

Department of Photonic 

Supervisor: Asst. Prof. Dr. Mehtap AYGÜN ÇAĞLAR     

The substitution of different transitional metal atoms in the crystal lattice of two-dimensional (2D) 

monolayer transition-metal dichalcogenide (TMDC) materials allows for tuning of the band structure and 

electrical, optical, and catalytic properties of the materials. There are still obstacles in synthesizing doped 

metal atoms in 2D materials in a controlled and uniform manner, which must be overcome. Janus TMDC 

materials have recently sparked the interest of a variety of applications because symmetry-breaking 

generates an electric field due to the electric field perpendicular to the more electronegative surface.  There 

is no literature on the synthesis and characterization of metal-doped 2D Janus TMDC materials. In this 

thesis, Ta and Nb doped 2D Janus WSeS monolayers were synthesized and their morphology, structural, 

and optical properties were examined. First, Ta2O5 and Nb2O5 precursors were homogeneously mixed with 

WO3 at various Ta: W and Nb: W atom concentrations. Secondly, Ta and Nb doped 2D WSe2 monolayers 

were produced by the chemical vapor deposition method and then top Se layer of materials were removed 

by plasma and replaced by S atoms by in-situ thermal sulfurisation. Raman and atomic force microscope 

confirmed the existence of all 2D metal doped Janus materials in monolayer thickness, respectively. Raman 

and Photoluminescence spectroscopy analysis were also demonstrated that the chemical and optical 

properties of Ta and Nb doped WSe2 and Janus WSeS can be modified by a controlled doping strategy. As 

a result, this thesis demonstrates, for the first time in the literature, that a new and successful method for 

controlled doping of monolayer TMDC materials and the production of new types of Janus materials can 

be established. 

2023, 66 page 

Keywords: 2D materials, TMDC, Metal doping, Janus structures
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1. GİRİŞ 

1.1. İki Boyutlu (2D) Malzemeler ve Özellikleri 

Nanoteknoloji alanında önemli bir yer tutan iki boyutlu (2D) malzemeler bir 

boyutta kuantum sınırlamasından dolayı malzemenin külçe haline göre farklı özellikler 

gösterebilir. Çünkü malzemenin bir boyutta sınırlanması demek elektronların sınırlı bir 

alanda hareket etmesi anlamına gelir ve böylece elektronlar belirli bir enerji aralığında 

sıkışırlar. Özellikle ince tabaka halindeki malzemelerde, elektronların dikey yönde 

hareketi kısıtlanır ve bu sınırlama, elektronların yatay yönde hareket etmelerini sağlar. 

Bu sınırlama, malzemenin elektriksel, optiksel ve manyetik özelliklerini üç boyutlu 

hallerine göre değişmesinde rol oynar. İki boyutlu malzemeler tabakalı yapıda olup, 

tabakalar arasında zayıf van der Waals bağlanmasının olduğu ve aynı tabakadaki atomlar 

arasında güçlü bağlanmanın olduğu yapıdadır. Tabakalar arasındaki zayıf bağlanma 

nedeni ile bu malzemeler bireysel tabakalar halinde bulunabilirler (Mayorov et al. 2011; 

Bunch et al. 2008). 2004 yılında mekanik pul pul dökülme yöntemiyle SiO2/Si altlığı 

üzerinde grafen adı verilen tek bir atomik grafit katmanının ilk imalatından sonra 2D ince 

film üretimine olan ilgi artmıştır (Novoselov et al. 2004; Li and Wang 2019).  

Grafenin yüksek taşıyıcı mobilitesi, mekanik dayanımı, yüksek elektrik ve termal 

iletkenliğe sahip olması çok sayıda elektronik ve optoelektronik uygulama için olanak 

sağlamıştır (Mayorov et al. 2011; Bunch et al. 2008; Nair et al. 2012; Elias et al. 2011). 

Ancak grafenin doğal bant aralığının olmaması aygıt uygulamalarında sınırlı kullanıma 

neden olduğundan grafene bant aralığı kazandırmak için kimyasal fonksiyonel grupların 

bağlanması üzerinde çalışmalar yapılmıştır (Lin et al. 2011; Han   2007; Balog et al. 

2010). Grafenin keşfi fosfor, metal hidroksit/oksit, bor nitrür (h-BN), MXene ve geçiş 

metali ikili kalkojenit (TMDC) yarıiletken malzemeler gibi diğer iki boyutlu 

malzemelerin keşfedilmesine de yol açmıştır.  Bu malzemelerin bazıları Şekil 1.1.’de 

verilmiştir. Grafene benzer olarak bu 2D van der Waals malzemeleri de tek atom 

katmanlarına kadar inceltilme özelliğine sahiptir. Bu malzemelerden hekzagonal bor 

nitrür grafenin bir izomorfudur (aynı kristalografik görünüme sahiptir), ancak karbon 

yerine bor ve nitrojen atomlarına sahiptir. Grafenin aksine h-BN daha geniş bant aralığına 

sahip oldukça kararlı bir yalıtkandır. 2D MXene’ler ise iletken geçiş metali 
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karbür/nitrür/karbonitrürleri olarak tanımlanır. Yapılarında bulunan fonksiyonel gruplar 

onları hidrofilik yapar ve bu nedenle iletkenliği, elektrokimyasal özellikleri esnek 

elektronikler ve düzlemsel cihazlar için büyük umut vaat etmektedir. 

 

Şekil 1.1. 2D malzemele ailesi (Li and Wang 2019) 

Genel olarak 2D malzemeler içerisinde TMDC’ler yüksek saflıkta ve büyük 

ölçekte üretilebilmesi ve tabaka kalınlığına bağlı olarak ayarlanabilen elektriksel ve optik 

özelliklerinden dolayı son zamanlarda büyük ilgi görmektedir. 

1.2 İki Boyutlu Geçiş Metali İkili Kalkojenit Malzemeler 

TMDC malzemeler MX2 formülüne (M; Mo ve W gibi bir geçiş metali, X; S, Se 

ve Te gibi bir kalkojen atomudur) sahiptir. Geçiş metali atomları iki kalkojen atomunun 

arasında sandviç şeklinde kovalent bağlı (X-M-X şeklinde) ve kalkojen atomları 

arasındaki zayıf van der Waals bağları ile bir arada tutulan tabaka halinde bir yapı 

formudur (Şekil 1.1.b).  
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Şekil 1.2. (a) TMDC’lerin periyodik tablodaki yerleri, (b) 2D MX2 sandviç yapının 

şematik gösterimi, (c) bazı iki boyutlu malzmelerin bant aralıkları (Rafiq and 

Akhtaruzzaman 2022; Lee et al. 2016). 

Yine bu tabakalı malzemeler esnek olmaları, yüksek taşıyıcı mobiliteleri ve 

kalkojen atomları arasındaki zayıf etkileşimden dolayı tabaka kalınlıklarının kontrol   

edilebilmesi ile üstün elektronik ve optik özellikler sergileyebilmektedir (Wang et al. 

2014). Böylelikle TMDC malzemeler geçirgen ve esnek alan etkili transistörler, foto 

dedektörler, fotovoltaik hücreler, ışık yayan diyotlarda ve foto/elektrokatalizör 

sistemlerinde kullanılırlar. Özellikle 1 nm’den daha küçük kalınlığa sahip TMDC 

malzemelerin gelen güneş ışığının %5-10’u civarındaki bir kesrini soğurduğu 

bulunmuştur, bu ise GaAs ve Si’den bir mertebe daha yüksek bir soğurmaya karşılık 

gelmektedir (Chang et al. 2014). TMDC’ler arasında en fazla çalışma yapılan MoSe2, 

MoS2, WSe2 ve WS2 gibi malzemelerdir ve bu malzemelerin bant yapıları külçe hal için 

dolaylı yarıiletken bant türünden, tek tabaka için doğrudan bant aralığı türüne doğru 

kayabilmektedir.  Şekil 1.3.a-b.’de WSe2 yarıiletken malzemesi için külçe halden tekil 

tabakaya doğru inildikçe bant aralığının değişimi, deneysel olarak alınan Raman 

ölçümleri ve fotolüminesans (PL) eğrileri ile gösterilmektedir. 2D TMDC malzemelerinin 

bant aralığı gibi ayarlanabilir özellikte olmaları deneysel olarak optoelektronik ve 

fotokatalizleme gibi diğer optik uygulamalar için bu malzemeleri uygun yapmaktadır.  
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Şekil 1.3. (a) külçe, dörtlü (4L), ikili (2L) ve tekil (1L) tabakalı MoS2 için momentum 

uzayında enerji dispersiyon eğrisi (külçeden tekil tabakaya gidildikçe bant 

aralığının dolaylıdan doğrudana geçişi görülmektedir), (b) deneysel olarak 

elde edilen tekil ve ikili tabakalı MoS2 için PL eğrisi (Wong et al. 2016). 

Bu malzemelerden özellikle tek tabakalı WSe2 doğrudan bir bant aralığına (~1,7 

eV) sahip olduğundan çeşitli elektronik ve optoelektronik uygulamalar için son 

zamanlarda büyük ilgi görmektedir (Liu et al. 2015; Bandyopadhyay et al. 2020). WSe2 

p-tipi elektriksel iletkenliğe sahip olup genellikle 2H olarak adlandırılan hegzagonal 

P63/mmc yapıda kristalleşir (uzay grubu 194). Her bir W atomu trigonal prizma 

konfigürasyonunda altı Se atomu tarafından çevrelenmiştir. WSe2 malzemesi yüksek hol 

mobilitesi, küçük etkin kütle, güçlü spin-orbit etkileşmesine (ağır 5 d elementi olarak W 

den kaynaklanan) sahiptir ve WSe2’nin valans bandı kenarında spin yarılması yaklaşık 

olarak 400 meV dir. Bu değer MoS2 için 160 meV olan değerden çok yüksektir. 

Dolayısıyla p-tipi iletkenliğe sahip olan tek tabaka 2D WSe2 malzemesi özgün 

kimya/fizik araştırmaları ve aygıt uygulamaları için umut vadetmektedir (Kriener et al. 

2015; Fu et al. 2017).  

2D malzemelerin üretilmesi yukarıdan-aşağıya (top-down) ve aşağıdan-yukarıya 

(bottom up) şeklinde iki prensibe dayanarak üretilir. Yukarıdan-aşağıya yöntemi ana 

malzemeyi oluşturan külçe bir malzemenin inceltilerek tabaka sayısının azaltılmasına 

dayanır. TMDC malzemelerin tabaka kalınlığı mekanik pul pul dökülmesi, 

elektrokimyasal pul pul dökülme, ultrasonik pul pul dökülme ve sıvı pul pul dökülme gibi 

yukarıdan-aşağıya yöntemlerle azaltılabilmektedir. Aşağıdan-yukarıya yaklaşımının 

temeli ise ilgili öncü atomlardan veya moleküllerden kimyasal reaksiyon sonucu 
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nanomateryal sentezlenmesine dayanmaktadır. 2D malzeme üretiminde sıvı kimyasal 

sentez, mikrodalga- destekli sentez, fiziksel buhar biriktirme ve kimyasal buhar biriktirme 

yaygın kullanılan yöntemlerdir. Kimyasal buhar biriktirme (CVD), 2D TMDC 

malzemelerin düşük maliyet ve yüksek kristal özellikte sentezlenmesi için en yaygın 

kullanılan yöntemlerden biridir. CVD ile öncü kimyasallar uygun bir taşıyıcı gaz 

eşliğinde düşük basınç ve yüksek sıcaklıkta gaz fazda reaksiyona girip uygun bir alttaş 

üzerinde geniş alanlı 2D malzemelerin büyümesi sağlanır. CVD de öncüler buharlaşma 

sıcaklıklarına göre farklı sıcaklık bölgelerinde konumlandırılarak eş zamanlı bir 

reaksiyon yürütülebildiği ve reaksiyon parametreleri kolayca optimize edilebildiği için 

2D TMDC malzemelerin tabaka sayısı, pul boyutu ve morfolojisinin kontrollü olarak 

sentezlenmesi mümkündür (Trivedi et al. 2020). 

Son yıllarda 2D tek tabakalı malzemelerin bir yüzeyindeki kalkojen atom 

tabakasının farklı bir kalkojen tabakası ile yer değiştirmesi ile oluşan ve Janus olarak 

adlandırılan iki yüzlü yeni tür TMDC malzemeler deneysel olarak üretilmeye 

başlanmıştır (Lin et al. 2020; Trivedi et al. 2020). İki boyutlu TMDC malzemelerden 

Janus yapılar elde etmek için literatürde farklı yöntemler bulunmaktadır. Bunlar TMDC 

tabakaların yüksek sıcaklık altında bir yüzeyine yerleştirilmek istenen buhar fazındaki 

farklı kalkojen atomları ile yerdeğiştirmesi sağlanarak (Jang et al. 2022), atmalı lazer 

depolama (PLD) ile kalkojen iyonu eklenmesi yapılarak (Lin et al. 2020) ve endüktif 

eşleşmiş plazma (ICP) ile üst yüzey kalkojen tabakanın hassas bir şekilde sökülerek farklı 

bir kalkojen ile yer değiştirilmesi (Lu et al. 2017, Trivedi et al. 2020) ile elde 

edilebilmektedir (Şekil 1.4).  
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Şekil 1.4. Günümüzde mevcut Janus TMDC elde etme yöntemleri (a-b) Hidrojen 

plazma ile seçici iyon yerleştirme, (c) Tek tabaka MoSe2’nin optik mikroskop 

görüntüsü, MoSe2 ve MoSeS’nin (d-e) Raman ve PL spektrumu (Suzuki et al. 

2023) (f) CVD yöntemi ile üç aşamalı MoSSe sentezleme yöntemi (Jang et 

al. 2022.) (g) PLD ile kalkojen iyonu eklenmesi (Lin et al. 2020).  
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Genel olarak 2D TMDC tek tabaka yapılarda hem metal atomlarının hem de yüzey 

kalkojen atomlarının yer değiştirilmesi ile malzemelerin kimyasal ve optik özelliklerinin 

değiştirilebildiği gösterilmiştir (Şekil 1.4.d-e) Teorik çalışmalar iki yüzlü anlamına gelen 

Janus malzemelerin sensör, katalizör, fotonik ve spintronik gibi uygulama alanlarına 

sahip olduğunu göstermektedir (Zhang et al. 2019b; Li et al. 2019; Yao et al. 2017; Wang 

et al. 2018). TMDC temelli Janus malzemerinden birisi WSeS dir ve bu yapıda sülfür 

atomunun elektronegatifliği selenyum atomundan fazla olduğu için (Krasovskii 2015) 

sülfür atomu civarında daha fazla elektron birikir ve bu malzemeye özgü düzleme dik 

selenyumdan sülfüre doğru bir elektrik alan oluşur. Şekil 1.5’de Janus WSeS yapısını ve 

düzleme dik yönelen elektrik alanı göstermektedir.  

 

Şekil 1.5. Janus WSeS yapısı ve Se düzleminden S düzlemine yönelen elektrik alan 

gösterimi. 

Malzemeye özgü oluşan yüzeye dik elektrik alan Rashba yarılmasına (Bychkov 

and Rasbha 1984; Yao et al. 2017) neden olarak, bu manyetik malzemelerde alan 

olmaksızın spin hareketinin elektrik alan ile kontrol edilmesine olanak tanır. Düzleme dik 

simetrinin kırılması bu malzemelerde piezoelektrik, manyetik ve ferroelektrik özellikleri 

beraberinde getirmektedir (Jin et al. 2018; Wang et al. 2018; Zhang et al. 2019; Yang et 

al. 2019; Peng et al. 2019; Zhao et al. 2019; Luo et al. 2019). Literatür incelendiğinde bu 

tür malzemeler üzerine çok az sayıda teorik çalışmanın yapıldığı, fakat sadece birkaç 

deneysel çalışmanın olduğu görülmektedir.  

2D WSSe doğrudan bant aralığına sahip olup deneysel olarak 1,78 eV’de emisyon 

piki literatürde yapılan bir çalışmada gözlenmiştir (Trivedi et al. 2020), bu değer ise 

MoSSe yapısının bant aralığından yüksek bir değerdir. Şekil 1.6.’da görüldüğü gibi WSSe 

malzemesi MoSSe ile kıyaslandığında ikisi de p-tipi iletim bant türüne sahip olmasına 

rağmen WSSe hem bant aralığı büyüklüğü hem de spin-orbital bant yarılması bakımından 

MoSSe’den daha büyük değerlere sahiptir. Teorik çalışmalar bu malzemenin ayrıca WSe2 

gibi p-tipi elektriksel iletkenliğe sahip olacağını göstermektedir (Guo and Dong 2018; 

Chaurasiya et al. 2018).  
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Şekil 1.6. WSeS ve MoSeS enerji bant yapısı (Guo and Dong 2018) 

Son yıllarda tabakalı TMCD’lerin malzeme yapısını değiştirmeden malzeme 

yüzeyine dışarıdan atom ya da fonksiyonel grupların modifiye edilmesi veya 

malzemedeki atomların başka atomlarla yer değiştirmesi gibi katkılama işlemleri ile bu 

malzemelerin elektriksel ve optik özelliklerinin de modifiye edilebileceği bilinmektedir 

(Onofrio et al. 2017; Fang et al. 2012; Suh et al. 2014; Azcatl et al. 2016).  

1.3 TMDC’lerin Katkılanması 

Yarı iletken malzemelerde katkılama işlemi kısaca elektriksel, optik ve yapısal 

özelliklerini modüle etmek amacıyla bir yarı iletkenin içine safsızlıkların kasıtlı olarak 

eklenmesi ile yapılmaktadır. 2D TMDC'lerde katkılama yoluyla malzemenin bant yapısı, 

katalitik aktivite, morfoloji, elektronik ve optik özellikleri önemli ölçüde iyileştirilebilir. 

Bu özellikler katkı maddelerinin türünden, konsantrasyonundan ve sentez yönteminden 

oldukça etkilenir.  Genelde katkılar yaptıkları etkiye göre elektron verici veya alıcı olarak 

sınıflandırılır. Elektron vericiler ile katkılanmış yarı iletkenler n-tipi olarak 

adlandırılırken alıcılar ile katkılandırılmış yarı iletkenler p-tipi olarak bilinir. Şekil 

1.7.a.’da örnekteki gibi bahsedilen Si yüzeyine yapılan katkılamada n ve p tipleri 

maddenin ana yük taşıyıcısının ne olduğunu belirtir. İletim, elektron taşıyıcı fazlalığıyla 

gerçekleşiyorsa bunlara n tipi tam tersi boşluklarla gerçekleşiyorsa p tipi denir.  Şekil 

1.7b.’de ise p ve n tipi katkılama ile Fermi seviyesinde meydana gelen kaymalar 

gösterilmiştir. P tipi katkılama uygularken, Fermi seviyesi değerlik bandına yaklaşırken, 

n tipi katkılamada ise Fermi seviyesini iletim bandına yakın hale getirir. 
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Şekil 1.7. (a) n ve p tipi katkılama örneği (b) p ve n tipi katkılama ile fermi seviyesinde 

meydana gelen kaymalar (Sashikesh et al. 2013). 

Katkılama malzeme atomları ile katkı atomlarının yer değişimi ile olmaktadır. Bu 

yer değişimi için önemli faktörse katkı elementi ve malzeme atomlarının çaplarının 

birbirine yakın olması yani değerliği ve iyonik yarıçapları da birbirine yakın olmasıdır. 

Aksi halde kusurlar ve kristal yapıda bozulmalar meydana gelir. Katkı elementi seçiminde 

buna özellikle dikkat edilmelidir. 

TMDC malzemeler genellikle katkılanacak atomun malzemedeki geçiş metali 

atomlarının farklı bir metal ile yer değiştirmesi ile katkılanmaktadır. Literatürde üretilen 

2D WSe2 malzemelerdeki tungsten atomunun farklı bir metal ile yer değiştirilmesi ile 

yapılan katkılama işlemi ile elde edilen malzemelerin elektronik, optik ve katalitik 

özelliklerinin de değiştirilebileceğini gösterilmiştir (Hongping et al. 2016; Mabelet et al. 

2020; Zhou et al. 2018; Park et al. 2020: An et al. 2022; Kwak et al. 2022). 2D 

TMDC'lerde katkılama yoluyla, bant yapısı, katalitik aktivite, morfoloji, elektronik ve 

optik özellikler gibi özellikleri önemli ölçüde iyileştirilir; bu özellikler de katkı 

maddelerinin türünden, konsantrasyonundan ve sentez yönteminden oldukça etkilenir. Bu 

nedenle, uygun sentez yöntemlerini ve katkı maddelerini seçmek, 2D TMD'lerin 

performansını artırmak için önemlidir. İyon implantasyonu gibi geleneksel yarı iletkenler 
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için oluşturulan yöntemler, atomik olarak ince yapıları nedeniyle 2D malzemelere 

kolayca uygulanamaz. Dolayısıyla 2D yarı iletkenlerin katkılanmasında farklı yöntemler 

kullanılmaktadır. Günümüzde en yaygın kullanılan yöntemler başlıca kimyasal buhar 

taşıma, in-situ aeresol destekli CVD ve kimyasal katkılama yöntemleridir. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



2. KAYNAK ÖZETLERİ 

 

11 

2. KAYNAK ÖZETLERİ 

Geleneksel yarıiletken alaşımlar (AlxGa1−xAs, InxGa1−xN, CuInxGa1−xSe2) 

gibi farklı atomların istenen oranlarında tabakalı yarıiletkenlerin üretimi aygıt 

uygulamaları için elektronik yapı mühendisliğine imkân tanımaktadır. Böylelikle bant 

aralığı mühendisliği ve elektriksel özelliklerin kontrolü ile kontrol edilebilir özelliklerde 

yeni tür tabakalı malzeme üretimi gerçekleştirilebilir. Tabakalı bileşiklerden TMCD’ler 

için katkılama, kimyasal ve yerdeğiştirme olmak üzere teorik ve deneysel çalışmalardan 

iki farklı strateji ile şimdiye kadar amaçlanmıştır. Kimyasal katkılamada atom ya da 

moleküllerin TMDC’lerin yüzeyine tutunması ile yüzey yük transferinin bir sonucu 

olarak TMDC’nin elektronik yapısında değişikliğe yol açtığı gösterilmiştir (Onofrio et al. 

2017). Ali Javey ve grubu (Fang et al. 2012) bu yaklaşımın öncüsü olarak NO2 katkılı 

WSe2 alan etkili transistörlerde p-tipi iletimi göstermişlerdir. NO2’nin kimyasal olarak 

soğrulması ile yüzey elektron pompası olarak davranır ve sadece taşıyıcı yoğunluğunu 

değil aynı zamanda önemli ölçüde değişik metaller ile kontak direncini düşürür. İkinci 

yaklaşım ise geçiş metali ve kalkojen atomları ile yer değiştirecek yerdeğiştirme atomları 

ile katkılamadır ve bu son zamanlarda deneysel olarak gösterilmiştir. Örneğin MoS2’da 

p tipi iletkenlik Mo ile Nb’nin ya da S ile N’nin yerdeğiştirmesi ile elde edilmiş (Suh et 

al. 2014; Azcatl et al. 2016), buna karşın S ile Cl yer değiştirdiğinde n tipi iletkenliğin 

arttığı bulunmuştur (Yang et al. 2014). Bu katkıların etkileri katkı atomunun valans 

bandındaki elektron sayısının yerdeğişen atomun valans kabuğundaki elektron sayısından 

fazla ya da az olması durumunu seçerek bileşikteki toplam elektronların sayısındaki 

değişimin dayandırıldığı basit bir model ile açıklanmıştır (Dolui et al. 2013; Yue et al. 

2013; Raffone et al. 2016).  

Genel olarak teorik çalışmalar tekil tabaka MoS2’nin V, Nb, W, Cr, Mn, Re, Fe, 

Co, Pd, Au, Zn, Cd, Hg ve Se ile katkılandığında kararlı olacağını ve bunların enerjik 

olarak yerdeğiştirme katkısı olarak yapıya yerleşeceği, ayrıca V, Cr, Mn, Fe, Co, Zn, Cd 

ve Hg atomlarının ferromanyetik özellik kazandıracağını göstermiştir. Ayrıca Mo ile aynı 

grupta olan Cr ve W’nin S ile benzer kimyasal bağlar yaparak yapıda elektronik olarak 

nötral bir kusur olacağı teorik çalışmalar ile ifade edilmektedir (Ataca and Ciraci 2011; 

Lin and Ni 2014; Dolui et al. 2013; Fuhr et al. 2004; Singh and Schwingenschlogl 2017; 

Cheng et al. 2013).  Deneysel olarak ise Zn ve Nb katkılı MoS2 kristallerinin p-tipi taşıma 
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özelliği sergileyeceği ve yine optik enerji aralığının W ve Se atomları ile kontrol 

edilebileceği, nadir toprak Er katkılı MoS2’nun ise up/down konversiyon PL gösterdiği 

bulunmuştur. Yine MoS2 Co, Re, Cr, V ve Mn ile de deneysel olarak katkılanmıştır 

(Robertson et al. 2016; Xu et al. 2017; Suh et al. 2014; Li et al. 2014; Li et al. 2015; 

Dumcenco et al. 2013; Su et al. 2014; Bai et al. 2016; Li et al. 2015; Gao et al. 2016; 

Zhang et al. 2015).  Farklı bir teorik çalışmada düşük konsantrasyonlarda Mn, Fe, Co, ve 

Ni katkılı MoS2‘nin manyetik özelliğe sahip olabileceği hesaplanmış olup, manyetik 

etkinin geçiş metali ve S atomları arasındaki p-d yerdeğişim etkileşmesinden 

kaynaklanacağı sonucuna ulaşılmıştır. Sonrasında Fe, Ni, Mn ve Co katkılı MoS2 külçe 

kristallerinin oda sıcaklığı ferromanyetik özelliğe sahip olduğu deneysel olarak elde 

edilmiştir (Wang et al. 2017). Dolayısı ile yarıiletken malzemeler için, taşıyıcı iletim türü 

ve konsantrasyonu, elektriksel iletkenliği, bant aralığı, fotolüminesans, manyetik ve 

mekanik özellikleri gibi basit fiziksel özelliklerini kontrol etmek için dışarıdan yabancı 

atomlar ile katkılama en iyi stratejilerden biridir.  Bu tür katkılama işleminde malzemeye 

iyon ekleme ya da yüksek sıcaklık difüzyonu gibi geleneksel yöntemler kullanılarak 

malzemenin uniform yapısını bozmadan katkıların latis içerisine eklenmesi zordur. Bu 

nedenle, yer değişime stratejisiyle malzemenin üniform yapısı korunarak farklı atomlarla 

katkılanması kimyasal buhar depolama, yük transfer katkılama ve plazma katkılama gibi 

farklı stratejiler ile yapılabilmektedir (Wu et al. 2019). Yer değiştirme stratejisiyle katkılı 

tekil veya birkaç tabakalı 2D TMDC’lerin üretilmesine yönelik literatürde çok sayıda 

çalışma mevcuttur. Genel olarak katkılanmak istenen metal ile ilgili öncü tozun CVD 

büyütme esnasında üretilmek istenen TMDC malzemede kullanılan öncü toz ile eş 

zamanlı olarak erime sıcaklığına bağlı olarak farklı sıcaklık bölgelerinde tutulmasıyla 

katkılanma işlemi gerçekleştirilmektedir. Literatürde bu tür katkılama stratejisi ile Sb, Re, 

Zn, Nb, Er katkılı MoS2, WSe2 ve WS2 büyütülmüştür (Zhong et al. 2019; Zhang et al. 

2018; Xu et al. 2017; Pandey et al. 2018; Yang et al. 2018; Jin et al. 2019). Tekil tabaka 

TMDC malzemesi büyütülerek katkılanmak istenen metal buharına maruz bırakılmasıyla 

da buhar halindeki metal atomlarının TMDC içerisine difüzyonu sonucu katkılama işlemi 

gerçekleştirilmektedir. Örneğin Sn katkılı WS2 bu yöntemle üretilmiştir (Chang et al. 

2019). Diğer bir yöntem ise tekil ya da birkaç tabakalı TMDC malzemenin katkılanmak 

istenen atomları içeren plazma iyonlarına maruz bırakılarak katkılanmasıdır. MoS2, WS2, 

WSe2 ve MoSe2 gibi TMDC malzemeleri CH4, H2, NH3, N2 ve SF6 gibi gazlarla elde 

edilebilen plazma ortamında, plazma destekli H, N, F, P, C ve O gibi iyonların eklemesi 

ile katkılanması yapılabilmektedir (Wu et al. 2019; Zhang et al. 2019; Pierucci et al. 2017; 
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Ma et al. 2017; Nipane et al.2016; Azcatl et al. 2016). Son olarak literatürde katkılanmak 

istenen metal atomları bir altlık üzerine ince atomik tabaka olarak kaplanarak bu altlık 

üzerine TMDC’nin büyütülmesi ile de katkılama yapılmaktadır. TMDC malzemeye 

sırasıyla p-tipi ve n-tipi özellik katabilen Nb ve Mn metallerinin öncelikle tek atomik 

kalınlıkta bir SiO2 altlık üzerine kaplanması ve ardından da CVD yöntemi ile MoO3‘ün 

sülfürizasyonu ile Nb ve Mn katkılı 2D MoS2 büyütülerek katkılama işlemi yapılmıştır 

(Kim et al. 2019). Ancak genel olarak literatürde kullanılan katkılama stratejilerinde katkı 

atomu içeriği bakımından katkılamanın kontrollü olarak yapılamadığı görülmektedir. 

Literatürde üretilen 2D WSe2 malzemelerdeki tungsten atomunun farklı bir metal 

ile yer değiştirilmesi ile yapılan katkılama işlemi ile elde edilen malzemelerin elektronik, 

optik ve katalitik özelliklerinin de değiştirilebileceğini gösteren sınırlı sayıda araştırma 

yapıldığı görülmektedir (Hongping et al. 2016; Mabelet et al. 2020; Zhou et al. 2018; 

Park et al. 2020; An et al. 2022; Kwak et al. 2022). MoS2, WS2 ve WSe2 gibi TMDC’lerin 

Re ve V atomları ile yapılan katkılanması ile sırasıyla n-tipi ve p-tipi özelliğe bürünen 

malzemelerin STEM görüntüsü Şekil 2.1’de verilmiştir (Li et al. 2021).  

 

Şekil 2.1. Re ve V katkılı geçiş metali ikili kalkojenit (TMDC) tek katmanlarının atomik 

yapıların STEM görüntüleri (Li et al. 2021). 

Yapılan bu katkılama ile V katkılı WSe2 tek tabakalarının, FET’ler için iyi bir p-

tipi kontak olduğu ve geleneksel Au ve Pd kontaklara kıyasla önemli ölçüde geliştirilmiş 

cihaz performansı gösterdiği bildirilmiştir. Aynı zamanda, elektron taşımada iyi bir 

kontak elde etmek için, Re-katkılı TMDC malzemelerin de umut vadettiği belirtilmiştir.  

Tungsten dikalkojenit malzemelerin elektriksel iletkenliğini artırmak için en 

kolay yöntem 6 valans elektronlu W atomlarının 5 veya daha düşük valans elektronlu bir 

element ile yer değiştirmesi ile bu yapılara akseptör kazandırmak olacaktır. W ile yer 
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değiştirecek elementin atomik yarıçapının W nin atomik yarıçapına yakın olması, bu 

atomların kolayca yer değiştirmesi ve kristal latiste bir bozulmaya neden olmaması 

önemlidir. Bunun için tantal (Ta) ve niyobiyum (Nb) atomları en iyi adaylar olarak 

gösterilebilir. Ta ve Nb atomlarıatomu 5 valans elektronuna sahip olup iyonik yarıçaplarıı 

(64 pm; 78 pm) W’ nin iyonik yarıçapına (67 pm) yakındır (Greenwood and Earnshaw 

1997). Böylelikle bu malzemeler Ta veya Nb ile katkılandığında W ile kolayca yer 

değiştirip her bir atom yapıya fazladan bir akseptör kazandırarak Fermi seviyesini valans 

bandının minimumuna doğru kaydıracaktır, valans bandında artan hol konsantrasyonu 

böylelikle p-tipi yarıiletken özelliğini artıracaktır. Literatür incelendiğinde teorik 

çalışmalardan Ta ve katkılı WSe2 için oluşum enerjisilerinin negatif olaraki -0,35 eV 

hesaplanarak Ta ve Nb katkılı filmlerin büyütülebileceği (Hongping et al. 2016) ve Ta 

nınbu katkıların enerjik olarak W ile yer değiştirerek p-tipi elektriksel iletkenliği 

artırabileceği gösterilmiştir (Mabelet et al. 2020). Yine teorik çalışmalar Ta katkılama ile 

tek tabaka WSe2’nun bant aralığı tipinin değişmeden bant aralığının 1,55 eV’den 1,42 

eV’ye düşeceğini ve bu azalmana Nb dışında (1,43 eV) Ta’nın en az neden olacağı 

gösterilmiştir (Şekil 2.2.a) (Chowdhury et al. 2023).  

Şekil 2.2. (a-d) pristine WSe2 ve sırasıyla Nb, Ta ve Re katkılı WSe2’nin band yapıları 

(Chowdhury et al. 2023), (e) Ta katkılı WSe2’nin şematiği ve Raman 

spektrumu (Fu et al. 2017). 

  

(e) 
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Deneysel olarak ise kimyasal buhar taşınımı (CVT), toz karıştırma ve saçtırma ile 

eş zamanlı W ve Ta’nın kaplanıp ardından termal selenizasyon ile Ta katkılı WSe2 nin 

elde edildiği gösterilmiştir (Kriener et al. 2015; Fu et al. 2017; Chia et al. 2018; Chien et 

al. 2016). Bu çalışmalar WSe2‘nin elektriksel iletkenliğinin Ta ile arttığı bulunmuştur. 

Fakat literatürde Ta katkılı tek tabaka WSe2 üzerine herhangi bir çalışma yapılmamıştır.  

Deneysel olarak üretilen Nb katkılı WSe2 malzemelere bakıldığında ise, (Zhou et 

al. 2018) Nb2O5 ve WO3 öncü tozlarının NaCl gibi bir katalizör varlığında CVD ile 30 

µm yanal boyutlarda tek veya birkaç tabakalı W1−xNbxSe2 malzemeleri elde etmiş ancak 

Nb konsantrasyonu açısından üniform bir yapı elde edememiştir. 

 

Şekil 2.3. (a) Nb katkılı WSe2’nin OM görüntüsü ve Raman spektrumu (Zhuo et al. 

2018) (b) Nb1−xWxSe2 alaşımının OM görüntüsü (Park et al. 2020) ve (c) 

W1−xNbxSe2 alloyunun üretilme şematiği, tek tabaka film malzemenin OM 

görüntüsü, AFM ile kalınlığı ölçümü, W (W1−xNbxSe2 ‘deki x baz alınarak) 

kompozisyonuna göre Raman ölçümleri ve PL analizi ve PL ile elde edilen 

bandgap değerlerinin karşılaştırılması (An et al. 2022). 

Park et al. 2020 ise sulu amonyum niyobit oksalat (Nb öncüsü), amonyum 

metatungstat hidrat (W öncüsü) ve NaOH promotörü içeren sıvı öncü kullanarak CVD ile 

 

a) b) 

c) 
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50 µm yanal boyutlarda W1−xNbxSe2 alaşımı büyütmüş, ancak malzeme etrafında NbSe2 

oluşumlarına engel olunamadığı için üniform bir yapı elde edememişlerdir. An et al. 2022 

ise benzer çözelti yöntemiyle potasyum iyodür ve amonyum hidroksit katalizörleri 

tungsten trioksit ve amonyum niobate(V) oxalate hidrat tozlarından elde ettiği karışımı 

kullanarak CVD ile Nb atomunun WSe2 latisinde kontrollü olarak W ile yer 

değiştirmesiyle Nb katkılı WSe2 (W1-xNbxSe2) tek tabaka film malzemelerini 

üretmişlerdir. W1-xNbxSe2’deki Nb kompozisyonunun malzemenin band aralığını önemli 

ölçüde değiştirdiğini, özellikle W atomik kompozisyonu x’in 1’den 0,3’e düşmesiyle 

bandgap aralığının 1,63 eV’den 1,47 eV’ye kaydığını gözlemlemişlerdir. Dolayısıyla Nb 

katkılamasıyla WSe2 malzemesinin bandgap aralığı ayarlanarak optoelektronik cihaz 

tasarımda kullanılabileceğini göstermişlerdir. Kwak et al. 2022 ise tungsten hekzaklorid 

ve niobiyum pentaklorid karışımından Nb kompozisyonunun kontrol edilebildiği bir 

çözelti yöntemi ve akabinde termal tavlama işlemi ile W1-xNbxSe2 nanotabakalarını 

üreterek iyi aktivitede elektrokatalitik hidrojen oluşumu gözlemlemişlerdir. Ancak 

literatürde özellikle niyobyum/tantal ve tungsten kaynaklı başlangıç öncü toz karışımın 

kontrollü olarak farklı metodolojilerle hazırlanması, karakterize edilmesi ve CVD metodu 

ile kontrollü Nb veya Ta katkılı WSe2 tek tabaka malzemesinin üretilmesine yönelik 

çalışmaların yeterli olmadığı görülmektedir. 

Genel olarak 2D TMDC tek tabaka yapılarda hem metal atomlarının hem de yüzey 

kalkojen atomlarının yer değiştirilmesi ile malzemelerin kimyasal ve optik özelliklerinin 

değiştirilebildiği gösterilmektedir. Ancak bu çalışmalarda özellikle tek tabaka TMDC 

malzemelerin farklı bir geçiş metali ile kontrollü olarak katkılandığı çalışmaların yeterli 

olmadığı görülmektedir. Janus TMDC malzemelerin geçiş metalinin farklı bir metal ile 

katkılanmasına yönelik de teorik ya da deneysel bir çalışma bulunmamaktadır.   

Dolayısıyla bu iki stratejinin beraber kullanıldığı yani farklı bir metal ile (Nb veya Ta gibi 

bir geçiş metalinin W ile yer değiştirmesi ile) kontrollü olarak katkılanmış bir 2D tek 

tabaka TMDC malzemesinden Janus yapıların üretilmesi ve morfolojik, kimyasal, 

elektronik ve optik özelliklerinin araştırılması hususunda bir teorik ya da deneysel 

çalışmanın yapılması ilk kez olacaktır.  

Bu tez çalışması ile kontrollü Ta ve Nb katkı oranına sahip 2D tek tabaka WSe2 

(W1-xNbxSe2 ve W1-xTaxSe2) malzemelerinden literatürde ilk kez katkılı WSeS Janus 
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yapılarının (W1-xNbxSeS ve W1-xTaxSeS) üretilmesine yönelik deneysel metodolojilerin 

geliştirilmesi ve elde edilecek malzemelerin kimyasal, elektronik ve optik özelliklerinin 

tayin edilmesi amaçlanmıştır. Bu amaç doğrultusunda; 

(i) WO3 öncü tozu farklı atomik konsantrasyonlarda Ta ve Nb içeren Ta2O5 ve 

Nb2O5 öncü tozları ile geliştirilen deneysel yöntem ile kontrollü olarak karıştırılarak 

sırasıyla W1- xTaxO3 (x: 0,01, 0,02, 0,03, 0,04, 0,05) ve W1-xNbxO3 (x: 0,05, 0,1, 0,2, 0,3) 

toz karışımları elde edilmiştir. 

(ii) W1- xTaxO3 ve W1-xNbxO3 malzemelerin yapısal ve kimyasal özellikleri XRD, 

SEM/EDS ve XPS ile tayin edilmiştir. 

(iii) Sırasıyla TaxW1- xO3 ve NbxW1-xO3 öncü toz karışımları CVD kullanılarak 

termal selenizasyonu ile Ta ve Nb katkılı 2D WSe2 tek tabaka yapıları (TaxW1-xSe2 ve 

NbxW1-xSe2) büyütülmüştür.  

(iv) Büyütülen W1-xTaxSe2 ve W1-xNbxSe2 malzemeleri OM, AFM, Raman ve PL 

ile karakterize edilerek Ta ve Nb katkısının bu yapıların morfolojisine, kimyasal ve optik 

özelliklerine etkisi incelenmiştir. 

(v) Elde edilen farklı Ta ve Nb atomik konsantrasyonunda olan 2D W1-xTaxSe2 ve 

W1-xNbxSe2 tek tabaka malzemelerin üst yüzey Se atomik tabakasının malzeme üniform 

yapısı bozulmadan Enduktif Eşleşmiş Plazma (ICP) ile sökülmesi ve eş zamanlı CVD ile 

sülfürleme yapılmasıyla Janus W1-xTaxSeS ve W1-xNbxSeS malzemeleri literatürde ilk kez 

üretilmiştir.  

(vi) Üretilen Janus malzemeler OM, AFM, Raman ve PL ile karakterize edilerek 

Ta ve Nb katkısının Janus WSeS tek tabakalı kristallerin morfolojisini, yapısal, kimyasal 

ve optik özelliklerini nasıl değiştirdiği incelenmiştir. 
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3. MATERYAL ve YÖNTEM 

3.1 Katkılı WO3 Tozlarının Elde Edilmesi  

Çalışmada ilk olarak Ta katkılı WO3 tozları katı hal reaksiyon yöntemi ile WO3 

ve Ta2O5 tozları atomik olarak W’ye oranla sırasıyla % 1, 2, 3, 4 ve 5 Ta içeren katkı 

konsantrasyonunu sağlamak için gerekli miktarlarda alınmıştır. İkinci olarak bir önceki 

adımda belirtilen tozlar arasında etkileşimi artırmak için bu tozların karıştırılması 

gereklidir.  Bunun için karıştırma ve harmanlama işlemi yapılarak belirli malzemelerin 

bir arada birikmesini yani homojen olmayan karışımı önler ve parçacık büyüklüğünü 

azaltır. İstenilen homojen katkılama için uygun yöntem ve parametrelerin belirlendiği 

optimizasyon çalışmaları yapılmıştır. Katkılama deneylerinin optimizasyonu için 

katkılama yöntemi, işlem süresi, çözücü etkisi ve ultrasonik homojenizatörün genlik-

çevrim etkileri incelenmiş ve optimize edilmiştir. Optimizaze edilen deneysel prosedür 

atomik olarak W’ye oranla sırasıyla % 5, 10, 20 ve 30 Nb içeren katkı konsantrasyonunu 

sağlamak için Nb2O5 ve WO3 tozlarının karıştırılmasında da kullanılmıştır. 

3.1.1 Ta katkılı WO3 tozlarının elde edilmesi 

Ta katkılı WO3 tozunun hazırlanmasında sırasıyla manyetik karıştırıcı (Şekil 

3.1.a), sonikasyon banyosu (Şekil 3.1.b) ve ultrasonik homojenizatör (Şekil 3.1.c) 

yöntemleri denenmiş olup SEM ve EDX ile incelenmiştir.  

 

Şekil 3.1. Ta katkılı öncü tozun hazırlanmasında kullanılan farklı yöntemlerin şeması 

(a)Manyetik karıştırıcı (b) Sonikasyon banyosu (c) Ultrasonik homojenizatör. 
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Bunun için % 3 Ta katkılı WO3 malzemesi kullanılarak deneysel prosedür 

optimize edilmiştir. Ta katkılı WO3 üretilmesinde kulanılan katkı yöntemleri Şekil 3.1.’de 

şematize edilen yöntemler kullanılmıştır.  

(a) Manyetik karıştırıcı ile atomca W’ye oranla % 3 Ta katkılı 1g toz karışımı elde 

etmek için 971 mg WO3 (% 99,995 Sigma Aldrich) ve 38,1 mg Ta2O5 (% 99 Sigma 

Aldrich) 25 ml etanol içerisinde karıştırılmıştır. Toz çözeltisi 25°C’de, 650 rpm dönüş 

hızında 24 saat süre ile manyetik karıştırıcıda karıştırılmıştır. İşlem sonunda 24 saat süre 

ile çözücü buharlaştırılarak katkılı toz elde edilmiş ve alümina potada 900°C’de 4 saat 

kalsine edilmmiştir. 

(b) Sonikasyon banyosu ile atomca W’ye oranla % 3 Ta 100 mg katkılı toz 

karışımı elde etmek için 25 ml etanol içerisine 97,3 mg WO3 ve 15 ml etanol içerisine 2,8 

mg Ta2O5 ayrı ayrı eklenip 1 saat süreyle ultrasonikasyon işlemine tabi tutulduktan sonra, 

yine ultrasonikasyon altında 30 dakika boyunca Ta2O5 çözeltisi WO3 çözeltisine küçük 

miktarlarda (0,5 mL’lik miktarlarda) transfer edilmiştir. Toplam 40 ml’lik çözelti 6 saat 

ultasonikasyon işlemine tabi tutularak işlem sonunda etanol uzaklaştırılıp elde edilen toz 

900 °C’de 4 saat kalsine edildi. 

(c) Ultrasonik homojenizatör ile W’ye oranla % 3 katkılı 100 mg toz elde etmek 

için ilk olarak 1g WO3 40 ml etanol çözeltisinde 6 saat ön işleme tabi tutuldu. Etanol 

80°C’de uzaklaştırılıp 900 °C’de 4 saat kalsine edilerek ön işlem görmüş WO3 tozu elde 

edilmiştir. %3 katkılı toz elde etmek için 97,3 mg ön işlem görmüş WO3 tozu yeniden 25 

ml Etanol çözeltisine alınırken 2,8 mg Ta2O5 tozu 15 ml etanol içerisinde sonikasyon 

banyosunda 1 saat tutulduktan sonra 30 dk boyunca eşit aralıklarla WO3 çözeltisine 

aktarılmıştır. Elde edilen çözelti 6 saat ultrasonik homojenizatörde %100 genlik ve 0,8 s 

çevrimle işleme tabi tutulmuştur. İşlem sonunda etanol uzaklaştırılarak elde edilen katkılı 

toz alümina potada 900 °C’de 4 saat süre ile kalsine edildi. 

Elde edilen tüm malzemeler SEM ve EDX ile karakterize edilerek (Şekil 4.3) 

sonuçlar bulgular kısmında tartışılmıştır. 

 



3. MATERYAL ve YÖNTEM   

 

20 

3.1.2 Ultrasonik homojenizatör yönteminde işlem süresinin WO3 tozunun tane 

boyutuna etkisinin incelenmesi 

Ta katkılanması öncesinde WO3 tozunun tane boyutunu küçülterek WO3’ün yüzey 

alanını arttırmak amacıyla 1 gr WO3 tozu 50 ml etanol içerisinde sırasıyla 2, 4 ve 6 saat 

sürelerinde ultrasonik homojenizatör de ön işleme tabi tutulmuştur. 2, 4 ve 6 saatlik 

periyotlarda işlem gören WO3’ün tane boyutundaki değişimler SEM ile görüntülenmiştir 

ve sonuçlar bulgular bölümünde tartışılmıştır (Şekil 4.4). 

3.1.3. Ultrasonik homojenizatör yöntemiyle tane boyutu küçültülen WO3 tozunun 

Ta ve Nb ile katkılanması 

Şekil 3.2’de şematize edildiği üzere Ta içeren Ta2O5 tozundan 2,8 mg alınarak 15 

ml etanol içerisinde sonikatör banyo kullanılarak 30 dakika süre işleme tabi tutulmuş ve 

sonikasyon işlemi devam ederken çözeltiden 30 dakika boyunca Ta2O5 çözeltisinden 

ultrasonik homojenizatör deki 97,3 mg WO3 tozu içeren 25 ml etanol çözeltisine içerisine 

transfer edilerek 40 ml toplam çözelti 6 saat süren işlem neticesinde Ta katkılı WO3 tozu 

elde edilmiştir. Çözücü buharlaştırılarak uzaklaştırılmış ve elde edilen malzeme 900 °C 

’de 4 saat kalsine edildikten sonra SEM ve EDX ile incelenerek sonuçlar bulgular 

bölümünde tartışılmıştır. (Şekil 4.5.a). 

Ayrıca çözücü olarak kullanılan etanolün yanı sıra aynı prosedür takip edilerek 

sırasıyla izopropil alkol ve hekzan ortamlarında yapılan işlemlere göre Ta katkılı WO3 

malzeme özelliklerinin nasıl değiştiği incelenmiştir. Elde edilen malzemeler SEM ve 

EDX ile analiz edilmiştir (Şekil 4.5.b-c). 
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Şekil 3.2. Ta katkılı WO3 üretiminde kullanılan deneysel prosedürün şematize edilmesi 

3.1.4. Ultrasonik homojenizatör yönteminde kullanılan genlik ve çevrim 

parametrelerinin WO3 tozuna Ta katkılama verimine etkisinin incelenmesi 

Ta içeren Ta2O5’in WO3 transfer edilip ultrasonik homojenizatörle 6 saat süren 

işlemi için homojenizatörün genliği ve çevriminin katkılamadaki etkisi incelenmiştir. İlk 

olarak % 50 genlik ve 0,5 s’de yapılan işlem ikincide % 100 genlikte ve 0,8 s’de 

yapılmıştır SEM ve EDX sonuçları bulgular bölümünde tartışılmıştır (Şekil 4.6).  

Böylece optimizasyon parametreleri belirlenerek Şekil 3.2’deki sistem 

oluşturuldu ve % 1-5 oranlarındaki katkı tozlar ilk olarak 6 saat ultrasonik 

homojenizatörde sulu etanol ortamında ön işleme tabi tutuldu ardından homojen bir 

karışım elde etmek için sonikasyon banyosunda etanol içinde çözdürülmüş Ta2O5 30 

dakika boyunca aralıklarla WO3 içerisine eklendi. Toplam çözelti 6 saat sonikasyona tabi 

tutuldu. Homojenleştirme işleminden sonra 24 saat 90°C’de kurutuldu ve 900°C 4 saat 

kalsinasyon işlemi yapılmıştır. Üretilen tozların SEM ve EDX sonuçları bulgular 

bölümünde tartışılmıştır (Şekil 4.7). 
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Çalışmanın devamında Nb katkılı öncü tozlar da üretilerek bu tozlardan CVD ile 

Nb katkılı WSe2 pulları elde edilmesi amaçlanmıştır. Bunın için Ta katkılamada optimize 

edilen Şekil 3.2’deki prosedür takip edilerek ultrasonik homojenizatör ile 100 mg %5, 

%10, %20, %30 Nb katkılı öncü toz elde etmek için ilk olarak 1g WO3 (%99,995 Sigma 

Aldrich) 40 ml etanol çözeltisinde 6 saat ön işleme tabi tutulmuştur. Etanol 80°C’de 

uzaklaştırılıp 900 °C’de 4 saat kalsine edilerek ön işlem görmüş WO3 tozu elde edilmiştir.  

%5-30 Nb içeren (atomik olarak Nb: W oranı baz alınarak) katkılı toz elde etmek 

için hesaplanan oranlarda tartılan ön işlem görmüş WO3 tozu yeniden 25 ml etanol 

çözeltisine alınırken Nb2O5 tozu 15 ml etanol içerisinde sonikasyon banyosunda 1 saat 

tutulduktan sonra 30 dk boyunca eşit aralıklarla WO3 çözeltisine aktarılmıştır. Toplam 40 

ml çözelti 6 saat ultrasonik homojenizatör de %100 genlik ve 0,8 s çevrimle işleme tabi 

tutulmuştur. İşlem sonunda etanol uzaklaştırılarak elde edilen katkılı toz alümina potada 

900 °C de 4 saat kalsine edilmiştir. 

Elde edilen tüm malzemeler SEM ve EDX ile karakterize edilerek sonuçlar 

bulgular kısmında tartışıldı (Şekil 4.8). 

3.2. Ta ve Nb Katkılı 2D WSe2 ve Janus WSeS Tekil Tabakaların Büyütülmesi 

Hazırlanan % 1-5 Ta katkılı WO3 tozları kullanılarak ilk olarak kimyasal buhar 

biriktirme yöntemi ile (Şekil 3.3) tek tabaka katkılı WSe2 yapıları safir altlıklar üzerine 

büyütülmüştür. CVD yöntemi ile 2D TMDC malzeme büyütülmesinde temel zorluk WO3 

gibi öncü tozların yüksek erime ve buharlaşma sıcaklıklarından dolayı yüksek çalışma 

sıcaklıklarının gerekmesidir. Bu zorluğu aşmak ve yanal büyümeyi desteklemesi 

açısından CVD sisteminde katalizör olarak altın kaplı quvars pota kullanılarak altın 

buharı katalizör olarak dahil edilmiştir (Chen et al. 2020). Tek tabaka Ta katkılı WSe2 

yapıların büyütülmesinde 25 mg öncü katkılı toz fırının merkezi 835 °C’de altın pota 

içerisine yerleştirilip Selenyum 300 °C olacak şekilde merkezden 17 cm uzaklıkta 

konumlandırılmıştır. Fırın rampası 38 °C/dk ve büyütme süresi 1,5 dakikadır. Taşıyıcı 

gaz olarak 28,5 sccm Ar/1,5 sccm H2 kullanılmıştır.  
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Şekil 3.3. CVD yöntemi ile 2D malzemelerin üretilmesinin şematize edilmesi 

Ta katkılı Janus WSeS tek tabakalı yapıları bunların öncüleri olan WSe2 yapıdan 

üst kalkojen tabakanın daha hassas bir şekilde süpürülmesi yoluyla elde edilmiştir. 

WSe2’nin üstte bulunan Se tabakasını yapının geri kalanında hasar yapmadan 

sökülebilmesi plazma parametrelerinin çok hassas kontrolü ile mümkün olmuştur. 

Yapılan pek çok uygulama sonunda; 5 sarımlık bir RF halkasına 15 W’lık bir RF gücü 

uygulanarak H2 gazı akışında ve 300 mtorr düşük basınç altında plazma oluşturulmuştur 

ve WSe2 tekil tabakası oluşan ICP plazmanın (Şekil 3.4.a) merkezinden 18 cm uzaklığa 

konularak 10 dk’lık plazma işleminden sonra Se tabakası sökülmüştür ve artından vakum 

bozmadan sülfürleme işlemi H2 gazı kesilerek 350 °C’de 30 dakika Ar akışında 50 torr 

basınç altında yapılmıştır ve katkısız/Ta katkılı WSSe üretilmiştir. 

 

Şekil 3.4. ICP’nin kullanıldığı deney düzeneği ile WSSe Janus yapının üretim (a) 

şematiği ve (b) mekanizması. 

Nb katkılı WSe2 tanakalarının büyütülmesi için Ta katkılı WSe2 tabakalarının 

büyütülmesinde kullanılan CVD parametreleri kullanılarak sırasıyla % 5, % 10, % 20 ve 
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% 30 katkılı tozlarından 25 mg altın potaya yerleştirilerek Şekil 3.3’deki CVD sisteminde 

büyütüldü. Büyütülen Nb katkılı WSe2 tabakaları Şekil 3.4’de gösterilen plazma 

sistemiye üst tabakadaki selenyum atomları Ta katkılı WSeS üretimine benzer şekilde ve 

aynı parametreler ile (Şekil 3.4.b) sökülerek termal sülfürizasyon yöntemiyle sülfür 

atomları ilave edilmiştir ve Nb katkılı WSeS tabakaları elde edilmiştir. 

3.3. Karakterizasyon Yöntemleri 

3.3.1 X-ışını kırınım ölçümleri  

X-ışını kırınımı (X-Ray) bir x-ışını demetinin kristal numuneye belirli açılarda 

gönderilerek kırınıma uğraması sonucu kırınıma uğrayan ışığın ölçülmesi sonucu 

kristalin atomik ve moleküler kristal yapısını belirlemek için kullanılmaktadır. Bu 

çalışmada katkılanan WO3 tozlarının kristal yapısı, faz türleri incelenerek katkı 

elementlerinin WO3 yapısı içerisinde herhangi bir faz değişimine neden olup olmadıkları, 

yapı içerisindeki katkı atomu dağılımı gibi özellikler incelenmiştir. Katkılı tozların kristal 

yapıları Erzurum Teknik Üniversitesi Yüksek Teknoloji Araştırma Laboratuvarı’nda 

bulunan Cu-Kα (λ = 1,7903 Å) kaynağında kullanılan bir X-Işını Kırınım Cihazı (GNR 

X-Ray Explorer) (XRD), ile 10 ° ila 90 ° arasında değişen açılarda kullanılarak analiz 

edilmiştir. 

3.3.2 Taramalı elektron mikroskop ve enerji dağılım spektrometri ölçümleri 

Taramalı Elektron Mikroskobu (SEM) kullanılarak odaklanmış elektron demeti 

ile numune yüzeyi taratılarak elektronlar ile numune yüzeyindeki atomların etkileşip geri 

yansıyan elektronların ölçülmesi ile malzeme ve yüzey özellikleri hakkında bilgi 

edinilmektedir. Sisteme entegre edilen Enerji Dağılım Spektroskopisi (EDX) ile de 

numune içerisindeki elementel içerik belirlenebilmektedir. Bu aşamada katkılı WO3 

tozlarının hem morfolojik özellikleri hem de elementel içerikleri belirlenerek tozlara 

katılan Ta içeriği hakkında bilgi edinilmiştir. 

 Katkılı tozların yüzey morfolojileri Erzurum Teknik Üniversitesi Yüksek 

Teknoloji Araştırma Laboratuvarı’nda bulunan Taramalı Elektron Mikroskobu (SEM 
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FEI-Quanta 250) ile ~10-15 kV kaynak ile incelenmiştir. Aynı zamanda tozlara ait 

element içeriği SEM ile kombine sistem olan EDX ile incelenmiştir. 2D malzemelerin 

yüzey özellikleri de SEM ölçümleri ile analiz edilmiştir.  

3.3.3 X-ışını fotoelektron spektroskopisi ölçümleri 

Fotoelektron Spektroskopisi (XPS) analizi, katkılı tozların hem atomik içeriğin 

hem de katkı elementlerinin valans durumlarının tam olarak belirlenmesinde 

kullanılmıştır. Katı hal reaksiyon yöntemi ile elde edilen katkılı WO3 tozlarının XPS 

ölçümleri Dokuz Eylül üniversitesi Elektronik Malzemeler Üretim ve Uygulama 

Merkezinde bulunan bir Al-Kα ışınlama kaynağı ile donatılmış bir Thermo Scientific K-

Alpha XPS cihazı ile gerçekleştirildi; ayrıca numunelerin element bileşimini ve yüzey 

kimyasını belirlemek için 400 μm çapında bir ışın boyutu kullanılmıştır. XPS tarama 

spektrumu, tek bir noktadan 20 kez taranarak 10 ve 1350 eV arasında elde edilmiştir. 

3.3.4 Optik mikroskop ölçümleri 

Optik mikroskop ile Si/SiO2 ve safir gibi altlıklar üzerine CVD ile büyütülen 

katkısız ve katkılı 2D WSe2 ve WSeS tabakaların yüzey morfolojisi görüntülenmiştir. 

CVD ile sentezlenen 2D tabakalar Erzurum Teknik Üniversitesi Yüksek Teknoloji 

Araştırma Laboratuvarı’nda bulunan Optik mikroskop (Zeiss Axioscope 5) ile 10x-20x-

50x-100x mercekler altında incelenmiştir.  

3.3.5. Raman ölçümleri 

Raman saçılması kristal yapının karakteristik optik fononlarını göstermede etkili 

olduğu için üretilen 2D malzemelerin yapısal özelliklerinin incelenmesinde 

kullanılmıştır. Raman analizleri Doğu Anadolu Yüksek Teknoloji Araştırma Merkezi 

(DAYTAM) laboratuvarlarında bulunan 532 nm dalga boyuna ve 0,7 mWatt lazere sahip 

WITec alfa 300 R Micro-Raman spektrometresi ile gerçekleştirilmiştir. 
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3.3.6. Atomik kuvvet mikroskobu ölçümleri 

Atomik kuvvet mikroskobu (AFM) çalışma prensibi olarak esnek bir manivela ve 

buna bağlı sivri bir ucun malzemenin yüzeyini algılamasına dayalı olarak çalışan bir 

sistemdir. Çoğunlukla Si/SiN malzemelerinden yapılan manivela ucundaki sivri uç 

numune yüzeyine yaklaşır ve uç ile numune arasındaki kuvvetler nedeni ile esneyen 

manivelanın üzerine düşen lazer ışığının ölçülmesi ile yüzey özellikleri elde edilir. Bu 

çalışmada AFM ölçümü ile 2D tabakaların yüzey özellikleri ve tabaka kalınlıkları 

belirlenmiştir. CVD ile büyütülen 2D malzemelerin yüzey morfolojisi Doğu Anadolu 

Yüksek Teknoloji Araştırma Merkezi (DAYTAM) laboratuvarlarında bulunan Hitachi 

AFM 5100 N ile dinamik kuvvet modunda incelenmiştir. 

 

 

 

 



4. ARAŞTIRMA BULGULARI ve TARTIŞMA  

 

27 

4. ARAŞTIRMA BULGULARI ve TARTIŞMA 

4.1. Katkılı WO3 Tozlarının XRD Ölçümleri 

4.1.1. Ta katkılı WO3 tozlarının XRD ölçümleri 

İlk olarak hazırlanan WO3 ve Ta katkılı WO3 tozlarının XRD ölçümlerine ait 

desen Şekil 4.1’de verilmiştir. Şekilden görüldüğü gibi elde edilen bütün XRD pikleri 

JCPDS card no: 20-1324 ile uyumlu polikristal orthorhombic WO3’e aittir. Bu veriler 

literatür ile ayrıca uyumlu olup (Ghasemi et al.2017) Ta’ya ait herhangi bir pikin 

gözlenememiş olması katkının yapı içerisinde homojen dağıldığını göstermektedir.  

 

Şekil 4.1. WO3 ve % 1-5 Ta katkılı WO3 tozlarının XRD desenleri 
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4.1.2. Nb katkılı WO3 tozlarının XRD ölçümleri 

Nb katkılı WO3 tozlarından alınan XRD desenleri Şekil 4.2’de verilmiştir. Nb2O5 

tozundan alınan XRD pikleri JCPDS card no: 30-0873 ile bire bir uyum içerisindedir. Nb 

katkılı WO3 söz konusu olduğunda, WO3 tozunda ∼23,5°'de bulunan kırınım üçlü tepe 

noktaları, katkı oranının artmasıyla şiddetleri azalarak % 30 katkı oranında ∼22,5°'de 

bulunan bulunan Nb2O5‘e ait yeni bir pik gözlemlenmesi katkılamanın yapıldığını 

göstermektedir. Katkı oranının artmasıyla pik şiddetinde meydana gelen azalmalara 

yapıya giren Nb’nin oluşturduğu faz değişimleri ile yeni tepe noktaları oluşturması 

sonucu orijinal tepelerin genişlemesinin sebep olduğu düşünülmektedir. 

 

Şekil 4.2. Nb2O5, WO3 ve Nb katkılı WO3 tozlarının XRD desenleri 
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4.2. SEM ve EDX Ölçümleri 

4.2.1. Ta katkılı WO3 tozlarının SEM ve EDX ölçümleri 

Manyetik karıştırıcı, sonikasyon banyosu ve ultrasonik homojenizatör 

kullanılarak elde edilen Ta katkılı malzemelerin SEM görüntüleri Şekil 4.3’de verilmiştir. 

Manyetik karıştırıcı ve sonikasyon banyosu ile yapılan katkı denemelerinde SEM 

görüntülerinde (Şekil 4.3.a-b) katkı malzemesinin yüzeyde kümeler halinde homojen 

olmayan bir dağılımda oldğu gözlemlenmiştir. Bu kümelenen yapılardaki kırmızı ile 

işaretlenen bölgelerden alınan EDX sonuçları incelendiğinde Ta oranı (atomik oran: 

W/Ta katkılı 0.30) çok yüksek çıkması toz karışımlarında Ta katkısının yüzeyde homojen 

olmayan bir dağılımda olduğu desteklenmiştir. Bu homojen olmayan dağılımlar için 

alınan EDX analizi Ta’nın WO3 ile tam olarak karışmadığını göstermiştir. Ultrasonik 

homojenizatör kullanılarak yapılan katkılamalarda ise önceki yöntemlere kıyasla daha 

küçük boyutlardaki tanelerin yüzey alanını arttırdığı ve katkı tanelerinin daha homojen 

bir dağılım sergileyerek Ta katkısının WO3 içerisinde karıştığı gözlenmiştir (Şekil 4.3.c). 

Bu yöntem ile Ta katkılı WO3 tozları deney aşamasında % 3 katkılamanın yapıldığı model 

sistem üzerinden optimize etme çalışmaları yürütülerek geliştirilen uygun parametreler 

ile % 1, % 2, % 4, % 5 katkılı tozlar da üretilmiştir. 

 

Şekil 4.3. Farklı yöntemler ile elde edilen Ta katkılı tozların SEM görüntüleri (a) 

Manyetik karıştırıcı (b) Sonikasyon banyosu (c) Ultrasonik homojenizatör 

yöntemleriyle elde edilen malzemelerin sırasıyla alınan SEM görüntüleri.  

İlk olarak Ta katkılanması öncesinde WO3 tozunun tane boyutunu küçülterek 

WO3’ün yüzey alanını arttırmak amacıyla ultrasonik homojenizatörde çalışılan sürenin 

etkisi incelenmiştir. Başlangıç WO3 malzemesinin(0h) tane boyutuyla kıyaslandığında 2, 

4 ve 6 saatlik ön işlem gören malzemelerin tane boyutlarında küçülme olduğu 

görülmüştür (Şekil 4.4.a-d).  Dolayısıyla 6 saat işlem gören WO3’ün daha küçük tane 
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boyutu dağılımına sahip olması nedeniyle katkılama için 6 saat uygun süre olarak 

belirlenmiştir (Şekil 4.4.d). 

 

Şekil 4.4. (a-d) sırasıyla başlangıç formundaki WO3 ve 2, 4 ve 6 saatlik periyotlarla 

ultrasonik homojetörle işlem gören WO3’ün tane boyutlarını gösteren SEM 

görüntüleri.  

Çözücü etkisini incelemek için ultrasonik homojenizatör ile katkılamada çözücü 

olarak kullanılan etanolün yanı sıra izopropil alkol ve hekzan ortamlarında yapılan 

işlemlere göre Ta katkılı WO3 malzeme özelliklerinin nasıl değiştiği incelenmiştir (Şekil 

4.5). ~20 µm2 alandan alınan EDX analizinde Ta oranının hekzan ve İzopropil alkol 

ortamında yapılan katkılamada daha yüksek olan Etanol ortamının Ta katkılı WO3 için 

uygun çözücü olduğu belirlenmiştir. 

 

Şekil 4.5. (a) Etanol, (b) İzopropil Alkol, (c) Hekzan çözücüleri kullanılarak 

hazırlanmış Ta katkılı WO3 tozlarının SEM görüntüleri. 
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Son olarak katkılamadaki genlik ve çevrim etkisi incelenmiştir. Artan genlik ve 

çevrim ile yapılan katkılamadan elde edilen tozların SEM görüntülerinde tanelerin 

küçüldüğü (Şekil 4.6) ve ~20 µm2 alandan alınan EDX analizinde Ta katkılanan WO3 

malzemesindeki Ta oranının arttığı gözlemlenmiştir. 

 

Şekil 4.6. Ultrasonik homojenizatörün (a) % 50 genlik ve 0,5 çevrimde (b) % 100 genlik 

ve 0,8 çevrim kullanarak hazırlanan Ta katkılı WO3 tozlarının SEM 

görüntüleri. 

 

Şekil 4.7. (a) % 1, (b) % 2, (c) % 3, (d) % 4, (e) %5 Ta katkılı WO3 tozlarının SEM 

görüntüleri (f) EDX spektrumları. 

Optimum parametrelerin belirlenmesi ile diğier katkı oranındaki tozlar üretilip 

SEM ve EDX ile analiz edilmiştir (Şekil 4.7). Yüzey morfolojisi ve katkı elementinin 
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incelenmesi için yapılan SEM analizinde Ta2O5 ’in WO3 üzerinde ayrı kümelenmeleri 

olmadan tüm yüzeye yayıldığı gözükmektedir (Şekil 4.7. a-e). Tane büyüklükleri mikron 

altı boyutlarda olduğu ve farklı şekillerde tane oluşumları ayrıca SEM resimlerinden 

görülmektedir. Bu durum XRD spektrumlarındaki farklı yönelimdeki pikler ile uyum 

içerisindedir. EDX analizinde (Şekil 4.7.f) katkı oranı arttıkça Ta pik şiddetinde kademeli 

olarak meydana gelen artışla tantalyum miktarının da arttığı gözlemlenmiştir. Bu ise 

kullanılan yöntem ile kontrollü Ta katkılamanın başarılı bir şekilde yapıldığını 

göstermektedir. 

4.2.2. Nb katkılı WO3 tozlarının SEM ve EDX ölçümleri 

 

Şekil 4.8. (a) Katkısız, (b) %5, (c) %10, (d) %20, (e) %30 Nb katkılı WO3 tozlarının 

SEM görüntüleri (f) EDX spektrumları. 

Nb katkılı tozlarının SEM görüntülerine (Şekil 4.8.a-e) bakıldığında Nb2O5‘in 

WO3 üzerinde herhangi bir kümelenme olmadan nispeten homojen dağıldığı ve artan Nb 

içeriği ile EDX spektrumunda Nb pik şiddetinin kademeli arttığı görlmüştür. Bu da Nb 

katkılamanın kontrollü yapıldığını göstermektedir (Şekil 4.8.f). 
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4.3. XPS Ölçümleri 

4.3.1. Ta katkılı WO3 tozlarının XPS ölçümleri 

Elemental katkılama etkisini araştırmak için X-ışını fotoelektron spektroskopisi 

(XPS) Ta-katkılı WO3 ve katkısız Ta2O5-WO3 tozları incelenmiştir (Şekil 4.9 a-d). Ayrıca  

 

Şekil 4.9. XPS spektrumları (a) WO3, Ta2O5 genel spektrum % 3 Ta2O5-WO3, (b) C1s 

spektrumu, (c) W4f spektrumu, (d) Ta4f spektrumu. 

Şekil 4.9.b’de katkılı tozda WO3 tozunda rastlanmayan pik Ta piki de 

gözlemlenmiştir. Şekil 4.9.c-d’de her bir elementin spektrumları da incelenerek Ta4f 

piklerinde katkı miktarına göre şiddetlerinde artış meydana geldiği gözlemlenmiştir. 

27,18 eV ve 25,38 eV’deki Ta4f pikleri Ta4f5/2 ve Ta4f7/2’e karşılık gelmekte olup Ta’nın 

Ta5+ formunda WO3 yapıya girdiğini olduğunu ve Ta2O5’e karşılık geldiğini 

göstermektedir (Atanassova ve Spassov (1998)). Yine Ta katkılama ile 37,58 eV ve 35,48 
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eV’deki W4f5/2 ve W4f7/2 piklerinde düşük bağlanma enerjilerine doğru kayma 

gözlenmiştir. Benzer kayma Ta katkılı WSe2 tabakalı bileşiklerinde de literatürde 

gözlenmiştir (Fu et al. 2017). Tüm bu sonuçlar W içerisindeki Ta katkısını 

desteklemektedir. Katkılı tozların genel spektrumları incelendiğinde ise katkı miktarının 

artması ile Ta konsantrasyonundaki kademeli artış katkılamanın kontrollü olduğunu 

göstermektedir. Bu sonuçlar ise EDX sonuçları ile uyum içerisindedir.  

4.4. Optik Mikroskop Analizleri 

4.4.1. Ta katkılı WSe2 tabakalarının optik mikroskop analizleri 

CVD ile safir altlıklar üzerinde Ta katkılı WO3 öncü tozları kullanılarak büyütülen 

malzemelerin optik mikroskop görüntüleri incelendiğinde (Şekil 4.10.a-f) ortalama 5-10 

µm büyüklüklerde üçgen ve altıgen formlarında Ta katkılı (%1-5) WSe2 tek tabaka 

malzemelerin başarı ile büyütüldüğü gözlemlenmiş ve katkısız WSe2 malzemesi ile 

karşılaştırılmıştır.  
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Şekil 4.10. CVD büyütmesi yapılan (a-f) % 1-5 WSe2: Ta katkılı tabakaların optik 

mikroskop görüntüleri. 

4.4.2. Ta katkılı janus WSeS tabakalarının optik mikroskop analizleri 

Ta katkılı WSe2 tabakalarının ICP ve termal sülfürizasyon aşamalarından sonra 

optik mikroskop göüntüleri (Şekil 4.11.a-f) incelendiğinde tabakaların plazma ve 

sülfürizasyon sürecinde üçgensel formunu koruduğu herhangi bir tahribatın oluşmadığı 

gözlemlenmiştir. Buradan da kalkojen sökme işleminin sadece üst kalkojen atomlarının 

etkilendiği söylenebilir. 



4. ARAŞTIRMA BULGULARI ve TARTIŞMA  

 

36 

 

Şekil 4.11. (a) katkısız WSeS ve (b-f) % 1-5 Ta katkılı 2D WSeS tabakaların optik 

mikroskop görüntüleri. 

4.4.3. Nb katkılı WSe2 tabakalarının optik mikroskop analizleri 

CVD ile Nb katkılı tozlardan safir altlıklar üzerine büyütülen Nb katkılı WSe2 

pulları optik mikroskop görüntüleri incelendiğinde (Şekil 4.12.a-d) ortalama 15-20 µm 

büyüklüklerde çoğunluğu üçgen formlarında başarı ile büyütüldüğü gözlemlenmiştir. Nb 

katkısı ile büyütülen pulların WSe2 ve Ta katkılı WSe2 pullarına kıyasla daha büyük 

boyutlarda üretilebildiği gözlemlenmiştir. 
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Şekil 4.12. CVD büyütmesi yapılan (a-d) % 5-30 WSe2: Nb katkılı tabakaların optik 

mikroskop görüntüleri. 
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4.4.4. Nb katkılı janus WSeS tabakalarının optik mikroskop analizleri 

 

Şekil 4.13. (a) % 5 , (b) % 10, (c)% 20, (d) % 30 Nb katkılı 2D WSeS tabakaların optik 

mikroskop görüntüleri. 

Farklı Nb atomik içeriğine sahip Nb katkılı Janus WSeS malzemelerinin optik 

milroskop görüntülerinde plazma ve sülfürleme işlemleri esnasında malzemelerde 

herhangi bir bozunma olmadığını gözlemlenmiştir. 

4.5. Ta Katkılı WSe2 ve Janus WSeS Tabakalarının SEM Analizleri 

CVD ile safir altlıklar üzerinde sentezlenen Ta katkılı WSe2 üçgen ve altıgen 

tabakaları (Şekil 4.14) ve buradan oluşturulan Ta katkılı WSeS Janus yapıların (Şekil 

4.15) yüzey görüntüleri ve ~5 µm boyutlarındaki üçgenlerin yapısal formları SEM ile 

incelendi. Katkılı WSe2 pullarından üretilen Janus Ta katkılı WSeS pullarının üretim 

sonrasında yapısını koruduğu gözlemlenmiştir.  
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Şekil 4. 14. Ta katkılı WSe2 tabakalarının (a) üçgen (b) altıgen yapıların, SEM 

görüntüleri. 

 

Şekil 4.15. Ta katkılı WSeS tabakalarının SEM görüntüleri 

4.6. Raman Analizleri 

4.6.1. Ta katkılı WSe2 ve janus WSeS tabakalarının raman analizleri 

Şekil 4.16.a. farklı Ta konsantrasyonlarına sahip Ta-katkılı WSe2'nin Raman 

spektrumlarını göstermektedir. Raman spektrumları karşılaştırıldığında kırmızıya doğru 

kayma gözlemlenmiştir. Literatürde katkılamayla oluşan kusurlardan dolayı 250 cm-1 

karşılık gelen A1
g ve E2g dejenere piklerindeki kırmızıya kayma, Ta atomlarının WSe2 

üzerindeki p tipi katkılama etkisiyle A1
g moduna baskın olarak atfedilir (Chen et al. 2014). 
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Şekil 4.16. (a) CVD ile büyütülen katkısız ve % 1-5 WSe2: Ta katkılı WSe2 tabakaların, 

(b) Katkılı Janus tabakaların Raman analizleri. 

Şekil 4.16.b’de WSe2 pullarından üretilen tek tabaka Janus Ta katkılı WSeS 

yapılarının Raman spektrumları incelendiğinde WSe2 yapısının 248cm-1’de bulunan 

karakteristik optik modunun WSeS ve Ta katkılı WSeS Janus yapılarında düzlem dışı 

simetrinin kırılıp merkez simetrik olmayan yapı oluşumu nedeniyle Raman ölçümlerinde 

bulunabilen belirgin Raman aktif zirveleri, sırasıyla düzlem dışı ve düzlem içi optik 

modlar olan 277 ve 322 cm-1'de görünür. Literatürdeki teorik ve deneysel çalışmalarda 

elde edilen tek tabaka Janus WSeS yapıyla tutarlıdır (Kandemir and Sahin 2018; Trivedi 

et al. 2020). 

4.6.2. Nb katkılı WSe2 ve Nb katkılı WSeS tabakalarının raman analizleri 

Şekil 4.17.a. farklı Nb konsantrasyonlarına sahip Nb-katkılı WSe2'nin Raman 

spektrumlarını göstermektedir. Raman spektrumları karşılaştırıldığında katkı oranı 

artışıyla pik şiddetinin kademeli olarak azaldığı ve kırmızıya doğru kaydığı 

gözlemlenmiştir. Litratürde yapılan Nb katkılama çalışmalarında Nb konsantrasyonuna 

bağlı kırmızıya kaymalar Nb’nin WxNb1-xSe2 alanına doğru kademeli olarak dahil 

edilmesiyle ilişkili p-tipi katkılama etkisine atfedilmiştir. (Park et al. 2020; An et al. 
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2022). Atonca % 5 Nb katkılı WSe2 tekil tabakasından elde edilen Janus yapının Raman 

spektrumu (Şekil 4.17.b) incelendiğinde saf WSeS yapısına benzer şekilde Nb katkılı 

WSeS janus yapısında da düzlem dışı simetrinin kırılıp merkez simetrik olmayan yapı 

oluşumu nedeniyle Raman ölçümlerinde bulunabilen belirgin Raman aktif zirveleri, 

sırasıyla düzlem dışı ve düzlem içi optik modlar olan ~277 ve 322 cm-1'de görünür pik 

şiddetinde azalmanın oluştuğu görülmüştür. Bunun Nb katkısının oluşturduğu muhtemel 

kusurlardan kaynaklandığı düşünülmektedir. Nb katkılı WSeS yapısı henüz literatürde 

bulunmadığından katkı oranına bağlı Raman spektrumundaki değişimi araştırmak için 

farklı katkı oranları ile çalışmalarımız devam etmektedir. 

 

Şekil 4.17. (a) CVD ile büyütülen katkısız ve %5, %10, %20, %30 Nb katkılı WSe2 

tabakaların, tabakaların (b) WSe2, Janus WSeS ve %5 Nb katkılı WSeS 

tabakaların Raman analizleri. 

4.7. Fotolüminesans (PL) Analizleri 

4.7.1. Ta katkılı WSe2 ve Ta katkılı WSeS tabakalarının PL analizleri 

Ta katkılı WSe2 pullarından alınan PL spektrumlarında katkı konsantrasyonuna 

bağlı şiddetlerinde azalma da meydana gelmiştir (Şekil 4.18.a). Literatürde PL 
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yoğunluğundaki değişiklikler, p tipi katkılama nedeniyle ilave serbest boşlukların 

eklenmesiyle açıklanmaktadır. Katkılı serbest holler, ambipolar WSe2 pullarını bir p-

tipine dönüştürür, bu nedenle pozitif trionların (X+, e–h–h kümeleri) rekombinasyonu, 

eksitonlarınkine (X, e–h çifti) göre baskındır (Kang et al. 2018). Şekil 4.18’ de tek tabaka 

katkısız WSe2, 1,63 eV'de güçlü bir PL yoğunluğu göstermiştir ve bu da doğrudan bant 

boşluğu doğası ile ilişkilidir. Ta katkılı WSeS in PL zirvesi, Ta katkısı ile serbest boşluk 

yoğunluğunun artmasıyla katkısız WSeS’e kıyasla bant aralığı azalarak kırmızıya 

kaymıştır (He et al. 2014). Janus tek katmanlı pullardan elde edilen PL spektrumları (Şekil 

4.18.b.) literatürde deneysel olarak üretilmiş Janus WSeS'deki doğrudan eksitonik geçiş 

enerjisine karşılık gelen 1,78 eV'de gözlemlenen pikler ile uyum göstermektedir (Trivedi 

et al. 2020). Katkılama nedeniyle eklenen ilave kusurlar Ta katkılı WSeS spektrumunda 

kırmızıya kaymasına neden olup 1,77 eV değerinde spektrum vermektedir. 

 

Şekil 4.18. (a) CVD ile büyütülen katkısız ve %1-5 WSe2: Ta katkılı tabakaların, 

(b)WSe2, ICP ve termal sülfürizasyon ile üretilen Janus WSeS ve Ta katkılı 

WSeS tabakaların PL analizleri. 
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4.7.2. Nb katkılı WSe2 ve Nb katkılı WSeS tabakalarının PL analizleri 

Nb katkılı WSe2 pullarından alınan PL spektrumları her bir farklı Nb katkı oranına 

göre incelendiğinde, katkı konsantrasyonuna bağlı pik şiddetlerinde azalma ve kademeli 

olarak kırmızıya doğru kayma meydana gelmiştir (Şekil 4.19.a). Literatürde Nb katkı 

konsantrasyonu arttıkça, Nb katkılamanın yarattığı yük (boşluk) taraması ve stres/yapısal 

kusurlar nedeniyle PL yoğunluğu açıkça azaldığı ve katkı oranının artmasıyla kırmızıya 

doğru kaymalar meydana geldiği yani bant aralığının azaldığı rapor edilmiştir (An et al. 

2022). Pik şiddetlerinde meydana gelen kademeli azalma ise yapıya giren Nb atomunun 

WSe2'ye p-katkısı görevi gördüğü ve Nb katkı konsantrasyonu arttıkça WSe2'nin Fermi 

seviyesinin valans bandına yaklaşması ile WSe2 bant aralığındaki Nb alıcı durumları veya 

bant yeniden normalizasyonu nedeniyle PL emisyonunun aşağı doğru kaydığı rapor 

edilmiştir (Park et al. 2020). Literatürde ilk kez üretilen % 5 Nb katkılı Janus Nb katkılı 

WSeS tek katmanlı pullardan elde edilen PL spektrumları (Şekil 4.18.b) 1,63 eV olan 

WSe2 spektrumuna kıyasla ~1,79 eV'de gözlemlenmiştir. Literatürde deneysel olarak 

üretilmiş Janus WSeS'deki doğrudan eksitonik geçiş enerjisine karşılık gelen 1,78 eV'de 

gözlemlenen pikler ile uyum göstermektedir (Trivedi et al. 2020). Katkılama nedeniyle 

eklenen ilave kusurlar Nb katkılı WSeS spektrumunda kaymalara neden olup 1,79 eV 

değerinde spektrum vermektedir fakat Nb katkılı WSeS yapısı henüz literatürde 

bulunmadığından Nb katkı oranına bağlı olarak PL spektrumundaki değişimi araştırmak 

için farklı Nb içeriği içeren WSeS Janus yapıların üretimi ve karakterizasyonuna yönelik 

çalışmalarımız devam etmektedir. 
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Şekil 4.19. (a) CVD ile büyütülen %5, %10, %20, %30 Nb katkılı WSe2 tabakaların, (b) 

WSe2, ICP ve termal sülfürizasyon ile üretilen Janus WSeS, %5 Nb katkılı 

WSeS tabakaların PL analizleri. 

4.8. AFM Analizleri 

4.8.1. Ta katkılı WSe2 ve Ta katkılı WSeS tabakalarının AFM analizleri 

CVD ile sentezlenen Ta katkılı WSe2 tabakalarının kalınlığını ve yüzey 

morfolojisi analiz etme amacıyla AFM ölçümleri alınmıştır (Şekil 4.20). Bu 

görüntülerden sadece % 3 katkılı numune için AFM görüntüsü konulmuştur (Şekil 

4.20.a). Bu görüntüden üçgensel şekilde Ta katkılı WSe2 tekil tabaka alanı ayrıntılı olarak 

gösterilmektedir. 2D WSe2 kalınlığının ∼0,8 nm olduğu bulunmuş olup bu literatürdeki 

tek tabaka WSe2 kalınlığıyla tutarlıdır (Xu et al. 2013). Ayrıca Ta katkılı Janus WSeS 

içinde AFM görüntüleri (Şekil 4.20.b) alınmış olup bunlar içerisinde yine % 3 katkı 

konsantrasyonuna sahip olan için AFM görüntüsü konulmuştur. Buradan da katkılı 

WSe2’den Janus tabakaları elde edilirken malzemenin bozulmadığı ve tek tabaka 

kalınlığına denk gelen ~0,8nm kalınlığında olduğu bulunmuştur. 
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Şekil 4.20. (a) CVD ile büyütülen % 3 Ta katkılı WSe2 tabakaların, (b) Ta katkılı Janus 

WSeS yapılarının AFM görüntüsüleri. 

4.8.2. Nb katkılı WSe2 ve Nb katkılı WSeS tabakalarının PL analizleri 

CVD ile sentezlenen Nb katkılı WSe2 ve WSeS tabakalarının AFM görüntüleri ile 

kalınlık profilleri Şekil 4.21’de verilmiştir. Yapılan analizle Nb katkılı WSe2 (Şekil 

4.21.a) ve Nb katkılı WSeS (Şekil 4.21.b) tabakalarının tek tabaka (0,8 nm) elde 

edilebildiği ayrıca plazma ve termal sürecin malzemede bir tahribat meydana getirmediği 

yüzeyde ve kenarların bozulmadan üçgensel formunu koruduğu gözlemlenmiştir. 

 

 

Şekil 4.21. (a) CVD ile büyütülen % 5 Nb katkılı WSe2 tabakaların, (b) Nb katkılı Janus 

WSeS yapılarının AFM görüntüleri.
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5. SONUÇ ve ÖNERİLER 

Bu tez çalışmasında kontrollü katkılama stratejileri geliştirilerek yeni tür 2D 

TMDC malzemelerin üretilmesi ve katkı konsantrasyonunun üretilen mazlemelerin 

yapısal ve optik özelliklerine etkileri incelenmiştir. Tezde ilk olarak kontrollü olarak %1, 

2, 3, 4, ve 5’lik atomik Ta içeriğine sahip (Ta: W atomik oranı baz alınarak) WO3 tozları 

elde etmek üzere Ta2O5 ve WO3 öncü tozları katıhal reaksiyon yöntemi ile homojen olarak 

karıştırılmış ve deneysel prosedürün optimizasyon çalışması yürütülmüştür. Tozların elde 

edilmesinde manyetik karıştırıcı, sonikasyon banyosu ve ultrasonik homojenizatör 

kullanılmış ve en homojen toz karışımının ultrasonik homojenizatör kullanılarak elde 

edildiği toz karışımlarının SEM görüntüleri ve EDX analizleri ile belirlenmiştir. Üretilen 

tozların XRD grafiklerinden de Ta katkısının WO3 yapı içerisine homojen olarak dağıldığı 

ve polikristal WO3 yapılarının korunduğu belirlenmiştir. Optimize edilen deneysel 

prosedür %5, 10, 20 ve 30’luk Nb atomik içeriğine sahip (Nb: W atomik oranı baz 

alınarak) WO3 tozları hazırlamak için de kullanılmış ve SEM, EDX ve XRD ile 

malzemedeki artan Nb konsantrasyonu ve malzeme özelliklerine etkisi tayin edilmiştir.  

Kontrollü bir şekilde Ta ve Nb atomik içeriğine sahip katkılı WO3 tozları elde 

edildikten sonra CVD yöntemi ile quvars potaya kaplanan bir altın katalizörü varlığında 

Ta ve Nb katkılı WSe2 tek tabakalı yapıları safir altlık üzerine büyütülmüştür. OM 

görüntüleri mazlemelerin üçgen morfolojide olduğunu göstermiştir. Raman spektrumları 

alınarak 2D katkılı WSe2 malzemelerin üretildiği doğrulanmıştır. Yine Raman ve PL 

analizleri ile de artan katkı konsantrayonu ile malzemelerin karakteristik Raman ve PL 

pik şiddetlerinin azaldığı ve kırmızıya kaydığı gözlemlenmiştir. Elde edilen 2D yapıların 

kalınlıkları AFM ile incelenerek tek tabaka oldukları ayrıca gözlenmiştir. 

Tez çalışmasının son kısmında farklı atomik içeriğe sahip Nb ve Ta katkılı WSe2 

tek tabaka malzemelerinden Janus yapıları elde etmek üzere ilk olarak öncü katkılı WSe2 

yapılarının üst Se kalkojen tabakasının plazma ile sökülmesi ve yerinde termal sülfürleme 

ile S atomik tabakanın yerleştirilmesi işlemleri gerçekleştirilmiştir. Elde edilen saf, Ta ve 

Nb katkılı tek tabaka WSeS malzemelerinin OM görüntüsü alınarak malzeme üzerinde 

bozunma olmadığı gözlemlenmiştir. Raman ile saf, Ta ve Nb katkılı Janus WSeS 

üretildiği doğrulanmış, XRD ölçümleri ile de Janus malzemelerin tek tabaka kalınlığının 
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korunduğu gözlemlenmiştir. Saf, Ta ve Nb katkılı Janus WSeS malzemelerin PL 

spektrumlarından karakteristik PL pik pozisyonlarında kırmızıya kayma ve pik 

şiddetlerinde azalma gözlenmiştir.  

Sonuç olarak bu tez çalışması ile katkı atomu konsantrasyonunun kontrollü 

değiştirilmesini sağlayacak deneysel prosedürler geliştirilerek farklı Ta:W ve Nb:W 

atomik içeriklerinde Ta ve Nb katkılı tek tabaka WSe2 mazlemelerinin yanı sıra 

literatürde ilk kez katkılı Janus WSeS yapıları büyütülmüştür. Katkı atomu 

konsantrasyonunun kontrollü değiştirilmesiyle malzemelerin yapısal ve optik 

özelliklerinin değiştirilebildiği gösterilmiştir. 

Bu çalışma ışığında geliştirelen deneysel metodolojilerle metal alloy içeriğin 

kontrol edilebilmesiyle (i) istenen özelliklerde yeni tür 2D TMDC yapılarının 

üretilmesine yönelik deneysel metodolojilerin geliştirilmesi, (ii) üretilecek malzemelerin 

kimyasal, elektronik, optik ve katalitik özelliklerinin istenildiği gibi manipüle edilmesi 

ve (iii) özellikle gelecekte optoelektronik cihaz tasarımı ve elektro/fotokatalitik enerji 

uygulamalarıda yüksek verimde kullanılabilecek malzemelerin üretilmesine yön vererek 

literatüre büyük katkı sunacağı öngörülmektedir.
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