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Danisman: Dr. Ogr. Uyesi Mehtap AYGUN CAGLAR

Iki boyutlu (2D) tek tabakali gegis metali dikalkojenit (TMDC) malzemelerin kristal latisindeki
metal atomlarinin farkl bir gecis metali ile yer degistirilmesi ile bu malzemelerin bant araliklari, elektriksel
ve optik ozellikleri degistirilebilmektedir. Katkilanan metal atomlarinin malzemede kontrollii ve iiniform
Ozellikte Uretilmesi asilmasi1 gereken baslica zorluklardir. Son yillarda Janus olarak adlandirilan iki farkli
kalkojen yiizeyine sahip yeni tiir 2D tek tabaka TMDC’ler daha elektronegatif ylzeye dik elektriksel alana
sahip olduklar1 i¢in birgok uygulama i¢in umut vadetmektedir. Ancak literatiirde metal katkili Janus TMDC
malzemelerin tiretimi ve karakterizasyonuna yonelik deneysel veya teorik bir ¢calisma bulunmamaktadir.
Bu c¢alisma ile kontrollii olarak sirasiyla Ta ve Nb ile katkilanan WSe, tek tabaka malzemelerinden
literatiirde ilk kez deneysel olarak katkili Janus WSeS iiretilmis morfolojik, yapisal ve optik dzellikleri
incelenmistir. Oncelikle Ta,0s ve Nb,Os tozlarindan WOj ile farkli Ta:W ve Nb:W konsantrasyonlarida
kontrollii olarak homojen toz karigimlar {iretilerek kimyasal buhar biriktirme yontemiyle Ta ve Nb katkili
tek tabaka WSe; malzemeleri biiyiitiilmistir. Plazma ile tek tabaka malzemelerin Ust Se atomlar sokiilmiis
ve yerinde termal siilfiirleme yapilarak S tabakasi ile yer degistirilmistir. WSe, ve Janus WSeS ile Ta ve
Nb katkili WSe> ve Janus WSeS malzemelerin iiretildigi Raman ile, tek tabaka olduklar1 ise atomik kuvvet
mikroskobu ile dogrulanmustir. Elde edilen Ta ve Nb katkili WSe; ve Janus WSeS’nin katkisiz malzemelere
kiyasla yapisal ve optik 6zelliklerinin kontrollii katk: stratejisi ile degistigi Raman ve Fotoliiminesans
spektroskopisi ile gdzlemlenmistir. Bu tez caligmast ile, tek tabaka TMDC malzemelerin kontrollii

katkilanmasi ile yeni tiir Janus malzemelerin iiretilebildigi literatiirde ilk kez gosterilmistir.
2023, 66 sayfa
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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, Ta;Os and Nb,Os precursors were homogeneously mixed with
WOs 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 WSe, 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
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1. GIRIS

1. GIRIS

1.1. iki Boyutlu (2D) Malzemeler ve Ozellikleri

Nanoteknoloji alaninda 6nemli bir yer tutan iki boyutlu (2D) malzemeler bir
boyutta kuantum sinirlamasindan dolayr malzemenin kiil¢e haline gore farkli 6zellikler
gosterebilir. Clinkii malzemenin bir boyutta sinirlanmast demek elektronlarin sinirl bir
alanda hareket etmesi anlamina gelir ve bdylece elektronlar belirli bir enerji araliginda
sikisirlar. Ozellikle ince tabaka halindeki malzemelerde, elektronlarin dikey ydnde
hareketi kisitlanir ve bu sinirlama, elektronlarin yatay yonde hareket etmelerini saglar.
Bu simirlama, malzemenin elektriksel, optiksel ve manyetik 6zelliklerini {i¢ boyutlu
hallerine gére degismesinde rol oynar. Iki boyutlu malzemeler tabakali yapida olup,
tabakalar arasinda zayif van der Waals baglanmasinin oldugu ve ayni1 tabakadaki atomlar
arasinda giliclii baglanmanin oldugu yapidadir. Tabakalar arasindaki zayif baglanma
nedeni ile bu malzemeler bireysel tabakalar halinde bulunabilirler (Mayorov et al. 2011;
Bunch et al. 2008). 2004 yilinda mekanik pul pul dokiilme yontemiyle SiO2/Si altlig
Uzerinde grafen adi verilen tek bir atomik grafit katmaninin ilk imalatindan sonra 2D ince

film iiretimine olan ilgi artmistir (Novoselov et al. 2004; Li and Wang 2019).

Grafenin yiiksek tasiyict mobilitesi, mekanik dayanimi, yliksek elektrik ve termal
iletkenlige sahip olmasi ¢ok sayida elektronik ve optoelektronik uygulama i¢in olanak
saglamistir (Mayorov et al. 2011; Bunch et al. 2008; Nair et al. 2012; Elias et al. 2011).
Ancak grafenin dogal bant araliginin olmamas1 aygit uygulamalarinda sinirli kullanima
neden oldugundan grafene bant aralig1 kazandirmak i¢in kimyasal fonksiyonel gruplarin
baglanmasi lizerinde ¢aligmalar yapilmistir (Lin et al. 2011; Han ~ 2007; Balog et al.
2010). Grafenin kesfi fosfor, metal hidroksit/oksit, bor nitriir (h-BN), MXene ve gegis
metali ikili kalkojenit (TMDC) yariiletken malzemeler gibi diger iki boyutlu
malzemelerin kesfedilmesine de yol agmistir. Bu malzemelerin bazilar1 Sekil 1.1.°de
verilmistir. Grafene benzer olarak bu 2D van der Waals malzemeleri de tek atom
katmanlarina kadar inceltilme 6zelligine sahiptir. Bu malzemelerden hekzagonal bor
nitriir grafenin bir izomorfudur (ayni kristalografik goriiniime sahiptir), ancak karbon
yerine bor ve nitrojen atomlarina sahiptir. Grafenin aksine h-BN daha genis bant araligina

sahip olduk¢a kararli bir yalitkandir. 2D MXene’ler ise iletken gecis metali
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karbiir/nitriir/karbonitriirleri olarak tanimlanir. Yapilarinda bulunan fonksiyonel gruplar
onlar1 hidrofilik yapar ve bu nedenle iletkenligi, elektrokimyasal ozellikleri esnek

elektronikler ve diizlemsel cihazlar icin blylk umut vaat etmektedir.
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Sekil 1.1. 2D malzemele ailesi (Li and Wang 2019)

Genel olarak 2D malzemeler igerisinde TMDC’ler yiiksek saflikta ve biiyiik
Olcekte iiretilebilmesi ve tabaka kalinligina bagli olarak ayarlanabilen elektriksel ve optik

ozelliklerinden dolay1 son zamanlarda biiyiik ilgi gormektedir.

1.2 iki Boyutlu Gecis Metali ikili Kalkojenit Malzemeler

TMDC malzemeler MX: formiiliine (M; Mo ve W gibi bir gegis metali, X; S, Se
ve Te gibi bir kalkojen atomudur) sahiptir. Ge¢is metali atomlart iki kalkojen atomunun
arasinda sandvi¢ seklinde kovalent baglhh (X-M-X seklinde) ve kalkojen atomlari
arasindaki zayif van der Waals baglar1 ile bir arada tutulan tabaka halinde bir yap:

formudur (Sekil 1.1.b).
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Sekil 1.2. (a) TMDC’lerin periyodik tablodaki yerleri, (b) 2D MXz sandvi¢ yapinin
sematik gdsterimi, (c) bazi iki boyutlu malzmelerin bant araliklar1 (Rafiq and
Akhtaruzzaman 2022; Lee et al. 2016).

Yine bu tabakali malzemeler esnek olmalari, yiiksek tasiyict mobiliteleri ve
kalkojen atomlar1 arasindaki zayif etkilesimden dolay: tabaka kalinliklarimin kontrol
edilebilmesi ile Ustln elektronik ve optik ozellikler sergileyebilmektedir (Wang et al.
2014). Boylelikle TMDC malzemeler gegirgen ve esnek alan etkili transistorler, foto
dedektorler, fotovoltaik hiicreler, 151k yayan diyotlarda ve foto/elektrokatalizor
sistemlerinde kullamlirlar. Ozellikle 1 nm’den daha kii¢iik kalinliga sahip TMDC
malzemelerin gelen giines 1s1gmin  %5-10’u civarindaki bir kesrini sogurdugu
bulunmustur, bu ise GaAs ve Si’den bir mertebe daha yiiksek bir sogurmaya karsilik
gelmektedir (Chang et al. 2014). TMDC’ler arasinda en fazla c¢alisma yapilan MoSey,
MoS;2, WSe: ve WS; gibi malzemelerdir ve bu malzemelerin bant yapilar1 kiilge hal i¢in
dolayli yariiletken bant tiiriinden, tek tabaka i¢in dogrudan bant aralig: tiirline dogru
kayabilmektedir. Sekil 1.3.a-b.’de WSe; yariiletken malzemesi i¢in kiilge halden tekil
tabakaya dogru inildikge bant araligimin degisimi, deneysel olarak alinan Raman
6l¢iimleri ve fotoliiminesans (PL) egrileri ile gosterilmektedir. 2D TMDC malzemelerinin
bant aralig1 gibi ayarlanabilir 6zellikte olmalar1 deneysel olarak optoelektronik ve

fotokatalizleme gibi diger optik uygulamalar i¢in bu malzemeleri uygun yapmaktadir.
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Sekil 1.3. (a) kiilge, dortlii (4L), ikili (2L) ve tekil (1L) tabakali MoS2 i¢gin momentum
uzayinda enerji dispersiyon egrisi (kiilceden tekil tabakaya gidildik¢e bant
araligimin dolaylidan dogrudana geg¢isi goriilmektedir), (b) deneysel olarak
elde edilen tekil ve ikili tabakali MoS; i¢in PL egrisi (Wong et al. 2016).

Bu malzemelerden 6zellikle tek tabakalt WSe2 dogrudan bir bant araligina (~1,7
eV) sahip oldugundan cesitli elektronik ve optoelektronik uygulamalar i¢in son
zamanlarda buyuk ilgi gérmektedir (Liu et al. 2015; Bandyopadhyay et al. 2020). WSe:
p-tipi elektriksel iletkenlige sahip olup genellikle 2H olarak adlandirilan hegzagonal
P63/mmc yapida kristallesir (uzay grubu 194). Her bir W atomu trigonal prizma
konfigiirasyonunda alt1 Se atomu tarafindan ¢evrelenmistir. WSe2 malzemesi yiksek hol
mobilitesi, kiiguk etkin kutle, guicli spin-orbit etkilesmesine (agir 5 d elementi olarak W
den kaynaklanan) sahiptir ve WSe>’nin valans band1 kenarinda spin yarilmasi yaklasik
olarak 400 meV dir. Bu deger MoS; i¢in 160 meV olan degerden cok yiiksektir.
Dolayisiyla p-tipi iletkenlige sahip olan tek tabaka 2D WSe, malzemesi 0zgun
kimya/fizik aragtirmalar1 ve aygit uygulamalari i¢in umut vadetmektedir (Kriener et al.

2015; Fu et al. 2017).

2D malzemelerin tiretilmesi yukaridan-asagiya (top-down) ve asagidan-yukariya
(bottom up) seklinde iki prensibe dayanarak iiretilir. Yukaridan-agagiya yontemi ana
malzemeyi olusturan kiilge bir malzemenin inceltilerek tabaka sayisinin azaltilmasina
dayanir. TMDC malzemelerin tabaka kalinligt mekanik pul pul dokiilmesi,
elektrokimyasal pul pul dokiilme, ultrasonik pul pul dokiilme ve siv1 pul pul dokiilme gibi
yukaridan-agagiya yoOntemlerle azaltilabilmektedir. Asagidan-yukariya yaklagiminin

temeli ise ilgili oncli atomlardan veya molekullerden kimyasal reaksiyon sonucu
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nanomateryal sentezlenmesine dayanmaktadir. 2D malzeme {iiretiminde sivi kimyasal
sentez, mikrodalga- destekli sentez, fiziksel buhar biriktirme ve kimyasal buhar biriktirme
yaygin kullanilan yoOntemlerdir. Kimyasal buhar biriktirme (CVD), 2D TMDC
malzemelerin diisiik maliyet ve yiiksek kristal ozellikte sentezlenmesi i¢in en yaygin
kullanilan ydntemlerden biridir. CVD ile oncli kimyasallar uygun bir tasiyict gaz
esliginde diislik basing ve yliksek sicaklikta gaz fazda reaksiyona girip uygun bir alttag
tizerinde genis alanli 2D malzemelerin biiyiimesi saglanir. CVD de oncililer buharlagma
sicakliklarima gore farkli sicaklik bdlgelerinde konumlandirilarak es zamanli bir
reaksiyon yiiriitiilebildigi ve reaksiyon parametreleri kolayca optimize edilebildigi i¢in
2D TMDC malzemelerin tabaka sayisi, pul boyutu ve morfolojisinin kontrollii olarak

sentezlenmesi mumkindir (Trivedi et al. 2020).

Son yillarda 2D tek tabakali malzemelerin bir yiizeyindeki kalkojen atom
tabakasinin farkli bir kalkojen tabakasi ile yer degistirmesi ile olusan ve Janus olarak
adlandirilan iki yiizli yeni tir TMDC malzemeler deneysel olarak {iretilmeye
baslanmistir (Lin et al. 2020; Trivedi et al. 2020). Iki boyutlu TMDC malzemelerden
Janus yapilar elde etmek i¢in literatiirde farkli yontemler bulunmaktadir. Bunlar TMDC
tabakalarin yiliksek sicaklik altinda bir yiizeyine yerlestirilmek istenen buhar fazindaki
farkli kalkojen atomlari ile yerdegistirmesi saglanarak (Jang et al. 2022), atmali lazer
depolama (PLD) ile kalkojen iyonu eklenmesi yapilarak (Lin et al. 2020) ve endiiktif
eslesmis plazma (ICP) ile iist ylizey kalkojen tabakanin hassas bir sekilde sokiilerek farkli
bir kalkojen ile yer degistirilmesi (Lu et al. 2017, Trivedi et al. 2020) ile elde
edilebilmektedir (Sekil 1.4).
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Sekil 1.4. Glnlmuizde mevcut Janus TMDC elde etme yontemleri (a-b) Hidrojen
plazma ile segici iyon yerlestirme, (c) Tek tabaka MoSe2’nin optik mikroskop
goruntusi, MoSe2 ve MoSeS nin (d-e€) Raman ve PL spektrumu (Suzuki et al.
2023) (f) CVD yontemi ile lic asamali MoSSe sentezleme yontemi (Jang et
al. 2022.) (g) PLD ile kalkojen iyonu eklenmesi (Lin et al. 2020).
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Genel olarak 2D TMDC tek tabaka yapilarda hem metal atomlarinin hem de yiizey
kalkojen atomlariin yer degistirilmesi ile malzemelerin kimyasal ve optik 6zelliklerinin
degistirilebildigi gosterilmistir (Sekil 1.4.d-e) Teorik caligmalar iki yiizlii anlamina gelen
Janus malzemelerin sensor, katalizor, fotonik ve spintronik gibi uygulama alanlarina
sahip oldugunu gostermektedir (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 yapida siilftr
atomunun elektronegatifligi selenyum atomundan fazla oldugu i¢in (Krasovskii 2015)
siilfiir atomu civarinda daha fazla elektron birikir ve bu malzemeye 6zgii diizleme dik
selenyumdan siilfiire dogru bir elektrik alan olusur. Sekil 1.5’de Janus WSeS yapisini ve

diizleme dik yonelen elektrik alan1 gostermektedir.

S0
00

Sekil 1.5. Janus WSeS yapisi ve Se diizleminden S diizlemine yonelen elektrik alan
gosterimi.

Malzemeye 6zgii olusan yiizeye dik elektrik alan Rashba yarilmasina (Bychkov
and Rasbha 1984; Yao et al. 2017) neden olarak, bu manyetik malzemelerde alan
olmaksizin spin hareketinin elektrik alan ile kontrol edilmesine olanak tanir. Diizleme dik
simetrinin kirtlmasi bu malzemelerde piezoelektrik, manyetik ve ferroelektrik 6zellikleri
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). Literatiir incelendiginde bu
tiir malzemeler iizerine ¢ok az sayida teorik calismanin yapildigi, fakat sadece birkag

deneysel ¢alismanin oldugu goriilmektedir.

2D WSSe dogrudan bant araligina sahip olup deneysel olarak 1,78 eV’de emisyon
piki literatiirde yapilan bir ¢alismada gozlenmistir (Trivedi et al. 2020), bu deger ise
MoSSe yapisinin bant araligindan yiiksek bir degerdir. Sekil 1.6.’da gortildiigli gibi WSSe
malzemesi MoSSe ile kiyaslandiginda ikisi de p-tipi iletim bant tiiriine sahip olmasina
ragmen WSSe hem bant araligi biiyiikliigii hem de spin-orbital bant yarilmasi bakimindan
MoSSe’den daha biiyiik degerlere sahiptir. Teorik ¢aligmalar bu malzemenin ayrica WSe:
gibi p-tipi elektriksel iletkenlige sahip olacagimi gostermektedir (Guo and Dong 2018;
Chaurasiya et al. 2018).
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Son yillarda tabakali TMCD’lerin malzeme yapisin1 degistirmeden malzeme
ylizeyine disaridan atom ya da fonksiyonel gruplarin modifiye edilmesi veya
malzemedeki atomlarin bagka atomlarla yer degistirmesi gibi katkilama islemleri ile bu
malzemelerin elektriksel ve optik 6zelliklerinin de modifiye edilebilecegi bilinmektedir
(Onofrio et al. 2017; Fang et al. 2012; Suh et al. 2014; Azcatl et al. 2016).

1.3 TMDC’lerin Katkilanmasi

Yar iletken malzemelerde katkilama islemi kisaca elektriksel, optik ve yapisal
ozelliklerini modiile etmek amaciyla bir yar iletkenin icine safsizliklarin kasith olarak
eklenmesi ile yapilmaktadir. 2D TMDC'lerde katkilama yoluyla malzemenin bant yapisi,
katalitik aktivite, morfoloji, elektronik ve optik 6zellikleri 6nemli Slgiide iyilestirilebilir.
Bu 6zellikler katki maddelerinin tiiriinden, konsantrasyonundan ve sentez yonteminden
oldukgca etkilenir. Genelde katkilar yaptiklari etkiye gore elektron verici veya alici olarak
siniflandirtlir.  Elektron vericiler ile katkilanmig yar1 iletkenler n-tipi olarak
adlandirilirken alicilar ile katkilandirilmis yari iletkenler p-tipi olarak bilinir. Sekil
1.7.a.’da Ornekteki gibi bahsedilen Si yiizeyine yapilan katkilamada n ve p tipleri
maddenin ana yiik tastyicisinin ne oldugunu belirtir. Iletim, elektron tastyici fazlaligiyla
gerceklesiyorsa bunlara n tipi tam tersi bosluklarla gergeklesiyorsa p tipi denir. Sekil
1.7b.’de ise p ve n tipi katkilama ile Fermi seviyesinde meydana gelen kaymalar
gosterilmistir. P tipi katkilama uygularken, Fermi seviyesi degerlik bandina yaklasirken,

n tipi katkilamada ise Fermi seviyesini iletim bandina yakin hale getirir.
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Sekil 1.7.  (a) n ve p tipi katkilama 6rnegi (b) p ve n tipi katkilama ile fermi seviyesinde
meydana gelen kaymalar (Sashikesh et al. 2013).

Katkilama malzeme atomlari ile katki atomlarinin yer degisimi ile olmaktadir. Bu
yer degisimi i¢in Onemli faktorse katki elementi ve malzeme atomlarinin ¢aplarinin
birbirine yakin olmasi1 yani degerligi ve iyonik yarigaplar1 da birbirine yakin olmasidir.
Aksi halde kusurlar ve kristal yapida bozulmalar meydana gelir. Katki elementi se¢iminde

buna 6zellikle dikkat edilmelidir.

TMDC malzemeler genellikle katkilanacak atomun malzemedeki gecis metali
atomlarmin farkli bir metal ile yer degistirmesi ile katkilanmaktadir. Literatiirde tiretilen
2D WSe2 malzemelerdeki tungsten atomunun farkli bir metal ile yer degistirilmesi ile
yapilan katkilama islemi ile elde edilen malzemelerin elektronik, optik ve katalitik
Ozelliklerinin de degistirilebilecegini gosterilmistir (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 katkilama yoluyla, bant yapisi, katalitik aktivite, morfoloji, elektronik ve
optik oOzellikler gibi Ozellikleri 6nemli Ol¢iide 1yilestirilir; bu ozellikler de katki
maddelerinin tiriinden, konsantrasyonundan ve sentez yonteminden oldukgca etkilenir. Bu
nedenle, uygun sentez yontemlerini ve katki maddelerini segmek, 2D TMD'lerin

performansini artirmak i¢in énemlidir. Iyon implantasyonu gibi geleneksel yari iletkenler
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icin olusturulan yontemler, atomik olarak ince yapilart nedeniyle 2D malzemelere
kolayca uygulanamaz. Dolayisiyla 2D yari iletkenlerin katkilanmasinda farkli yontemler
kullanilmaktadir. Giinlimiizde en yaygin kullanilan yontemler baslica kimyasal buhar

tasima, in-situ aeresol destekli CVD ve kimyasal katkilama yontemleridir.

10
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Geleneksel yariiletken alasimlar (AlxGal—xAs, InxGal—xN, CulnxGal—xSe2)
gibi farkli atomlarin istenen oranlarinda tabakali yariiletkenlerin tretimi aygit
uygulamalar i¢in elektronik yapi miihendisligine imkan tanimaktadir. Boylelikle bant
aralig1 mithendisligi ve elektriksel 6zelliklerin kontrolii ile kontrol edilebilir 6zelliklerde
yeni tiir tabakali malzeme iiretimi gerceklestirilebilir. Tabakali bilesiklerden TMCD’ler
icin katkilama, kimyasal ve yerdegistirme olmak iizere teorik ve deneysel ¢caligmalardan
iki farkli strateji ile simdiye kadar amag¢lanmistir. Kimyasal katkilamada atom ya da
molekiillerin TMDC’lerin yiizeyine tutunmasi ile ylizey yilk transferinin bir sonucu
olarak TMDC ’nin elektronik yapisinda degisiklige yol actig1 gosterilmistir (Onofrio et al.
2017). Ali Javey ve grubu (Fang et al. 2012) bu yaklagimin onciisii olarak NO2 katkili
WSe2 alan etkili transistorlerde p-tipi iletimi gostermiglerdir. NO2’nin kimyasal olarak
sogrulmast ile yiizey elektron pompasi olarak davranir ve sadece tastyict yogunlugunu
degil aym zamanda &nemli dlgiide degisik metaller ile kontak direncini diisiiriir. ikinci
yaklagim ise ge¢is metali ve kalkojen atomlari ile yer degistirecek yerdegistirme atomlari
ile katkilamadir ve bu son zamanlarda deneysel olarak gosterilmistir. Ornegin MoS2’da
p tipi iletkenlik Mo ile Nb’nin ya da S ile N’nin yerdegistirmesi ile elde edilmis (Suh et
al. 2014; Azcatl et al. 2016), buna karsin S ile Cl yer degistirdiginde n tip1 iletkenligin
arttigi bulunmugstur (Yang et al. 2014). Bu katkilarin etkileri katki atomunun valans
bandindaki elektron sayisinin yerdegisen atomun valans kabugundaki elektron sayisindan
fazla ya da az olmasi durumunu secgerek bilesikteki toplam elektronlarin sayisindaki
degisimin dayandirildigi basit bir model ile agiklanmistir (Dolui et al. 2013; Yue et al.
2013; Raffone et al. 2016).

Genel olarak teorik ¢alismalar tekil tabaka MoS2’nin V, Nb, W, Cr, Mn, Re, Fe,
Co, Pd, Au, Zn, Cd, Hg ve Se ile katkilandiginda kararli olacagini ve bunlarin enerjik
olarak yerdegistirme katkis1 olarak yapiya yerlesecegi, ayrica V, Cr, Mn, Fe, Co, Zn, Cd
ve Hg atomlarinin ferromanyetik 6zellik kazandiracagini géstermistir. Ayrica Mo ile ayni
grupta olan Cr ve W’nin S ile benzer kimyasal baglar yaparak yapida elektronik olarak
notral bir kusur olacagi teorik ¢alismalar 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 katkili MoS Kristallerinin p-tipi tasima
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ozelligi sergileyecegi ve yine optik enerji araliginin W ve Se atomlari ile kontrol
edilebilecegi, nadir toprak Er katkili MoS2’nun ise up/down konversiyon PL gosterdigi
bulunmustur. Yine MoS, Co, Re, Cr, V ve Mn ile de deneysel olarak katkilanmistir
(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). Farkli bir teorik ¢alismada diisiik konsantrasyonlarda Mn, Fe, Co, ve
Ni katkili MoS2‘nin manyetik 6zellige sahip olabilecegi hesaplanmis olup, manyetik
etkinin gecis metali ve S atomlar1 arasindaki p-d yerdegisim etkilesmesinden
kaynaklanacagi sonucuna ulasilmistir. Sonrasinda Fe, Ni, Mn ve Co katkili MoS> kiilge
kristallerinin oda sicaklig1 ferromanyetik 6zellige sahip oldugu deneysel olarak elde
edilmistir (Wang et al. 2017). Dolayist ile yariiletken malzemeler icin, tastyici iletim tiirii
ve konsantrasyonu, elektriksel iletkenligi, bant araligi, fotoliiminesans, manyetik ve
mekanik 6zellikleri gibi basit fiziksel 6zelliklerini kontrol etmek i¢in disaridan yabanci
atomlar ile katkilama en iyi stratejilerden biridir. Bu tiir katkilama isleminde malzemeye
iyon ekleme ya da yiiksek sicaklik difiizyonu gibi geleneksel yontemler kullanilarak
malzemenin uniform yapisint bozmadan katkilarin latis igerisine eklenmesi zordur. Bu
nedenle, yer degisime stratejisiyle malzemenin tiniform yapisi korunarak farkli atomlarla
katkilanmas1 kimyasal buhar depolama, yiik transfer katkilama ve plazma katkilama gibi
farkls stratejiler ile yapilabilmektedir (Wu et al. 2019). Yer degistirme stratejisiyle katkili
tekil veya birkac tabakali 2D TMDC’lerin iiretilmesine yonelik literatiirde cok sayida
calisma mevcuttur. Genel olarak katkilanmak istenen metal ile ilgili 6ncl tozun CVD
bliylitme esnasinda lretilmek istenen TMDC malzemede kullanilan oncii toz ile es
zamanl olarak erime sicakligina bagli olarak farkli sicaklik bolgelerinde tutulmasiyla
katkilanma islemi gergeklestirilmektedir. Literatiirde bu tiir katkilama stratejisi ile Sb, Re,
Zn, Nb, Er katkilt MoS2, WSe2 ve WS biiyiitiilmiistlir (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 biiyiitiilerek katkilanmak istenen metal buharina maruz birakilmasiyla
da buhar halindeki metal atomlarinin TMDC igerisine difiizyonu sonucu katkilama islemi
gerceklestirilmektedir. Ornegin Sn katkili WS> bu yontemle iiretilmistir (Chang et al.
2019). Diger bir yontem ise tekil ya da birkag tabakali TMDC malzemenin katkilanmak
istenen atomlar1 igeren plazma iyonlarina maruz birakilarak katkilanmasidir. MoS»2, WSy,
WSe> ve MoSe> gibi TMDC malzemeleri CHs, H2, NH3, N2 ve SFe gibi gazlarla elde
edilebilen plazma ortaminda, plazma destekli H, N, F, P, C ve O gibi iyonlarin eklemesi

ile katkilanmasi yapilabilmektedir (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 literatiirde katkilanmak
istenen metal atomlar1 bir altlik {izerine ince atomik tabaka olarak kaplanarak bu altlik
tizerine TMDC’nin biiyiitiilmesi ile de katkilama yapilmaktadir. TMDC malzemeye
sirasiyla p-tipi ve n-tipi 6zellik katabilen Nb ve Mn metallerinin dncelikle tek atomik
kalinlikta bir SiOz altlik iizerine kaplanmasi ve ardindan da CVD yontemi ile MoOs‘iin
stilfiirizasyonu ile Nb ve Mn katkili1 2D MoS: biiyiitiilerek katkilama islemi yapilmigtir
(Kim et al. 2019). Ancak genel olarak literatiirde kullanilan katkilama stratejilerinde katki

atomu igerigi bakimindan katkilamanin kontrollii olarak yapilamadig: goriilmektedir.

Literaturde Uretilen 2D WSe; malzemelerdeki tungsten atomunun farkli bir metal
ile yer degistirilmesi ile yapilan katkilama iglemi ile elde edilen malzemelerin elektronik,
optik ve katalitik 6zelliklerinin de degistirilebilecegini gosteren sinirli sayida arastirma
yapildigi goriilmektedir (Hongping et al. 2016; Mabelet et al. 2020; Zhou et al. 2018;
Park et al. 2020; An et al. 2022; Kwak et al. 2022). MoS, WS; ve WSe> gibi TMDC’lerin
Re ve V atomlar ile yapilan katkilanmast ile sirasiyla n-tipi ve p-tipi 0zellige biiriinen

malzemelerin STEM goriintiisti Sekil 2.1°de verilmistir (Li et al. 2021).

Re-doped MoS, b V-doped MoS c d V-doped WSe,

Sekil 2.1. Re ve V katkili ge¢is metali ikili kalkojenit (TMDC) tek katmanlarinin atomik
yapilarin STEM goriintiileri (L1 et al. 2021).

Yapilan bu katkilama ile V katkili WSe; tek tabakalarinin, FET ler i¢in iyi bir p-
tipi kontak oldugu ve geleneksel Au ve Pd kontaklara kiyasla 6nemli dlgiide gelistirilmis
cihaz performansi gosterdigi bildirilmistir. Ayn1 zamanda, elektron tasimada 1yi bir

kontak elde etmek igin, Re-katkili TMDC malzemelerin de umut vadettigi belirtilmistir.

Tungsten dikalkojenit malzemelerin elektriksel iletkenligini artirmak i¢in en
kolay yontem 6 valans elektronlu W atomlarinin 5 veya daha diisiik valans elektronlu bir

element ile yer degistirmesi ile bu yapilara akseptor kazandirmak olacaktir. W ile yer
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degistirecek elementin atomik yarigapinin W nin atomik yaricapina yakin olmasi, bu
atomlarin kolayca yer degistirmesi ve kristal latiste bir bozulmaya neden olmamasi
onemlidir. Bunun i¢in tantal (Ta) ve niyobiyum (Nb) atomlar1 en iyi adaylar olarak
gosterilebilir. Ta ve Nb atomlariatomu 5 valans elektronuna sahip olup iyonik yari¢aplari
(64 pm; 78 pm) W’ nin iyonik yaricapina (67 pm) yakindir (Greenwood and Earnshaw
1997). Boylelikle bu malzemeler Ta veya Nb ile katkilandiginda W ile kolayca yer
degistirip her bir atom yapiya fazladan bir akseptor kazandirarak Fermi seviyesini valans
bandinin minimumuna dogru kaydiracaktir, valans bandinda artan hol konsantrasyonu
boylelikle p-tipi yariiletken Ozelligini artiracaktir. Literatiir incelendiginde teorik
calismalardan Ta ve katkilt WSe> i¢in olusum enerjisilerinin negatif olaraki -0,35 eV
hesaplanarak Ta ve Nb katkili filmlerin biiyiitiilebilecegi (Hongping et al. 2016) ve Ta
ninbu katkilarin enerjik olarak W ile yer degistirerek p-tipi elektriksel iletkenligi
artirabilecegi gosterilmistir (Mabelet et al. 2020). Yine teorik ¢alismalar Ta katkilama ile
tek tabaka WSe2 nun bant araligi tipinin degismeden bant araliginin 1,55 eV’den 1,42
eV’ye diisecegini ve bu azalmana Nb disinda (1,43 eV) Ta’nin en az neden olacag:

gosterilmistir (Sekil 2.2.a) (Chowdhury et al. 2023).

Pristine WSe, b Nb-doped WSe,

Energy (eV)
=
=

Second-order

/) / Ramanlproccss Si

\\u~)<1‘l“‘uu|sc:

—() WSe,

200 300 400 500
Raman shift (cm )

Sekil 2.2. (a-d) pristine WSe> ve sirastyla Nb, Ta ve Re katkili WSe2 nin band yapilari
(Chowdhury et al. 2023), (e) Ta katkili WSe2’nin sematigi ve Raman
spektrumu (Fu et al. 2017).

Energy (eV)
Intensity (a.u.)
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Deneysel olarak ise kimyasal buhar tasinimi (CVT), toz karistirma ve sactirma ile
es zamanlt W ve Ta’nin kaplanip ardindan termal selenizasyon ile Ta katkili WSe> nin
elde edildigi gosterilmistir (Kriener et al. 2015; Fu et al. 2017; Chia et al. 2018; Chien et
al. 2016). Bu calismalar WSe2‘nin elektriksel iletkenliginin Ta ile arttig1 bulunmustur.
Fakat literatiirde Ta katkil1 tek tabaka WSe; iizerine herhangi bir ¢calisma yapilmamustir.

Deneysel olarak iiretilen Nb katkili WSe2 malzemelere bakildiginda ise, (Zhou et
al. 2018) Nb2Os ve WOs3 oncii tozlarmin NaCl gibi bir katalizor varliginda CVD ile 30
um yanal boyutlarda tek veya birkag tabakali W1-xNbxSe, malzemeleri elde etmis ancak

Nb konsantrasyonu agisindan iiniform bir yap1 elde edememistir.

Intensity (a.u.)

100 200 300 400
Raman Shift (cm™)

Precnmrcmted substrate w

B se

3
Z
-
Normalized intensity (a.u.)

CVD growth

Nb 1 -lw.l’sez 0 V&s?\('.elength ?lf gl) 29

-------------

Intensity (a.u.)
Bandgap (eV)

e
Y

—a—x=03 —&— Calculated
-a-a-a-a, | 0.3 —®— Experiment

0.0 03 0.6 0.9
W composition x

230 235 240 245 250 255 26
Raman shift em™)

Sekil 2.3. (a) Nb katkili WSe>’nin OM goriintiisii ve Raman spektrumu (Zhuo et al.
2018) (b) Nb1-xWySe> alasiminin OM goriintiisii (Park et al. 2020) ve (c)
W1-xNDbxSe: alloyunun iiretilme sematigi, tek tabaka film malzemenin OM
goriintlisii, AFM ile kalinlig1 l¢timii, W (W1-xNbxSe2 ‘deki x baz alinarak)
kompozisyonuna gore Raman 6lgiimleri ve PL analizi ve PL ile elde edilen
bandgap degerlerinin karsilastirilmasi (An et al. 2022).

Park et al. 2020 ise sulu amonyum niyobit oksalat (Nb 6nclstu), amonyum

metatungstat hidrat (W onciisii) ve NaOH promotorii i¢eren sivi dncii kullanarak CVD ile
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50 um yanal boyutlarda W1-xNbxSe> alagimi biiyiitmiis, ancak malzeme etrafinda NbSe»

olusumlarina engel olunamadigi i¢in tiniform bir yap1 elde edememislerdir. An et al. 2022
ise benzer cozelti yontemiyle potasyum iyodir ve amonyum hidroksit katalizorleri
tungsten trioksit ve amonyum niobate(V) oxalate hidrat tozlarindan elde ettigi karisimi
kullanarak CVD ile Nb atomunun WSe, latisinde kontrolli olarak W ile yer
degistirmesiyle Nb katkili WSez2 (W1xNbxSez) tek tabaka film malzemelerini
tretmislerdir. W1-xNbxSez’deki Nb kompozisyonunun malzemenin band araligini 6nemli
Olciide degistirdigini, ozellikle W atomik kompozisyonu x’in 1’den 0,3’e diismesiyle
bandgap araliginin 1,63 eV’den 1,47 eV’ ye kaydigin1 gdzlemlemislerdir. Dolayisiyla Nb
katkilamasiyla WSe2 malzemesinin bandgap araligi ayarlanarak optoelektronik cihaz
tasarimda kullanilabilecegini gostermislerdir. Kwak et al. 2022 ise tungsten hekzaklorid
ve niobiyum pentaklorid karisimindan Nb kompozisyonunun kontrol edilebildigi bir
cozelti yontemi ve akabinde termal tavlama islemi ile W1.xNbxSe> nanotabakalarini
tireterek 1yi aktivitede elektrokatalitik hidrojen olusumu goézlemlemislerdir. Ancak
literatiirde 6zellikle niyobyum/tantal ve tungsten kaynakli baslangi¢ 6ncii toz karigimin
kontrollii olarak farkli metodolojilerle hazirlanmasi, karakterize edilmesi ve CVD metodu
ile kontrollii Nb veya Ta katkili WSe, tek tabaka malzemesinin tretilmesine yonelik

calismalarin yeterli olmadig1 goriilmektedir.

Genel olarak 2D TMDC tek tabaka yapilarda hem metal atomlarinin hem de yiizey
kalkojen atomlarinin yer degistirilmesi ile malzemelerin kimyasal ve optik 6zelliklerinin
degistirilebildigi gosterilmektedir. Ancak bu caligmalarda 6zellikle tek tabaka TMDC
malzemelerin farkli bir gecis metali ile kontrollii olarak katkilandigi ¢alismalarin yeterli
olmadig1 goriilmektedir. Janus TMDC malzemelerin gecis metalinin farkli bir metal ile
katkilanmasma yonelik de teorik ya da deneysel bir calisma bulunmamaktadir.
Dolayisiyla bu iki stratejinin beraber kullanildig1 yani farkli bir metal ile (Nb veya Ta gibi
bir ge¢is metalinin W ile yer degistirmesi ile) kontrollii olarak katkilanmis bir 2D tek
tabaka TMDC malzemesinden Janus yapilarin iiretilmesi ve morfolojik, kimyasal,
elektronik ve optik Ozelliklerinin arastirilmasi hususunda bir teorik ya da deneysel

calismanin yapilmasi ilk kez olacaktir.

Bu tez ¢alismasi ile kontrollii Ta ve Nb katki oranina sahip 2D tek tabaka WSe>
(W1xNDbxSe> ve W1xTaxSe2) malzemelerinden literatiirde ilk kez katkili WSeS Janus
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yapilarinin (W1xNbxSeS ve W1xTaxSeS) uretilmesine yonelik deneysel metodolojilerin
gelistirilmesi ve elde edilecek malzemelerin kimyasal, elektronik ve optik 6zelliklerinin

tayin edilmesi amacglanmistir. Bu amag¢ dogrultusunda;

(i) WOs3 6ncti tozu farkli atomik konsantrasyonlarda Ta ve Nb i¢eren Taz0s ve
Nb2Os 6ncii tozlart ile gelistirilen deneysel yontem ile kontrollii olarak karistirilarak
sirastyla W1- xTaxOz (x: 0,01, 0,02, 0,03, 0,04, 0,05) ve W1xNbxO3z (x: 0,05, 0,1, 0,2, 0,3)

toz karisimlari elde edilmistir.

(i) Wi- xTaxO3 ve W1.xNbxO3 malzemelerin yapisal ve kimyasal 6zellikleri XRD,
SEM/EDS ve XPS ile tayin edilmistir.

(iii) Sirastyla TaxW1- xO3 ve NbxW1.xO3 6ncii toz karisimlart CVD kullanilarak
termal selenizasyonu ile Ta ve Nb katkili 2D WSe: tek tabaka yapilar1 (TaxW1xSe2 ve
NbxW1.xSe>) biiyiitiilmiistiir.

(iv) Blydtilen W1xTaxSe2 ve W1xNbxSe> malzemeleri OM, AFM, Raman ve PL
ile karakterize edilerek Ta ve Nb katkisinin bu yapilarin morfolojisine, kimyasal ve optik

ozelliklerine etkisi incelenmistir.

(v) Elde edilen farkli Ta ve Nb atomik konsantrasyonunda olan 2D W1ixTaxSe2 ve
W1.xNbySe> tek tabaka malzemelerin {ist yiizey Se atomik tabakasinin malzeme tiniform
yapist bozulmadan Enduktif Eslesmis Plazma (ICP) ile sokiilmesi ve es zamanli CVD ile
stilfirleme yapilmasiyla Janus W1.xTaxSeS ve W1.xNbxSeS malzemeleri literattrde ilk kez

tretilmistir.

(vi) Uretilen Janus malzemeler OM, AFM, Raman ve PL ile karakterize edilerek
Ta ve Nb katkisinin Janus WSeS tek tabakali kristallerin morfolojisini, yapisal, kimyasal

ve optik ozelliklerini nasil degistirdigi incelenmistir.

17



3. MATERYAL ve YONTEM

3. MATERYAL ve YONTEM

3.1 Katkili WO3 Tozlarmin Elde Edilmesi

Calismada ilk olarak Ta katkili WO3 tozlar1 kati hal reaksiyon yontemi ile WOs3
ve TaxOs tozlar1 atomik olarak W’ye oranla sirasiyla % 1, 2, 3, 4 ve 5 Ta igeren katki
konsantrasyonunu saglamak i¢in gerekli miktarlarda alinmistir. ikinci olarak bir &nceki
adimda belirtilen tozlar arasinda etkilesimi artirmak igin bu tozlarin karigtirilmasi
gereklidir. Bunun i¢in karistirma ve harmanlama islemi yapilarak belirli malzemelerin
bir arada birikmesini yani homojen olmayan karisimi onler ve pargacik biiytikliiglinii
azaltir. Istenilen homojen katkilama icin uygun ydntem ve parametrelerin belirlendigi
optimizasyon c¢alismalar1 yapilmistir. Katkilama deneylerinin optimizasyonu igin
katkilama yontemi, islem siiresi, ¢oziicli etkisi ve ultrasonik homojenizatoriin genlik-
cevrim etkileri incelenmis ve optimize edilmistir. Optimizaze edilen deneysel prosediir
atomik olarak W’ye oranla sirastyla % 5, 10, 20 ve 30 Nb igeren katki1 konsantrasyonunu

saglamak i¢in Nb2Os ve WOs3 tozlarinin karistirilmasinda da kullanilmaistir.

3.1.1 Ta katkili WOs3 tozlarimin elde edilmesi

Ta katkili WO3 tozunun hazirlanmasinda sirasiyla manyetik karistiricr (Sekil
3.1.a), sonikasyon banyosu (Sekil 3.1.b) ve ultrasonik homojenizator (Sekil 3.1.c)

yontemleri denenmis olup SEM ve EDX ile incelenmistir.

(@) (b)

% Transfer (J 5 J“)?)

.oo..
Tazo{ l : ‘{ l WO,

I— Etanol —l

Sekil 3.1. Ta katkili 6ncii tozun hazirlanmasinda kullanilan farkli yontemlerin semast
(a)Manyetik karistirici (b) Sonikasyon banyosu (c¢) Ultrasonik homojenizator.
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Bunun i¢in % 3 Ta katkii WO3 malzemesi kullanilarak deneysel prosediir
optimize edilmistir. Ta katkili WOgz iiretilmesinde kulanilan katki yontemleri Sekil 3.1.°de

sematize edilen yontemler kullanilmistir.

(a) Manyetik karistirict ile atomca W’ye oranla % 3 Ta katkili 1g toz karisimi elde
etmek icin 971 mg WOz (% 99,995 Sigma Aldrich) ve 38,1 mg Ta20s (% 99 Sigma
Aldrich) 25 ml etanol igerisinde karistirilmistir. Toz ¢ozeltisi 25°C’de, 650 rpm doniis
hizinda 24 saat siire ile manyetik karistiricida karistirilmistir. Islem sonunda 24 saat siire
ile ¢Oziicii buharlastirilarak katkili toz elde edilmis ve aliimina potada 900°C’de 4 saat

kalsine edilmmistir.

(b) Sonikasyon banyosu ile atomca W’ye oranla % 3 Ta 100 mg katkili toz
karisimi elde etmek igin 25 ml etanol igerisine 97,3 mg WOz ve 15 ml etanol icerisine 2,8
mg Ta20s ayr1 ayri1 eklenip 1 saat siireyle ultrasonikasyon islemine tabi tutulduktan sonra,
yine ultrasonikasyon altinda 30 dakika boyunca Ta>Os ¢ozeltisi WO3 ¢ozeltisine kigiuk
miktarlarda (0,5 mL’lik miktarlarda) transfer edilmistir. Toplam 40 mI’lik ¢ozelti 6 saat
ultasonikasyon islemine tabi tutularak islem sonunda etanol uzaklastirilip elde edilen toz

900 °C’de 4 saat kalsine edildi.

(c) Ultrasonik homojenizator ile W’ye oranla % 3 katkili 100 mg toz elde etmek
icin ilk olarak 1g WO3s 40 ml etanol ¢ozeltisinde 6 saat 6n isleme tabi tutuldu. Etanol
80°C’de uzaklastirilip 900 °C’de 4 saat kalsine edilerek 6n islem gérmiis WO3 tozu elde
edilmistir. %3 katkili toz elde etmek i¢in 97,3 mg 6n islem gérmiis WO3 tozu yeniden 25
ml Etanol ¢ozeltisine alinirken 2,8 mg Ta2Os tozu 15 ml etanol icerisinde sonikasyon
banyosunda 1 saat tutulduktan sonra 30 dk boyunca esit araliklarla WO3 ¢0zeltisine
aktarilmistir. Elde edilen ¢6zelti 6 saat ultrasonik homojenizatdrde %100 genlik ve 0,8 s
cevrimle isleme tabi tutulmustur. Islem sonunda etanol uzaklastirilarak elde edilen katkili

toz aliimina potada 900 °C’de 4 saat siire ile kalsine edildi.

Elde edilen tiim malzemeler SEM ve EDX ile karakterize edilerek (Sekil 4.3)

sonuglar bulgular kisminda tartisilmistir.
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3.1.2 Ultrasonik homojenizator yonteminde islem siiresinin WO3 tozunun tane

boyutuna etkisinin incelenmesi

Ta katkilanmasi 6ncesinde WOz tozunun tane boyutunu kiictlterek WO3’iin yiizey
alanii arttirmak amaciyla 1 gr WO3 tozu 50 ml etanol icerisinde sirasiyla 2, 4 ve 6 saat
stirelerinde ultrasonik homojenizator de 6n isleme tabi tutulmustur. 2, 4 ve 6 saatlik
periyotlarda islem goren WO3’iin tane boyutundaki degisimler SEM ile goriintiilenmistir

ve sonuglar bulgular boliimiinde tartisilmistir (Sekil 4.4).

3.1.3. Ultrasonik homojenizator yontemiyle tane boyutu kgultilen WO3 tozunun

Ta ve Nb ile katkilanmasi

Sekil 3.2°de sematize edildigi lizere Ta igeren Ta>Os tozundan 2,8 mg alinarak 15
ml etanol igerisinde sonikator banyo kullanilarak 30 dakika siire isleme tabi tutulmus ve
sonikasyon iglemi devam ederken ¢6zeltiden 30 dakika boyunca Ta20s ¢ozeltisinden
ultrasonik homojenizator deki 97,3 mg WOz tozu igeren 25 ml etanol ¢ozeltisine igerisine
transfer edilerek 40 ml toplam ¢6zelti 6 saat siiren islem neticesinde Ta katkilt WO3 tozu
elde edilmistir. Coziicli buharlastirilarak uzaklastirilmis ve elde edilen malzeme 900 °C
’de 4 saat kalsine edildikten sonra SEM ve EDX ile incelenerek sonuglar bulgular

boliimiinde tartisiimistir. (Sekil 4.5.a).

Ayrica ¢oziicli olarak kullanilan etanoliin yani sira aymi prosediir takip edilerek
sirasiyla izopropil alkol ve hekzan ortamlarinda yapilan iglemlere gore Ta katkili WOs3
malzeme Ozelliklerinin nasil degistigi incelenmistir. Elde edilen malzemeler SEM ve

EDX ile analiz edilmistir (Sekil 4.5.b-c).
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(b) (©
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Sekil 3.2. Ta katkil1 WOs iiretiminde kullanilan deneysel prosediiriin sematize edilmesi

3.1.4. Ultrasonik homojenizator yonteminde kullanilan genlik ve c¢evrim

parametrelerinin WOs3 tozuna Ta katkilama verimine etkisinin incelenmesi

Ta iceren Ta20s’in WOs transfer edilip ultrasonik homojenizatorle 6 saat stren
islemi i¢in homojenizatdriin genligi ve ¢evriminin katkilamadaki etkisi incelenmistir. i1k
olarak % 50 genlik ve 0,5 s’de yapilan islem ikincide % 100 genlikte ve 0,8 s’de
yapilmistir SEM ve EDX sonuglar1 bulgular bdliimiinde tartisilmistir (Sekil 4.6).

Boylece optimizasyon parametreleri belirlenerek Sekil 3.2°deki sistem
olusturuldu ve % 1-5 oranlarindaki katki tozlar ilk olarak 6 saat ultrasonik
homojenizatorde sulu etanol ortaminda 6n isleme tabi tutuldu ardindan homojen bir
karisim elde etmek icin sonikasyon banyosunda etanol i¢inde ¢ozdiiriilmiis Ta,Os 30
dakika boyunca araliklarla WOgs igerisine eklendi. Toplam c¢ozelti 6 saat sonikasyona tabi
tutuldu. Homojenlestirme isleminden sonra 24 saat 90°C’de kurutuldu ve 900°C 4 saat
kalsinasyon islemi yapilmistir. Uretilen tozlarin SEM ve EDX sonuglar1 bulgular

boliimiinde tartisilmistir (Sekil 4.7).
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Calismanin devaminda Nb katkil1 6ncii tozlar da iiretilerek bu tozlardan CVD ile
Nb katkili WSe; pullar1 elde edilmesi amaglanmistir. Bunin i¢in Ta katkilamada optimize
edilen Sekil 3.2°deki prosediir takip edilerek ultrasonik homojenizatdr ile 100 mg %S5,
%10, %20, %30 Nb katkili 6ncii toz elde etmek igin ilk olarak 1g WOz (%99,995 Sigma
Aldrich) 40 ml etanol ¢dzeltisinde 6 saat 6n isleme tabi tutulmustur. Etanol 80°C’de
uzaklastirilip 900 °C’de 4 saat kalsine edilerek 6n islem gormiis WOs3 tozu elde edilmistir.

%5-30 Nb iceren (atomik olarak Nb: W orani baz alinarak) katkili toz elde etmek
icin hesaplanan oranlarda tartilan 6n islem gormiis WO3 tozu yeniden 25 ml etanol
¢ozeltisine alinirken Nb2Os tozu 15 ml etanol igerisinde sonikasyon banyosunda 1 saat
tutulduktan sonra 30 dk boyunca esit araliklarla WOs3 ¢ozeltisine aktarilmistir. Toplam 40
ml ¢ozelti 6 saat ultrasonik homojenizator de %100 genlik ve 0,8 s ¢cevrimle isleme tabi
tutulmustur. islem sonunda etanol uzaklastirilarak elde edilen katkili toz aliimina potada

900 °C de 4 saat kalsine edilmistir.

Elde edilen tum malzemeler SEM ve EDX ile karakterize edilerek sonuclar
bulgular kisminda tartisildi (Sekil 4.8).

3.2. Tave Nb Katkili 2D WSe2 ve Janus WSeS Tekil Tabakalarin Buyuttlmesi

Hazirlanan % 1-5 Ta katkili WO3 tozlar1 kullanilarak ilk olarak kimyasal buhar
biriktirme yontemi ile (Sekil 3.3) tek tabaka katkilt WSe; yapilar1 safir altliklar tizerine
biiyiitiilmiistiir. CVD y6ntemi ile 2D TMDC malzeme biiyiitiilmesinde temel zorluk WO3
gibi Oncii tozlarin yliksek erime ve buharlagsma sicakliklarindan dolay: yiiksek calisma
sicakliklarimin gerekmesidir. Bu zorlugu asmak ve yanal biiyiimeyi desteklemesi
acisindan CVD sisteminde katalizor olarak altin kapli quvars pota kullanilarak altin
buhar1 katalizor olarak dahil edilmistir (Chen et al. 2020). Tek tabaka Ta katkili WSe>
yapilarin biiyiitiilmesinde 25 mg 6ncii katkili toz firinin merkezi 835 °C’de altin pota
icerisine yerlestirilip Selenyum 300 °C olacak sekilde merkezden 17 cm uzaklikta
konumlandirilmistir. Firin rampast 38 °C/dk ve biiyiitme siiresi 1,5 dakikadir. Tasiyici

gaz olarak 28,5 sccm Ar/1,5 sccm Ha kullanilmustir.
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7\ Tastyicr Gaz

Selenyum

ﬁ N/

300 °C

§359C

Sekil 3.3. CVD yontemi ile 2D malzemelerin iiretilmesinin sematize edilmesi

Ta katkili Janus WSeS tek tabakali yapilar1 bunlarin 6nciileri olan WSe; yapidan
iist kalkojen tabakanin daha hassas bir sekilde siipiiriilmesi yoluyla elde edilmistir.
WSe,>’ nin iistte bulunan Se tabakasini yapinin geri kalaninda hasar yapmadan
sokiilebilmesi plazma parametrelerinin ¢ok hassas kontrolii ile miimkiin olmustur.
Yapilan pek ¢ok uygulama sonunda; 5 sarimlik bir RF halkasina 15 W’lik bir RF giicii
uygulanarak Hz gaz1 akisinda ve 300 mtorr diisiik basing altinda plazma olusturulmustur
ve WSe; tekil tabakasi olusan ICP plazmanin (Sekil 3.4.a) merkezinden 18 cm uzakliga
konularak 10 dk’lik plazma isleminden sonra Se tabakasi sokiilmiistiir ve artindan vakum
bozmadan siilfiirleme islemi H» gazi kesilerek 350 °C’de 30 dakika Ar akisinda 50 torr
basing altinda yapilmistir ve katkisiz/Ta katkili WSSe iiretilmistir.

Ust kalkojen tabaka sokme bolgesi

a) Bakir 'B obin

. ©
=i Q-

v
Plazma Kuyrugu I—>M,(W 1€,/ Safir
(M: Ta, Nb)

(4] OW
°Q® p)g ‘Ta

(es °20 3,0
{ { { H, plazma Q‘ Q. % Siilfiirizasyon ‘b (. Q:. ® s

MW, Se, M,W,_SeS ®H

Sekil 3.4. ICP’nin kullanildig1 deney diizenegi ile WSSe Janus yapinin liretim (a)
sematigi ve (b) mekanizmasi.

Nb katkili WSe; tanakalarinin biiyiitiilmesi i¢in Ta katkilt WSe; tabakalarinin

biiyiitiilmesinde kullanilan CVD parametreleri kullanilarak sirasiyla % 5, % 10, % 20 ve
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% 30 katkili tozlarindan 25 mg altin potaya yerlestirilerek Sekil 3.3’deki CVD sisteminde
biiylitiildii. Biiyiitiilen Nb katkili WSe, tabakalar1 Sekil 3.4’de gosterilen plazma
sistemiye iist tabakadaki selenyum atomlar1 Ta katkili WSeS iiretimine benzer sekilde ve
aym parametreler ile (Sekil 3.4.b) sokiilerek termal siilfiirizasyon yontemiyle siilfiir

atomlar1 ilave edilmistir ve Nb katkili WSeS tabakalari elde edilmistir.

3.3. Karakterizasyon Yontemleri

3.3.1 X-1s1m Kirimim ol¢timleri

X-1s11 kirinimi (X-Ray) bir x-1s1n1 demetinin kristal numuneye belirli agilarda
gonderilerek kirmima ugramasi sonucu kirmima ugrayan 1sigi Olclilmesi sonucu
kristalin atomik ve molekiiler kristal yapisin1 belirlemek icin kullanilmaktadir. Bu
calismada katkilanan WOg3 tozlarinin kristal yapisi, faz tiirleri incelenerek katki
elementlerinin WO3 yapisi i¢erisinde herhangi bir faz degisimine neden olup olmadiklari,
yapi icerisindeki katk1 atomu dagilimi gibi 6zellikler incelenmisgtir. Katkili tozlarin kristal
yapilart Erzurum Teknik Universitesi Yiiksek Teknoloji Arastirma Laboratuvari’nda
bulunan Cu-Ka (A = 1,7903 A) kaynaginda kullanilan bir X-Ismni Kirinim Cihazi (GNR
X-Ray Explorer) (XRD), ile 10 ° ila 90 ° arasinda degisen acilarda kullanilarak analiz

edilmistir.

3.3.2 Taramah elektron mikroskop ve enerji dagilim spektrometri dlgimleri

Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) kullanilarak odaklanmis elektron demeti
ile numune yiizeyi taratilarak elektronlar ile numune yiizeyindeki atomlarin etkilesip geri
yansiyan elektronlarin olgiilmesi ile malzeme ve yilizey Ozellikleri hakkinda bilgi
edinilmektedir. Sisteme entegre edilen Enerji Dagilim Spektroskopisi (EDX) ile de
numune igerisindeki elementel igerik belirlenebilmektedir. Bu asamada katkilit WOs3
tozlariin hem morfolojik 6zellikleri hem de elementel igerikleri belirlenerek tozlara

katilan Ta icerigi hakkinda bilgi edinilmistir.

Katkili tozlarin yiizey morfolojileri Erzurum Teknik Universitesi Yiiksek

Teknoloji Arastirma Laboratuvari’nda bulunan Taramali Elektron Mikroskobu (SEM
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FEI-Quanta 250) ile ~10-15 kV kaynak ile incelenmistir. Ayn1 zamanda tozlara ait
element icerigi SEM ile kombine sistem olan EDX ile incelenmistir. 2D malzemelerin

ylzey Ozellikleri de SEM dlgiimleri ile analiz edilmistir.

3.3.3 X-1s1m fotoelektron spektroskopisi dl¢ctimleri

Fotoelektron Spektroskopisi (XPS) analizi, katkili tozlarin hem atomik igerigin
hem de katki elementlerinin valans durumlarinin tam olarak belirlenmesinde
kullanilmistir. Kat1 hal reaksiyon yontemi ile elde edilen katkili WOs3 tozlarinin XPS
olcimleri Dokuz Eylul Universitesi Elektronik Malzemeler Uretim ve Uygulama
Merkezinde bulunan bir Al-Ka 1sinlama kaynagi ile donatilmis bir Thermo Scientific K-
Alpha XPS cihazi ile gergeklestirildi; ayrica numunelerin element bilesimini ve ylzey
kimyasini belirlemek i¢in 400 pm capinda bir 151n boyutu kullanilmistir. XPS tarama

spektrumu, tek bir noktadan 20 kez taranarak 10 ve 1350 eV arasinda elde edilmistir.

3.3.4 Optik mikroskop olctimleri

Optik mikroskop ile Si/SiO2 ve safir gibi altliklar tizerine CVD ile biiyiitiilen
katkisiz ve katkili 2D WSe, ve WSeS tabakalarin ylizey morfolojisi goriintiilenmistir.
CVD ile sentezlenen 2D tabakalar Erzurum Teknik Universitesi Yiiksek Teknoloji
Arastirma Laboratuvari’nda bulunan Optik mikroskop (Zeiss Axioscope 5) ile 10x-20x-

50x-100x mercekler altinda incelenmistir.

3.3.5. Raman ol¢umleri

Raman sac¢ilmasi kristal yapinin karakteristik optik fononlarini gostermede etkili
oldugu i¢in Tretilen 2D malzemelerin yapisal Ozelliklerinin incelenmesinde
kullanilmistir. Raman analizleri Dogu Anadolu Yiiksek Teknoloji Arastirma Merkezi
(DAYTAM) laboratuvarlarinda bulunan 532 nm dalga boyuna ve 0,7 mWatt lazere sahip
WITec alfa 300 R Micro-Raman spektrometresi ile gerceklestirilmistir.
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3.3.6. Atomik kuvvet mikroskobu olgimleri

Atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ¢alisma prensibi olarak esnek bir manivela ve
buna bagli sivri bir ucun malzemenin ylizeyini algilamasia dayal1 olarak ¢alisan bir
sistemdir. Cogunlukla Si/SiN malzemelerinden yapilan manivela ucundaki sivri ug
numune yiizeyine yaklasir ve u¢ ile numune arasindaki kuvvetler nedeni ile esneyen
manivelanin {izerine diisen lazer 15181n1n Slgiilmesi ile ylizey 6zellikleri elde edilir. Bu
calismada AFM o6l¢iimii ile 2D tabakalarin yilizey o6zellikleri ve tabaka kalinliklar
belirlenmistir. CVD ile biiyiitiillen 2D malzemelerin ylizey morfolojisi Dogu Anadolu
Yiiksek Teknoloji Aragtirma Merkezi (DAYTAM) laboratuvarlarinda bulunan Hitachi
AFM 5100 N ile dinamik kuvvet modunda incelenmistir.
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA
4.1. Katkih WO3 Tozlarimin XRD Olctimleri

4.1.1. Ta katkih WOs tozlarimin XRD ol¢iimleri

[k olarak hazirlanan WOz ve Ta katkili WO3 tozlarinin XRD &l¢iimlerine ait
desen Sekil 4.1’de verilmistir. Sekilden goriildigii gibi elde edilen biitiin XRD pikleri
JCPDS card no: 20-1324 ile uyumlu polikristal orthorhombic WO3’e aittir. Bu veriler
literatiir ile ayrica uyumlu olup (Ghasemi et al.2017) Ta’ya ait herhangi bir pikin

gbzlenememis olmasi katkinin yapi icerisinde homojen dagildigini géstermektedir.

Wi 06T 0403

Wi 97Tag 0304

Wi egTag 003

Siddet (Keyfi Birim)

WO,

—tT 1T 1T "1 "1 "1 " "1 ° T T 1T 7117
25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80
20/derece

Sekil 4.1. WOs3 ve % 1-5 Ta katkilt WO3 tozlarinin XRD desenleri
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4.1.2. Nb katkih WO3 tozlarimin XRD oél¢iimleri

Nb katkilt WOs3 tozlarindan alinan XRD desenleri Sekil 4.2°de verilmistir. Nb2Os
tozundan alinan XRD pikleri JCPDS card no: 30-0873 ile bire bir uyum icerisindedir. Nb
katkilt WO3 s6z konusu oldugunda, WO3 tozunda ~23,5°'de bulunan kirmim tiglii tepe
noktalari, katki oranmin artmasiyla siddetleri azalarak % 30 katki oraninda ~22,5°'de
bulunan bulunan Nb2Os‘e ait yeni bir pik goézlemlenmesi katkilamanin yapildigini
gostermektedir. Katki oranmin artmasiyla pik siddetinde meydana gelen azalmalara
yapiya giren Nb’nin olusturdugu faz degisimleri ile yeni tepe noktalari olusturmasi

sonucu orijinal tepelerin genislemesinin sebep oldugu diistiniilmektedir.

w Nb,O;

W,gNDg ;05

WO;QNbO,lOB

Siddet (Keyfi Birim)

\VOBSNbO__OSOE

WO,

— 71 ~ 1 * 1 17 1T v T T T T 1T v 17
25 30 35 40 45 50 55 60 65 T0 75 80
20/derece

Sekil 4.2. Nb20s, WO3 ve Nb katkili WO3 tozlarinin XRD desenleri
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4.2. SEM ve EDX Olgumleri

4.2.1. Ta katkih WQs3 tozlarinin SEM ve EDX o6lciimleri

Manyetik karistirici, sonikasyon banyosu ve ultrasonik homojenizator
kullanilarak elde edilen Ta katkili malzemelerin SEM goriintiileri Sekil 4.3’de verilmistir.
Manyetik karigtirici ve sonikasyon banyosu ile yapilan katki denemelerinde SEM
goriintiilerinde (Sekil 4.3.a-b) katki malzemesinin yiizeyde kiimeler halinde homojen
olmayan bir dagilimda oldgu goézlemlenmistir. Bu kiimelenen yapilardaki kirmiz1 ile
isaretlenen bolgelerden alinan EDX sonuclari incelendiginde Ta orani (atomik oran:
W/Ta katkil1 0.30) ¢ok yiiksek ¢ikmasi toz karigimlarinda Ta katkisinin yiizeyde homojen
olmayan bir dagilimda oldugu desteklenmistir. Bu homojen olmayan dagilimlar igin
aliman EDX analizi Ta’nin WOg3 ile tam olarak karismadigini gostermistir. Ultrasonik
homojenizator kullanilarak yapilan katkilamalarda ise onceki yontemlere kiyasla daha
kiigiik boyutlardaki tanelerin yiizey alanini arttirdig1 ve katki tanelerinin daha homojen
bir dagilim sergileyerek Ta katkisinin WOs igerisinde karistigi gézlenmistir (Sekil 4.3.c).
Bu yontem ile Ta katkilt WOz tozlar1 deney asamasinda % 3 katkilamanin yapildig1 model
sistem tlizerinden optimize etme ¢aligmalar yiiriitiilerek gelistirilen uygun parametreler

ile % 1, % 2, % 4, % 5 katkili tozlar da tiretilmistir.

i g ! ( % 3 W Y AN
2um | AR YA A *ﬁ Do, -
\ £ s g SL_N

¢ ; b

Sekil 4.3. Farkli yontemler ile elde edilen Ta katkili tozlarin SEM goriintiileri (a)
Manyetik karistirict (b) Sonikasyon banyosu (c) Ultrasonik homojenizator
yontemleriyle elde edilen malzemelerin sirasiyla alinan SEM goriintiileri.

Ik olarak Ta katkilanmasi dncesinde WOz tozunun tane boyutunu kiigllterek
WOg3’iin yiizey alaninmi arttirmak amaciyla ultrasonik homojenizatorde calisilan siirenin
etkisi incelenmistir. Baglangic WO3 malzemesinin(0Oh) tane boyutuyla kiyaslandiginda 2,
4 ve 6 saatlik on islem goren malzemelerin tane boyutlarinda kii¢ciilme oldugu

goriilmiistiir (Sekil 4.4.a-d). Dolayisiyla 6 saat islem goren WO3’lin daha kiigiik tane
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boyutu dagilimina sahip olmasi nedeniyle katkilama i¢in 6 saat uygun siire olarak

belirlenmistir (Sekil 4.4.d).

3um N - 3pm

e o

Sekil 4.4. (a-d) sirasiyla baslangig formundaki WOs3 ve 2, 4 ve 6 saatlik periyotlarla
y
ultrasonik homojetorle islem géren WO3’ilin tane boyutlarini gosteren SEM
gorintdleri.

Coziicii etkisini incelemek i¢in ultrasonik homojenizatdr ile katkilamada ¢6ziicli
olarak kullanilan etanoliin yani sira izopropil alkol ve hekzan ortamlarinda yapilan
islemlere gore Ta katkilt WO3 malzeme 6zelliklerinin nasil degistigi incelenmistir (Sekil
4.5). ~20 pm? alandan alinan EDX analizinde Ta oraninin hekzan ve Izopropil alkol
ortaminda yapilan katkilamada daha yiiksek olan Etanol ortaminin Ta katkilt WO3 igin

uygun ¢oziicii oldugu belirlenmistir.

Sekil 4.5. (a) Etanol, (b) Izopropil Alkol, (c) Hekzan ¢oziiciileri kullanilarak
hazirlanmis Ta katkili WO3 tozlarinin SEM goriintiileri.
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Son olarak katkilamadaki genlik ve ¢evrim etkisi incelenmistir. Artan genlik ve
cevrim ile yapilan katkilamadan elde edilen tozlarin SEM goriintiilerinde tanelerin
kiigiildiigii (Sekil 4.6) ve ~20 pm? alandan alinan EDX analizinde Ta katkilanan WOs3

malzemesindeki Ta oraninin arttig1 gézlemlenmistir.

Sekil 4.6. Ultrasonik homojenizatoriin (a) % 50 genlik ve 0,5 ¢cevrimde (b) % 100 genlik
ve 0,8 ¢evrim kullanarak hazirlanan Ta katkili WO3 tozlarinin SEM
goruntaleri.

WoosTag 503
s W06 10,0403
e wo,97Tao,0303
WoosTag 0,05
— WogoTay,;0;

Siddet (Keyfi Birim)

4 5
Enerji (KeV)

™
q

Sekil 4.7. (a) % 1, (b) % 2, (c) % 3, (d) % 4, (e) %5 Ta katkili WO3 tozlarinin SEM
goriintiileri (f) EDX spektrumlari.

Optimum parametrelerin belirlenmesi ile digier katki oranindaki tozlar iiretilip

SEM ve EDX ile analiz edilmistir (Sekil 4.7). Yiizey morfolojisi ve katki elementinin
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incelenmesi icin yapilan SEM analizinde Ta20s ’in WOs3 lizerinde ayr1 kiimelenmeleri
olmadan tiim yiizeye yayildig1 goziikmektedir (Sekil 4.7. a-e). Tane blyukltkleri mikron
alt1 boyutlarda oldugu ve farkli sekillerde tane olusumlar1 ayrica SEM resimlerinden
goriilmektedir. Bu durum XRD spektrumlarindaki farkli yonelimdeki pikler ile uyum
icerisindedir. EDX analizinde (Sekil 4.7.f) katk1 orani arttik¢a Ta pik siddetinde kademeli
olarak meydana gelen artigla tantalyum miktarinin da arttigt gézlemlenmistir. Bu ise
kullanilan yontem ile kontrollii Ta katkilamanin basarili bir sekilde yapildigini

gostermektedir.

4.2.2. Nb katkih WO3 tozlarinin SEM ve EDX ol¢iimleri

e W, 7Nby 305
= Wy sNb,0;
e Wy,oNbg;0;
e Wo,05ND0,05 0

E
&=
[--]
‘5 W
2 b, .
<
%)
=~
= SN
703
AN
T ¥ T T T X T ¥ T X T T
3 4 5 6 7 8 9

Enerji (KeV)

Sekil 4.8. (a) Katkisiz, (b) %S5, (c) %10, (d) %20, (e) %30 Nb katkili WOs3 tozlarinin
SEM goriintiileri (f) EDX spektrumlari.

Nb katkili tozlarmin SEM goriintiilerine (Sekil 4.8.a-¢) bakildiginda Nb2Os‘in
WOs3 iizerinde herhangi bir kiimelenme olmadan nispeten homojen dagildig: ve artan Nb
icerigi ile EDX spektrumunda Nb pik siddetinin kademeli arttig1 gérlmiistiir. Bu da Nb
katkilamanin kontrollii yapildigin1 gostermektedir (Sekil 4.8.1).
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4.3. XPS Olctumleri

4.3.1. Ta katkih WQO3 tozlarinin XPS ol¢iimleri

Elemental katkilama etkisini arastirmak i¢in X-1s51m1 fotoelektron spektroskopisi

(XPS) Ta-katkilt WO3 ve katkisiz Ta20s-WO3 tozlari incelenmistir (Sekil 4.9 a-d). Ayrica

a) b) Wy,e7Tay ;03

Wi Tay,0303
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£ 4 E
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— =
- y T
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Sekil 4.9. XPS spektrumlari (a) WO3, Ta2Os genel spektrum % 3 Ta20s-WO3, (b) C1s
spektrumu, (c) WA4f spektrumu, (d) Ta4f spektrumu.

Sekil 4.9.b’de katkili tozda WOz tozunda rastlanmayan pik Ta piki de
gbzlemlenmistir. Sekil 4.9.c-d’de her bir elementin spektrumlar1 da incelenerek Ta4f
piklerinde katki miktarina gore siddetlerinde artis meydana geldigi gézlemlenmistir.
27,18 eV ve 25,38 eV’deki Ta4f pikleri Tadfs;, ve Tadf72’e karsilik gelmekte olup Ta’nin
Ta>* formunda WOs yapiya girdigini oldugunu ve Ta»Os’e karsihk geldigini
gostermektedir (Atanassova ve Spassov (1998)). Yine Ta katkilama ile 37,58 eV ve 35,48
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eV’deki W4fs, ve WA4AT7, piklerinde diisiik baglanma enerjilerine dogru kayma
gbzlenmistir. Benzer kayma Ta katkili WSe, tabakali bilesiklerinde de literatiirde
gozlenmistir (Fu et al. 2017). Tim bu sonuglar W igerisindeki Ta katkisini
desteklemektedir. Katkili tozlarin genel spektrumlari incelendiginde ise katki miktarinin
artmasi ile Ta konsantrasyonundaki kademeli artig katkilamanin kontrollii oldugunu

gostermektedir. Bu sonuclar ise EDX sonuglari ile uyum igerisindedir.

4.4. Optik Mikroskop Analizleri

4.4.1. Ta katkilh WSe2 tabakalarimin optik mikroskop analizleri

CVD ile safir altliklar iizerinde Ta katkilt WOz 6ncii tozlar1 kullanilarak biiytitiilen
malzemelerin optik mikroskop goriintiileri incelendiginde (Sekil 4.10.a-f) ortalama 5-10
um biyiiklikklerde liggen ve altigen formlarinda Ta katkili (%1-5) WSe> tek tabaka
malzemelerin bagari ile biiyitiildigii gozlemlenmis ve katkisiz WSe2 malzemesi ile

karsilastirilmistir.
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Sekil 4.10. CVD biiyiitmesi yapilan (a-f) % 1-5 WSez: Ta katkili tabakalarin optik
mikroskop goruntleri.

4.4.2. Ta katkili janus WSeS tabakalarinin optik mikroskop analizleri

Ta katkili WSe> tabakalarinin ICP ve termal siilfiirizasyon asamalarindan sonra
optik mikroskop gdiintiileri (Sekil 4.11.a-f) incelendiginde tabakalarin plazma ve
stilfiirizasyon siirecinde tiggensel formunu korudugu herhangi bir tahribatin olusmadigi
gbzlemlenmistir. Buradan da kalkojen s6kme isleminin sadece iist kalkojen atomlarinin

etkilendigi sdylenebilir.
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Sekil 4.11. (a) katkisiz WSeS ve (b-f) % 1-5 Ta katkili 2D WSeS tabakalarin optik
mikroskop goruntdleri.

4.4.3. Nb katkilh WSe2 tabakalarimin optik mikroskop analizleri

CVD ile Nb katkili tozlardan safir altliklar {izerine biiyiitiilen Nb katkilt WSe>
pullart optik mikroskop goriintiileri incelendiginde (Sekil 4.12.a-d) ortalama 15-20 pm
biiytikliiklerde cogunlugu tiggen formlarinda basar ile biiyiitiildiigii gézlemlenmistir. Nb
katkis1 ile biiyiitiilen pullarin WSez ve Ta katkili WSe, pullarina kiyasla daha biiyiik

boyutlarda iiretilebildigi gozlemlenmistir.
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Wj.05Nbg sSe,

Wy,Nb ;Se,

Sekil 4.12. CVD biiyiitmesi yapilan (a-d) % 5-30 WSe2: Nb katkili tabakalarin optik
mikroskop goruntdleri.
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4.4.4. Nb katkih janus WSeS tabakalarinin optik mikroskop analizleri

Wo,0sNby o5SeS | (b)

W sNbg ,SeS y W7Nb ;SeS

-

Sekil 4.13. (a) % 5, (b) % 10, (c)% 20, (d) % 30 Nb katkili 2D WSeS tabakalarin optik
mikroskop goruntdleri.

Farkli Nb atomik igerigine sahip Nb katkili Janus WSeS malzemelerinin optik
milroskop gorilintiilerinde plazma ve siilfiirleme iglemleri esnasinda malzemelerde

herhangi bir bozunma olmadigini1 gézlemlenmistir.

4.5, Ta Katkili WSe2 ve Janus WSeS Tabakalarinin SEM Analizleri

CVD ile safir altliklar iizerinde sentezlenen Ta katkili WSe> licgen ve altigen
tabakalar1 (Sekil 4.14) ve buradan olusturulan Ta katkili WSeS Janus yapilarin (Sekil
4.15) ylizey goriintiileri ve ~5 pm boyutlarindaki {iggenlerin yapisal formlar1t SEM ile
incelendi. Katkilit WSe; pullarindan {iretilen Janus Ta katkilt WSeS pullarinin {iretim

sonrasinda yapisini korudugu gézlemlenmistir.
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Sekil 4. 14. Ta katkili WSez tabakalarinin (a) liggen (b) altigen yapilarin, SEM
goruntuleri.

Sekil 4.15. Ta katkili WSeS tabakalarinin SEM goriintiileri
4.6. Raman Analizleri

4.6.1. Ta katkili WSe2 ve janus WSeS tabakalarimin raman analizleri

Sekil 4.16.a. farkli Ta konsantrasyonlarina sahip Ta-katkili WSez'nin Raman
spektrumlarini gostermektedir. Raman spektrumlar karsilastirildiginda kirmiziya dogru
kayma gdzlemlenmistir. Literatiirde katkilamayla olusan kusurlardan dolayr 250 cm™
karsilik gelen A'y ve Ezg dejenere piklerindeki kirmiziya kayma, Ta atomlarmin WSe>

iizerindeki p tipi katkilama etkisiyle Alq moduna baskin olarak atfedilir (Chen et al. 2014).
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Sekil 4.16. (a) CVD ile biiyiitiilen katkisiz ve % 1-5 WSe»: Ta katkilt WSe» tabakalarin,
(b) Katkil1 Janus tabakalarin Raman analizleri.

Sekil 4.16.b’de WSe: pullarindan {iretilen tek tabaka Janus Ta katkili WSeS
yapilarinin Raman spektrumlari incelendiginde WSe, yapisinin 248cm™’de bulunan
karakteristik optik modunun WSeS ve Ta katkili WSeS Janus yapilarinda diizlem dis1
simetrinin kirilip merkez simetrik olmayan yap1 olusumu nedeniyle Raman dl¢limlerinde
bulunabilen belirgin Raman aktif zirveleri, sirasiyla diizlem dis1 ve diizlem igi optik
modlar olan 277 ve 322 cm™'de goriiniir. Literatiirdeki teorik ve deneysel galismalarda
elde edilen tek tabaka Janus WSeS yapiyla tutarlidir (Kandemir and Sahin 2018; Trivedi
et al. 2020).

4.6.2. Nb katkili WSe2 ve Nb katkili WSeS tabakalarimin raman analizleri

Sekil 4.17.a. farkli Nb konsantrasyonlarina sahip Nb-katkilt WSe2'nin Raman
spektrumlarin1  gostermektedir. Raman spektrumlart karsilastirildiginda katki orani
artistyla pik siddetinin kademeli olarak azaldigi ve kirmiziya dogru kaydigi
gozlemlenmistir. Litratiirde yapilan Nb katkilama caligmalarinda Nb konsantrasyonuna
bagl kirmiziya kaymalar Nb’nin WxNDbixSez alanina dogru kademeli olarak dahil
edilmesiyle iliskili p-tipi katkilama etkisine atfedilmistir. (Park et al. 2020; An et al.
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2022). Atonca % 5 Nb katkili WSe: tekil tabakasindan elde edilen Janus yapinin Raman
spektrumu (Sekil 4.17.b) incelendiginde saf WSeS yapisina benzer sekilde Nb katkili
WSeS janus yapisinda da diizlem dis1 simetrinin kirilip merkez simetrik olmayan yapi
olusumu nedeniyle Raman O6l¢iimlerinde bulunabilen belirgin Raman aktif zirveleri,
sirasiyla diizlem dis1 ve diizlem ici optik modlar olan ~277 ve 322 cm™'de goriniir pik
siddetinde azalmanin olustugu goriilmiistiir. Bunun Nb katkisinin olusturdugu muhtemel
kusurlardan kaynaklandigi diisiintilmektedir. Nb katkili WSeS yapis1 heniiz literatiirde
bulunmadigindan katki oranina bagli Raman spektrumundaki degisimi arastirmak igin

farkl katki oranlari ile calismalarimiz devam etmektedir.

b) Nl e
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Sekil 4.17. (a) CVD ile biiyiitiilen katkisiz ve %5, %10, %20, %30 Nb katkilt WSe:
tabakalarin, tabakalarin (b) WSez, Janus WSeS ve %5 Nb katkili WSeS
tabakalarin Raman analizleri.

4.7. Fotoluminesans (PL) Analizleri

4.7.1. Ta katkili WSe2 ve Ta katkili WSeS tabakalarinin PL analizleri

Ta katkili WSe> pullarindan alinan PL spektrumlarinda katki konsantrasyonuna

bagli siddetlerinde azalma da meydana gelmistir (Sekil 4.18.a). Literatiirde PL
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yogunlugundaki degisiklikler, p tipi katkilama nedeniyle ilave serbest bosluklarin
eklenmesiyle aciklanmaktadir. Katkili serbest holler, ambipolar WSe2 pullarint bir p-
tipine donistiiriir, bu nedenle pozitif trionlarin (X+, e~h-h kiimeleri) rekombinasyonu,
eksitonlarinkine (X, e—h ¢ifti) gore baskindir (Kang et al. 2018). Sekil 4.18’ de tek tabaka
katkisiz WSe», 1,63 eV'de giiclii bir PL yogunlugu gostermistir ve bu da dogrudan bant
boslugu dogasi ile iligkilidir. Ta katkilt WSeS in PL zirvesi, Ta katkis1 ile serbest bosluk
yogunlugunun artmasiyla katkisiz WSeS’e kiyasla bant aralii azalarak kirmiziya
kaymustir (He et al. 2014). Janus tek katmanli pullardan elde edilen PL spektrumlar1 (Sekil
4.18.b.) literatiirde deneysel olarak iiretilmis Janus WSeS'deki dogrudan eksitonik gegis
enerjisine karsilik gelen 1,78 eV'de gozlemlenen pikler ile uyum gostermektedir (Trivedi
et al. 2020). Katkilama nedeniyle eklenen ilave kusurlar Ta katkili WSeS spektrumunda

kirmiziya kaymasina neden olup 1,77 eV degerinde spektrum vermektedir.

(a) (b) e WSe,
WoosTagpsSe, e WSeS
e W o, T2 ;SeS
WossTagp4Ses
E E
2 [
= =
z =
2 <
z T
= =
= =
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1.56 1.59 1.62 1.65 1.68 1.71 1.52 1.60 1.68 1.76 1.84 1.92 2.00
Foton Enerjisi (eV) Foton Enerjisi (eV)

Sekil 4.18. (a) CVD ile biyltulen katkisiz ve %1-5 WSez: Ta katkili tabakalarin,
(b)WSe2, ICP ve termal silfiirizasyon ile Uretilen Janus WSeS ve Ta katkili
WSeS tabakalarin PL analizleri.
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4.7.2. Nb katkili WSe2 ve Nb katkili WSeS tabakalarimin PL analizleri

Nb katkilt WSe2 pullarindan alinan PL spektrumlari her bir farkli Nb katki oranina
gore incelendiginde, katki konsantrasyonuna bagh pik siddetlerinde azalma ve kademeli
olarak kirmiziya dogru kayma meydana gelmistir (Sekil 4.19.a). Literatiirde Nb katki
konsantrasyonu arttik¢a, Nb katkilamanin yarattig1 yiik (bosluk) taramasi ve stres/yapisal
kusurlar nedeniyle PL yogunlugu acikc¢a azaldig: ve katki oraninin artmasiyla kirmiziya
dogru kaymalar meydana geldigi yani bant araliginin azaldigi rapor edilmistir (An et al.
2022). Pik siddetlerinde meydana gelen kademeli azalma ise yapiya giren Nb atomunun
WSe>'ye p-katkis1 gorevi gordiigii ve Nb katki konsantrasyonu arttikga WSe2'nin Fermi
seviyesinin valans bandina yaklagmasi ile WSe» bant araligindaki Nb alict durumlari veya
bant yeniden normalizasyonu nedeniyle PL emisyonunun asagi dogru kaydigi rapor
edilmistir (Park et al. 2020). Literatiirde ilk kez iiretilen % 5 Nb katkil1 Janus Nb katkil1
WSeS tek katmanlt pullardan elde edilen PL spektrumlari (Sekil 4.18.b) 1,63 eV olan
WSe;, spektrumuna kiyasla ~1,79 eV'de gozlemlenmistir. Literatiirde deneysel olarak
tiretilmis Janus WSeS'deki dogrudan eksitonik gecis enerjisine karsilik gelen 1,78 eV'de
gbzlemlenen pikler ile uyum gdstermektedir (Trivedi et al. 2020). Katkilama nedeniyle
eklenen ilave kusurlar Nb katkili WSeS spektrumunda kaymalara neden olup 1,79 eV
degerinde spektrum vermektedir fakat Nb katkili WSeS yapist heniiz literatiirde
bulunmadigindan Nb katki oranina bagl olarak PL spektrumundaki degisimi arastirmak
icin farkli Nb igerigi iceren WSeS Janus yapilarin tiretimi ve karakterizasyonuna yonelik

caligmalarimiz devam etmektedir.
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Sekil 4.19. (a) CVD ile biiyiitiilen %5, %10, %20, %30 Nb katkilt WSe2 tabakalarin, (b)
WSe2, ICP ve termal siilfiirizasyon ile iiretilen Janus WSeS, %5 Nb katkili
WSeS tabakalarin PL analizleri.

4.8. AFM Analizleri

4.8.1. Ta katkilh WSe2 ve Ta katkilh WSeS tabakalarinin AFM analizleri

CVD ile sentezlenen Ta katkili WSe: tabakalarmin kalinhigm ve ylizey
morfolojisi analiz etme amaciyla AFM Ol¢limleri alinmistir (Sekil 4.20). Bu
goriintiilerden sadece % 3 katkili numune icin AFM goriintiisii konulmustur (Sekil
4.20.a). Bu goriintiiden iiggensel sekilde Ta katkili WSe: tekil tabaka alani ayrintili olarak
gosterilmektedir. 2D WSe> kalinliginin ~0,8 nm oldugu bulunmus olup bu literatiirdeki
tek tabaka WSe> kalinligiyla tutarlidir (Xu et al. 2013). Ayrica Ta katkili Janus WSeS
icinde AFM gorintlleri (Sekil 4.20.b) alinmis olup bunlar igerisinde yine % 3 katki
konsantrasyonuna sahip olan i¢cin AFM goriintiisii konulmustur. Buradan da katkili
WSez’den Janus tabakalari elde edilirken malzemenin bozulmadigi ve tek tabaka

kalinligina denk gelen ~0,8nm kalinliginda oldugu bulunmustur.

44



4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

e

Sekil 4.20. (a) CVD ile biiyiitiilen % 3 Ta katkilt WSe; tabakalarin, (b) Ta katkili Janus
WSeS yapilarinin AFM goriintiisiileri.

4.8.2. Nb katkilh WSe2 ve Nb katkili WSeS tabakalarimin PL analizleri

CVD ile sentezlenen Nb katkilit WSe2 ve WSeS tabakalarinin AFM goriintiileri ile
kalinlik profilleri Sekil 4.21°de verilmistir. Yapilan analizle Nb katkili WSe; (Sekil
4.21.a) ve Nb katkili WSeS (Sekil 4.21.b) tabakalarinin tek tabaka (0,8 nm) elde
edilebildigi ayrica plazma ve termal siirecin malzemede bir tahribat meydana getirmedigi

yilizeyde ve kenarlarin bozulmadan ti¢gensel formunu korudugu gézlemlenmistir.

Sekil 4.21. (a) CVD ile biiyiitiilen % 5 Nb katkili WSe> tabakalarin, (b) Nb katkili Janus
WSeS yapilarinin AFM goriintiileri.
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5. SONUC ve ONERILER

Bu tez caligmasinda kontrollii katkilama stratejileri gelistirilerek yeni tiir 2D
TMDC malzemelerin {iretilmesi ve katki konsantrasyonunun iiretilen mazlemelerin
yapisal ve optik 6zelliklerine etkileri incelenmistir. Tezde ilk olarak kontrollii olarak %1,
2, 3, 4, ve 5’lik atomik Ta icerigine sahip (Ta: W atomik oran1 baz alinarak) WO, tozlari
elde etmek tizere Ta.O. ve WO.06ncii tozlari katihal reaksiyon yontemi ile homojen olarak
karistirtlmis ve deneysel prosediiriin optimizasyon ¢alismasi ytiriitiilmiistiir. Tozlarin elde
edilmesinde manyetik karistirici, sonikasyon banyosu ve ultrasonik homojenizator
kullanilmis ve en homojen toz karisiminin ultrasonik homojenizator kullanilarak elde
edildigi toz karisimlarinin SEM goriintiileri ve EDX analizleri ile belirlenmistir. Uretilen
tozlarin XRD grafiklerinden de Ta katkisinin WO,yapi igerisine homojen olarak dagildig:
ve polikristal WO, yapilarmin korundugu belirlenmistir. Optimize edilen deneysel
prosediir %5, 10, 20 ve 30’luk Nb atomik igerigine sahip (Nb: W atomik orani baz
alimarak) WO. tozlar1 hazirlamak i¢in de kullanilmis ve SEM, EDX ve XRD ile

malzemedeki artan Nb konsantrasyonu ve malzeme 6zelliklerine etkisi tayin edilmistir.

Kontrollii bir sekilde Ta ve Nb atomik igerigine sahip katkilt WO:tozlar1 elde
edildikten sonra CVD ydntemi ile quvars potaya kaplanan bir altin katalizorii varliginda
Ta ve Nb katkilt WSe. tek tabakali yapilar1 safir altlik {izerine biiyiitiilmiistiir. OM
goriintiileri mazlemelerin tiggen morfolojide oldugunu gostermistir. Raman spektrumlari
aliarak 2D katkili WSe2 malzemelerin iiretildigi dogrulanmistir. Yine Raman ve PL
analizleri ile de artan katki konsantrayonu ile malzemelerin karakteristik Raman ve PL
pik siddetlerinin azaldig1 ve kirmiziya kaydig1 gézlemlenmistir. Elde edilen 2D yapilarin

kalinliklar1 AFM ile incelenerek tek tabaka olduklari ayrica gozlenmistir.

Tez ¢aligmasinin son kisminda farkli atomik igerige sahip Nb ve Ta katkili WSe2
tek tabaka malzemelerinden Janus yapilar1 elde etmek iizere ilk olarak oncii katkili WSe2
yapilarmin iist Se kalkojen tabakasinin plazma ile sokiilmesi ve yerinde termal siilflirleme
ile S atomik tabakanin yerlestirilmesi islemleri gergeklestirilmistir. Elde edilen saf, Ta ve
Nb katkil1 tek tabaka WSeS malzemelerinin OM goriintiisii alinarak malzeme tizerinde
bozunma olmadigi goézlemlenmistir. Raman ile saf, Ta ve Nb katkili Janus WSeS

uretildigi dogrulanmig, XRD o6l¢limleri ile de Janus malzemelerin tek tabaka kalinliginin
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korundugu goézlemlenmistir. Saf, Ta ve Nb katkili Janus WSeS malzemelerin PL
spektrumlarindan karakteristik PL pik pozisyonlarinda kirmiziya kayma ve pik

siddetlerinde azalma gdzlenmistir.

Sonug olarak bu tez calismasi ile katki atomu konsantrasyonunun kontrolli
degistirilmesini saglayacak deneysel prosediirler gelistirilerek farkli Ta:W ve Nb:W
atomik iceriklerinde Ta ve Nb katkili tek tabaka WSe2 mazlemelerinin yani sira
literatiirde ilk kez katkili Janus WSeS yapilar1 biyiitilmistir. Katki atomu
konsantrasyonunun kontrollii degistirilmesiyle malzemelerin yapisal ve optik

ozelliklerinin degistirilebildigi gosterilmistir.

Bu c¢aligma 1s18inda gelistirelen deneysel metodolojilerle metal alloy igerigin
kontrol edilebilmesiyle (i) istenen Ozelliklerde yeni tir 2D TMDC yapilarinin
tiretilmesine yonelik deneysel metodolojilerin gelistirilmesi, (ii) liretilecek malzemelerin
kimyasal, elektronik, optik ve katalitik 6zelliklerinin istenildigi gibi manipiile edilmesi
ve (iii) ozellikle gelecekte optoelektronik cihaz tasarimi ve elektro/fotokatalitik enerji
uygulamalarida yiiksek verimde kullanilabilecek malzemelerin {iretilmesine yon vererek

literatiire blyuk katki sunacagi 6ngorillmektedir.

47



KAYNAKLAR

An, B., Ma, Y., Chu, F,, Li, X., Wu, Y., You, C., Deng W., Li S. and Zhang, Y. 2022.
Growth of centimeter scale Nb 1—x W x Se 2 monolayer film by promoter assisted
liquid phase chemical vapor deposition. Nano Research, 1-8.

Ataca, C. and Ciraci, S. 2011. Functionalization of single-layer MoS2 honeycomb
structures. The Journal of Physical Chemistry C, 115(27), 13303-13311.

Azcatl, A., Qin, X., Prakash, A., Zhang, C., Cheng, L., Wang, Q., Lu, N., Kim, M.J., Kim,
J.,, Cho, K., Addou, R., Hinkle, C.L., Appenzeller, J., Wallace, R.M. 2016.
Covalent nitrogen doping and compressive strain in MoS2 by remote N2 plasma
exposure. Nano Letters, 16(9), 5437-5443.

Bai, G., Yuan, S., Zhao, Y., Yang, Z., Choi, S.Y., Chai, Y., Yu, S.F., Lau, S.P., Hao, J.
2016. 2D layered materials of rare-earth Er-doped MoS2 with NIR-to-NIR down
and up-conversion photoluminescence. Advanced Materials, 28(34), 7472-7477.

Balog, R., Jargensen, B., Nilsson, L., Andersen, M., Rienks, E., Bianchi, M., Fanetti, M.,
Laegsgaard, E., Baraldi, A., Lizzit, S., Sljivancanin, Z., Besenbacher, F., Hammer,
B., Pedersen, T.G., Hofmann, P., Hornekaer, L. 2010. Bandgap opening in
graphene induced by patterned hydrogen adsorption. Nature Materials, 9(4), 315-
319.

Bandyopadhyay, A. S., Biswas, C. and Kaul, A. B. 2020. Light-matter interactions in
two-dimensional layered WSe2 for gauging evolution of phonon dynamics.
Beilstein Journal of Nanotechnology, 11(1), 782-797.

Bunch, J. S., Verbridge, S.S., Alden, J.S., van der Zande, A.M., Parpia, J.M., Craighead,
H.G., McEuen, P.L. 2008. Impermeable atomic membranes from graphene sheets.
Nano Letters, 8(8), 2458-2462.

Bychkov, Y. A., Rasbha, E. I. 1984. Properties of a 2D electron gas with lifted spectral
degeneracy. JETP Letters, 39(2), 78.

Chang, Y-.H., Zhang, O.W., Zhu, O.Y., Han, Y., Pu, J., Chang, J-.K., Hsu, W-.T., Huang,
J-.K., Hsu, C-.K., Chiu, M-.H., Takenobu, T., Li, H., Wu, C.-I., Chang, W.-H.,
Wee, A.T.S., Li, L.-J. 2014. Monolayer MoSe2 grown by chemical vapor
deposition for fast photodetection. ACS Nano, 8(8), 8582-8590.

Chang, R.-J., Sheng, Y., Ryu, G.H., Mkhize, N., Chen, T., Lu, Y., Chen, J., Lee, J.K,,
Bhaskaran, H., Warner, J.H. 2019. Post growth substitutional tin doping of 2D
WS2 crystals using chemical vapor deposition. ACS Applied Materials Interfaces,
11(27), 24279-24288.

Chaurasiya, R., Dixit, A. and Pandey, R. 2018. Strain-mediated stability and electronic

properties of WS2, Janus WSSe and WSe2 monolayers. Superlattices and
Microstructures, 122, 268-279.

48



Chen, C. H., Wu, C. L., Py, J., Chiu, M. H., Kumar, P., Takenobu, T. and Li, L. J. 2014.
Hole mobility enhancement and p-doping in monolayer WSe2 by gold decoration.
2D Materials, 1(3), 034001.

Chen, M., Zhang, A., Liu, Y., Cui, D, Li, Z., Chung, Y. H., Mutyala, S. P., Mecklenburg,
M., Nie, X., Xu, C., Wu, F., Liu, Q. and Zhou, C. 2020. Gold-vapor-assisted
chemical vapor deposition of aligned monolayer WSe2 with large domain size and
fast growth rate. Nano Research, 13, 2625-2631.

Cheng, Y.C., Zhu, Z.Y., Mi, W.B., Guo, Z.B. and Schwingenschlogl, U. 2013. Prediction
of two-dimensional diluted magnetic semiconductors: doped monolayer MoS2
systems. Physical Review B, 87(10), 100401.

Chia, X., Sutrisnoh, N.A.A., Sofer, Z., Luxa, J., Pumera, M. 2018. Morphological effects
and stabilization of the metallic 1T phase in layered V-, Nb- and Ta-doped WSe2
for electrocatalysis. Chemistry—A European Journal, 24(13), 3199-3208.

Chien, P-Y., Zhang, M., Huang, S-C., Lee, M-H., Hsu, H-R., Ho, Y-T., Chu, Y-C., Jongs,
C-A., Woo, J. 2016. Reliable doping technique for WSe2 by W: Ta Co-sputtering
process. In 2016 Silicon Nanoelectronics Workshop. IEEE, 58-59.

Chowdhury, S., Venkateswaran, P., Somvanshi, D. 2023. Biaxial strain-modulated
electronic and optical properties of transition metals doped-WSe2 monolayer.
Physica B: Condensed Matter, 653, 414668.

Dolui, K., Rungger, I., Das Pemmaraju, C., Sanvito, S. 2013. Possible doping strategies
for MoS2 monolayers: an ab initio study. Physical Review B, 88(7), 075420.

Dumcenco, D.O., Kobayashi, H., Liu, Z., Huang, Y.S., Suenaga, K. 2013. Visualization
and quantification of transition metal atomic mixing in Mo1-xWxS2 single layer.
Nature Communications, 4(1), 1351.

Elias, D. C., Gorbachev, R.V., Mayorov, A.S., Morozov, S.V., Zhukov, A.A., Blake, P.,
Ponomarenko, L.A., Grigorieva, 1.V., Novoselov, K.S., Guinea, F., Geim, A.K.
2011. Dirac cones reshaped by interaction effects in suspended graphene. Nature
Physics, 8(2), 172.

Fang, H., Chuang, S., Chang, T.C., Takei, K., Takahashi, T. and Javey, A. 2012. High-
performance single layered WSe2 p-FETs with chemically doped contacts. Nano
Letters, 12(7), 3788-3792.

Fu, Y., Long, M., Gao, A., Wang, Y., Pan, C,, Liu, X,, Zeng, J., Xu, K., Zhang, L., Liu,
E., Hu, W., Wang, X., Miao, F. 2017. Intrinsic p-type W-based transition metal
dichalcogenide by substitutional Ta-doping. Applied Physics Letters, 111(4).

Fuhr, J.D., Saul, A., Sofo, J.0. 2004. Scanning tunneling microscopy chemical sig- nature
of point defects on the M0S2(0001) surface. Physical Review Letters, 92(2),
026802.

Gao, J., Kim, Y.D., Liang, L., Idrobo, J.C., Chow, P., Tan, J., Li, B., Li, L., Sumpter,
B.G., Lu, T.-M., Meunier, V., Hone, J., Koratkar, N. 2016. Transition-metal

49



substitution doping in synthetic atomically thin semiconductors. Advanced
Materials, 28(44).

Greenwood, N.N. and Earnshaw, A. 1997. Chemistry of the elements. 2nd ed. Reed
Educational and Professional Publishing, Oxford, 1341.

Guo, S.-D. and Dong, J. 2018. Biaxial strain tuned electronic structures and power factor
in Janus transition metal dichalchogenide monolayers. Semiconductor Science
and Technology, 33(8), 085003.

Han, M.Y., Ozyilmaz, B., Zhang, Y., Kim, P. 2007. Energy band-gap engineering of
graphene nanoribbons. Physical Review Letters, 98(20), 206805.

He, K., Kumar, N., Zhao, L., Wang, Z., Mak, K. F., Zhao, H. and Shan, J. 2014. Tightly
bound excitons in monolayer WSe 2. Physical Review Letters, 113(2), 026803.

Hongping, L., Shuai, L., Songlei, H., Zhang, Q., Li, C., Liu, X., Meng, J., Tian, Y. 2016.
Metallic impurities induced electronic transport in WSe2: First-principle
calculations. Chemical Physics Letters, 658, 83-87.

Jang, C. W., Lee, W. J., Kim, J. K., Park, S. M., Kim, S. and Choi, S. H. 2022. Growth
of two-dimensional janus MoSSe by a single in situ process without initial or
follow-up treatments. NPG Asia Materials, 14(1), 1-8.

Jin, H., Wang, T., Gong, Z. R., Long, C., Dai, Y. 2018. Prediction of an extremely long
exciton lifetime in a Janus-MoSTe monolayer. Nanoscale, 10(41), 19310-19315.

Jin, Y., Zeng, Z., Xu, Z., Lin, Y.-C., Bi, K., Shao, G., Hu, T.S., Wang, S., Li, S., Suenaga,
K., Duan, H., Feng, Y., Liu, S. 2019. Synthesis and Transport Properties of
Degenerate P-Type Nb-Doped WS2 Monolayers. Chemistry of Materials, 31(9),
3534-3541.

Kandemir, A. and Sahin, H. 2018. Bilayers of Janus WSSe: monitoring the stacking type
via the vibrational spectrum. Physical Chemistry Chemical Physics, 20(25),
17380-17386.

Kang, W. T., Lee, I. M., Yun, S. J., Song, Y. I, Kim, K., Kim, D. H. and Yu, W. J. 2018.
Direct growth of doping controlled monolayer WSe 2 by selenium-phosphorus
substitution. Nanoscale, 10(24), 11397-11402.

Kim, Y., Bark, H., Kang, B., Le, C. 2019. Wafer-Scale substitutional doping of monolayer
MoS2 films for high performance optoelectronic devices. ACS Applied Materials
Interfaces, 11(13), 12613-12621.

Krasovskii, E. E. (2015). Spin—orbit coupling at surfaces and 2D materials. Journal of
Physics: Condensed Matter, 27(49), 493001.

Kriener, M., Kikkawa, A., Suzuki, T., Akashi, R., Arita, R., Tokura, Y., Taguchi, Y. 2015.
Modification of electronic structure and thermoelectric properties of hole-doped
tungsten dichalcogenides. Physical Review B, 91(7), 075205.

50



Kwak, I. H., Kwon, I. S., Kim, J. Y., Zewdie, G. M., Lee, S. J., Yoo, S. J., Kim J.,, Park
J. and Kang, H. S. 2022. Full composition tuning of W1-x Nb x Se2 alloy
nanosheets to promote the electrocatalytic hydrogen evolution reaction. ACS
Nano, 16(9), 13949-13958.

Lee, J. Y., Shin, J. H.,, Lee, G. H. and Lee, C. H. 2016. Two-dimensional semiconductor
optoelectronics based on van der Waals heterostructures. Nanomaterials, 6(11),
193.

Li, H.L., Duan, X., Wu, X., Zhuang, X., Zhou, H., Zhang, Q., Zhu, X., Hu, W., Ren, P.,
Guo, P., Ma, L., Fan, X., Wang, X., Xu, J., Pan, A., Duan, X. 2014. Growth of
alloy MoS2xSe2(1-x) nanosheets with fully tunable chemical compositions and
optical properties. Journal of the American Chemical Society, 136(10), 3756-
3759.

Li, B., Huang, L., Zhong, M., Huo, N., Li, Y., Yang, S., Fan, C., Yang, J., Hu, W., Wei,
Z., Li, J. 2015. Synthesis and Li transport properties of large-scale alloy
C00.6M00.84S2 bilayer nano sheets. ACS Nano, 9, 1257-1262.

Li, H.L., Zhang, Q., Duan, X., Wu, X., Fan, X., Zhu, X., Zhuang, X., Hu, W., Zhou, H.,
Pan, A., Duan, X. 2015. Lateral growth of composition graded atomic layer
MoS2(1-x)Se2x nanosheets. Journal of the American Chemical Society, 137(16),
5284-5287.

Li, F., Wei, W., Wang, H., Huang, B., Dai, Y., Jacob, T. 2019. Intrinsic electric field-
mduced properties in janus MoSSe van der waals structures. The Journal of
Physical Chemistry Letters, 10(3), 559-565.

Li, X. and Wang, J. 2020. One-dimensional and two-dimensional synergized
nanostructures for high-performing energy storage and conversion. InfoMat, 2(1),
3-32.

Li, S., Hong, J., Gao, B., Lin, Y. C., Lim, H. E., Lu, X., Wu, J,, Liu, S., Tateyama, Y.,
Sakuma, Y., Tsugakoshi, K., Suenaga, K. and Taniguchi, T. 2021. Tunable doping
of rhenium and vanadium into transition metal dichalcogenides for two-
dimensional electronics. Advanced Science, 8(11), 2004438.

Lin, M-W., Ling, C., Zhang, Y., Yoon, H.J., Ming-Cheng Cheng, M., Agapito, L.A.,
Kioussis, N., Widjaja, N., Zhou, Z. 2011. Room-temperature high on/off ratio in
suspended graphene nanoribbon field-effect transistors. Nanotechnology 22(26),
265201

Lin, X.Q. and Ni, J. 2014. Charge and magnetic states of Mn-, Fe- and Co-doped
monolayer MoS2. Journal of Applied Physics, 116(4), 4311.

Lin, Y.-C., Liu, C., Yu, Y., Zarkadoula, E., Yoon, M., Puretzky, A. A., Liang, L., Kong,
X., GU, Y., Strasser, A., Meyer Ill, H.-M., Lorenz, M., Chisholm, M.-F., Ivanov,
I.-N., Rouleau, C.-M., Duscher, G., Xiao, K. and Geohegan, D.-B. 2020. Low
energy implantation into transition metal dichalcogenide monolayers to form
janus structures. ACS Nano, 14(4), 3896-3906.

o1



Liu, B., Fathi, M., Chen, L., Abbas, A., Ma, Y. and Zhou, C. 2015. Chemical vapor
deposition growth of monolayer WSe2 with tunable device characteristics and
growth mechanism study. ACS Nano, 9(6), 6119-6127.

Lu, A.-Y., Zhu, H., Xiao, J., Chuu, C.-P., Han, Y., Chiu, M.-H., Cheng, C.-C., Yang, C.-
W., Wei, K.-H., Yang, Y., Wang, Y., Sokaras, D., Nordlund, D., Yang, P., Muller,
D.-A., Chou, M.-Y., Zhang, X. and Li, L.-J. 2017. Janus monolayers of transition
metal dichalcogenides. Nature Nanotechnology, 12(8), 744—749.

Luo, Y. F., Pang, Y., Tang, M., Song, Q., Wang, M. 2019. Electronic properties of Janus
MoSSe nanotubes. Computation Material Science, 156, 315-320.

Ma, K.Y, Yoon, S.1., Jang, A.-R., Jeong, H.Y ., Kim, Y.-J., Nayak, P.K., Shin, H.S. 2017.
Hydrogenation of monolayer molybdenum diselenide via hydrogen plasma
treatment. Journal of Materials Chemistry C, 5(43), 11294-11300.

Mabelet, L.B., Malonda-Boungou, B.R., Mabiala-Poaty, H.B., Raji, A.T., M’Passi-
Mabiala, B. 2020. Energetics, electronic and magnetic properties of monolayer
WSe2 doped with pnictogens, halogens and transition-metal (4d, 5d) atoms: An
ab-initio study. Physica E: Low-dimensional Systems and Nanostructures, 124,
114161.

Mayorov, A. S., Gorbachev, R.V., Mozorov, S.V., Britnell, L., Jalil, R., Ponomdarenko,
L.A., Blake, P., Novoselov, K.S., Watanable, K., Taniguchi, T., Geim, A.K. 2011.
Micrometer-scale ballistic transport in encapsulated graphene at room
temperature. Nano Letters, 11(6), 2396-2399.

Nair, R.R., Wu, H.A., Jayaram, P.N., Grigorieva, I.V. and Geim, A.K. 2012. Unimpeded
permeation of water through helium-leak-tight graphene-based membranes.
Science, 335(6067), 442-444.

Nipane, A., Karmakar, D., Kaushik, N., Karande, S., Lodha, S. 2016. Few-layer MoS2 p-
type devices enabled by selective doping using low energy phosphorus
implantation. ACS Nano, 10(2), 2128-2137.

Novoselov, K. S., Geim, A. K., Morozov, S. V., Jiang, D. E., Zhang, Y., Dubonos, S. V.,
Grigorieva I. V. and Firsov, A. A. 2004. Electric field effect in atomically thin
carbon films. Science, 306(5696), 666-669.

Onofrio, N., Guzman, D., Strachan, A. 2017. Novel doping alternatives for single-layer
transition metal dichalcogenides. Journal of Applied Physics, 122(18), 5102.

Pandey, S.K., Alsalman, H., Azadani, J.G., Izquierdo, N., Low, T., Campbell, S.A. 2018.
Controlled p-type substitutional doping in large area monolayer WSe2 crystals
grown by chemical vapor deposition. Nanoscale, 10(45), 21374-21385.

Park, S., Yun, S. J., Kim, Y. I, Kim, J. H., Kim, Y. M., Kim, K. K. and Lee, Y. H. 2020.
Tailoring Domain Morphology in Monolayer NbSe2 and W x Nbl-x Se2
Heterostructure. ACS Nano, 14(7), 8784-8792.

52



Peng, R., Ma, Y., Huang, B., Dai, Y. 2019. Two-dimensional Janus PtSSe for
photocatalytic water splitting under the visible or infrared light. Journal of
Material Chemistry A, 7(2), 603-610.

Pierucci, D., Henck, H., Aziza, Z.B., Naylor, C.H., Balan, A., Rault, J.E., Silly, M.G.,
Dappe, Y.J., Bertran, Févre, P.Le., Sirotti, F., Johnson, A.T.C., Ouerghi, A. 2017.
Tunable doping in hydrogenated single layered molybdenum disulfide. ACS
Nano, 11(2), 1755-1761.

Raffone, F., Ataca, C., Grossman, J.C., Cicero, G. 2016. MoS2 enhanced t-phase
stabilization and sunability through alloying. The journal of physical chemistry
letters, 7(13), 2304-2309.

Rafig, M. K. S. B. and Akhtaruzzaman, M. 2022. Novel chalcogenides and their
fabrication techniques. In Comprehensive Guide on Organic and Inorganic Solar
Cells. Academic Press, 171-185.

Robertson, A.W., Lin, Y-.C., Wang, S., Sawada, H., Allen, C.S., Chen, Q., Lee, S., Leg,
G.-D., Lee, J,, Han, S., Yoon, E., Kirkland, A.l., Kim, H., Suenaga, K., Warner,
J.H. 2016. Atomic structure and spectroscopy of single metal (Cr, V)
substitutional dopants in monolayer MoS2. ACS Nano, 10(11), 10227-10236.

Sashikesh, G., Ford, M. S., Softley, T. P. 2013. lonization of Rydberg H2 molecules at
doped silicon surfaces. The Journal of Chemical Physics, 138(11), 114308.

Singh, N. and Schwingenschlogl, U. 2017. A route to permanent valley polarization in
monolayer MoS2, Advanced Materials (Deerfield Beach, Fla.), 29(1), 1600970.

Su, S.H., Hsu, Y.T., Chang, Y.H., Chiu, M.H., Hsu, C.L., Hsu, W.T., Chang, W.H., He,
J.H., Li, L.J. 2014. Band gap-tunable molybdenum sulfide selenide monolayer
alloy. Small, 10, 2589-2594.

Suh, J.,, Park, T.-E., Lin, D.-Y., Fu, D., Park, J., Jung, H.J., Chen, Y., Ko, C., Jang, C.,
Sun, Y., Sinclair, R., Chang, J, Tongay, S., Wu, J. 2014. Doping against the native
propensity of MoS2: degenerate hole doping by cation substitution. Nano Letters,
14(12), 6976-6982.

Suzuki, H., Liu, Y., Misawa, M., Nakano, C., Wang, Y., Nakano, R., Ishimura K., Tsuruta
K. and Hayashi, Y. 2023. Intermediate state between MoSe2 and janus MoSeS
during atomic substitution process. Nano Letters, 23(10), 4533-4540

Trivedi, D. B., Turgut, G., Qin, Y., Sayyad, M.Y., Hajra, D., Howell, M., Liu, L., Yang,
S., Patoary, N.H., Li, H., Petri¢, M.M., Meyer, M., Kremser, M., Barbone, M.,
Soavi, G., Stier, A.V., Miiller, K., Yang, S., Esqueda, I.S., Zhuang, H., Finley,
J.J., Tongay, S. 2020. Room-temperature synthesis of 2D janus crystals and their
heterostructures. Advanced Materials, 32(50), 2006320.

Wang, X., Gong, Y., Shi, G., Chow, W.L., Keyshar, K., Ye, G., Vajtai, R., Lou, J., Liu,

Z., Ringe, E., Tay, B.K., Ajayan, P.M. 2014. Chemical vapor deposition growth
of crystalline monolayer MoSe2. ACS Nano, 8(5), 5125-5131.

53



Wang, Y., Tseng, L.-T., Murmu, P.P., Baoc, N., Kennedy, J., lonesc, M., Ding, J., Suzuki,
K., Li, S., Yi, J. 2017. Defects engineering induced room temperature
ferromagnetism in transition metal doped MoS2. Materials and Design, 121, 77-
84.

Wang, J., Shu, H., Zhao, T., Liang, P., Wang, N., Cao, D., Chen, X. 2018. Intriguing
electronic and optical properties of two-dimensional Janus transition metal
dichalcogenides. Physical Chemistry Chemical Physics, 20(27), 18571-18578.

Wong, S.L., Liu, H., Chi, D. 2016. Recent progress in chemical vapor deposition growth
of two-dimensional transition metal dichalcogenides. Progress in Crystal Growth
and Characterization of Materials, 62, 9-28.

Wu, S., Zeng, Y., Zeng, X., Wang, S., Hu, Y., Wang, W., Yin, S., Zhou, G., Jin, W., Ren,
T., Guo, Z., Lu, J. 2019. High-performance p-type MoS2 field-effect transistor by
toroidal-magnetic-field controlled oxygen plasma doping. 2D Materials, 6(2),
025007.

Xu, K., Wang, Z., Du, X., Safdar, M., Jiang, C. and He, J. 2013. Atomic-layer triangular
WSe2 sheets: synthesis and layer-dependent photoluminescence property.
Nanotechnology, 24(46), 465705.

Xu, E.Z., Liu, H.M., Park, K., Li, Z., Losovyj, Y., Starr, M., Werbianskyj, M., Fertig,
H.A., Zhang, S.X. 2017. p-Type transition-metal doping of large-area MoS2 thin
films grown by chemical vapor deposition. Nanoscale, 9(10), 3576-3584.

Yang, L., Majumdar, K., Liu, H., Du, Y., Wu, H., Hatzistergos, M., Hung, P.Y.,
Tieckelmann, R., Tsai, W., Hobbs, C., Ye, P.D. 2014. Chloride molecular doping
technique on 2d materials: WS2 and MoS2. Nano Letters, 14(11), 6275-6280.

Yang, Y., Pu, H., Di, J, Zang, Y. Zhang, S., Chen, C. 2018. Synthesis and
characterization of monolayer Er-doped MoS2 films by chemical vapor
deposition. Scripta Materialia, 152, 64-68.

Yang, J.,, Wang, A., Zhang, S., Liu, J., Zhong, Z., Chen, L. 2019. Coexistence of
piezoelectricity and magnetism in two-dimensional vanadium dichalcogenides.
Physical Chemistry, 21(1), 132-136

Yao, Q.F., Cai, J.,, Tong, W.Y., Gong, S.J., Wang, J.Q., Wan, X., Duan, C.G., Chu, J.H.
2017. Manipulation of the large Rashba spin splitting in polar two-dimensional
transition-metal dichalcogenides. Physical Review B, 95(16), 165401.

Yue, Q., Chang, S., Qin, S., Li, J. 2013. Functionalization of monolayer MoS2 by
substitutional doping: a first-principles study. Physics Letters A, 377(19-20),
1362-1367.

Zhang, K. H., Feng, S., Azcatl, A., Lu, N., Addou, R., Wang, B., Zhou, C., Lerach, J.,
Kim, M.J., Chen, L.-W., Wallace, R.M., Terrones, M., Zhu, J., Robinson, J.A.
2015. Manganese doping of monolayer MoS2: the substrate is critical. Nano
Letters, 15(10), 6586-6591.

54



Zhang, K., Bersch, B.M., Joshi, J., Addou, R., Cormier, C.R., Zhang, C., Xu, K., Briggs,
N.C., Wang, K., Subramanian, S., Cho, K., Fullerton-Shirey, S., Wallace, R.M.,
Vora, P.M., Robinson, J.A. 2018. Tuning the electronic and photonic properties
of monolayer MoS2 via in situ rhenium substitutional doping. Advanced
Functional Materials, 28(16), 1706950.

Zhang, F., Lu, Y., Schulman, D.S., Zhang, T., Fujisawa, K., Lin, Z., Lei, Y., Elias, A.L.,
Das, S., Sinnott, S.B., Terrones, M. 2019. Carbon doping of WS2 monolayers:
Bandgap reduction and p-type doping transport. Science Advances, 5(5), 5003.

Zhang, S., Jin, H., Long, C., Wang, T., Peng, R., Huang, B., Dai, Y. 2019. MoSSe
nanotube: a promising photocatalyst with an extremely long carrier lifetime.
Journal of Materials Chemistry A, 7(13), 7885-7890.

Zhang, C., Nie, Y., Sanvito, S., Du, A. 2019. First-principles prediction of a room-
temperature ferromagnetic janus VSSe monolayer with piezoelectricity,
ferroelasticity and large valley polarization. Nano Letters, 19(2), 1366-1370.

Zhao, P., Liang, Y., Ma, Y., Huang, B., Dai, Y. 2019. Janus chromium dichalcogenide
monolayers with low carrier recombination for photocatalytic overall water-
splitting under infrared light. Journal of Physical Chemistry C, 123(7), 4186-4192.

Zhong, M., Shen, C., Huang, L., Deng, H-.X., Shen, G., Zheng, H., Wei, Z., Li, J. 2019.
Electronic structure and exciton shifts in Sb-doped MoS2 monolayer. npj 2D
Materials and Applications, 3(1), 1.

Zhou, C., Raju, S., Li, B., Chan, M., Chali, Y. and Yang, C. Y. 2018. Self-driven metal—
semiconductor—metal WSe2 photodetector with asymmetric contact geometries.
Advanced Functional Materials, 28(45), 1802954.

55



	ÖZET
	ABSTRACT
	TEŞEKKÜR
	İÇİNDEKİLER
	SİMGELER VE KISALTMALAR
	ŞEKİLLER DİZİNİ
	1. GİRİŞ
	1.1. İki Boyutlu (2D) Malzemeler ve Özellikleri
	Şekil 1.1. 2D malzemele ailesi (Li and Wang 2019)

	1.2 İki Boyutlu Geçiş Metali İkili Kalkojenit Malzemeler
	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).
	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 ...
	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 ...
	Şekil 1.5. Janus WSeS yapısı ve Se düzleminden S düzlemine yönelen elektrik alan gösterimi.
	Şekil 1.6. WSeS ve MoSeS enerji bant yapısı (Guo and Dong 2018)

	1.3 TMDC’lerin Katkılanması
	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).


	2. KAYNAK ÖZETLERİ
	Şekil 2.1. Re ve V katkılı geçiş metali ikili kalkojenit (TMDC) tek katmanlarının atomik yapıların STEM görüntüleri (Li et al. 2021).
	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).
	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 ö...

	3. MATERYAL ve YÖNTEM
	3.1 Katkılı WO3 Tozlarının Elde Edilmesi
	3.1.1 Ta katkılı WO3 tozlarının elde edilmesi
	Şekil 3.1. Ta katkılı öncü tozun hazırlanmasında kullanılan farklı yöntemlerin şeması (a)Manyetik karıştırıcı (b) Sonikasyon banyosu (c) Ultrasonik homojenizatör.

	3.1.2 Ultrasonik homojenizatör yönteminde işlem süresinin WO3 tozunun tane boyutuna etkisinin incelenmesi
	3.1.3. Ultrasonik homojenizatör yöntemiyle tane boyutu küçültülen WO3 tozunun Ta ve Nb ile katkılanması
	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
	3.2. Ta ve Nb Katkılı 2D WSe2 ve Janus WSeS Tekil Tabakaların Büyütülmesi
	Şekil 3.3. CVD yöntemi ile 2D malzemelerin üretilmesinin şematize edilmesi
	Şekil 3.4. ICP’nin kullanıldığı deney düzeneği ile WSSe Janus yapının üretim (a) şematiği ve (b) mekanizması.

	3.3. Karakterizasyon Yöntemleri
	3.3.1 X-ışını kırınım ölçümleri
	3.3.2 Taramalı elektron mikroskop ve enerji dağılım spektrometri ölçümleri
	3.3.3 X-ışını fotoelektron spektroskopisi ölçümleri
	3.3.4 Optik mikroskop ölçümleri
	3.3.5. Raman ölçümleri
	3.3.6. Atomik kuvvet mikroskobu ölçümleri

	4. ARAŞTIRMA BULGULARI ve TARTIŞMA
	4.1. Katkılı WO3 Tozlarının XRD Ölçümleri
	4.1.1. Ta katkılı WO3 tozlarının XRD ölçümleri
	Şekil 4.1. WO3 ve % 1-5 Ta katkılı WO3 tozlarının XRD desenleri

	4.1.2. Nb katkılı WO3 tozlarının XRD ölçümleri
	Şekil 4.2. Nb2O5, WO3 ve Nb katkılı WO3 tozlarının XRD desenleri

	4.2. SEM ve EDX Ölçümleri
	4.2.1. Ta katkılı WO3 tozlarının SEM ve EDX ölçümleri
	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.
	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.
	Şekil 4.5. (a) Etanol, (b) İzopropil Alkol, (c) Hekzan çözücüleri kullanılarak hazırlanmış Ta katkılı WO3 tozlarının SEM görüntüleri.
	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.

	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.

	4.3. XPS Ölçümleri
	Şekil 4.9. XPS spektrumları (a) WO3, Ta2O5 genel spektrum % 3 Ta2O5-WO3, (b) C1s spektrumu, (c) W4f spektrumu, (d) Ta4f spektrumu.

	4.4. Optik Mikroskop Analizleri
	4.4.1. Ta katkılı WSe2 tabakalarının optik mikroskop analizleri
	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
	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
	Şekil 4.12. CVD büyütmesi yapılan (a-d) % 5-30 WSe2: Nb katkılı tabakaların optik mikroskop görüntüleri.

	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.

	4.5. Ta Katkılı WSe2 ve Janus WSeS Tabakalarının SEM Analizleri
	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) CVD ile büyütülen katkısız ve % 1-5 WSe2: Ta katkılı WSe2 tabakaların, (b) Katkılı Janus tabakaların Raman analizleri.

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

	4.7.2. Nb katkılı WSe2 ve Nb katkılı WSeS tabakalarının PL analizleri
	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
	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
	Şekil 4.21. (a) CVD ile büyütülen % 5 Nb katkılı WSe2 tabakaların, (b) Nb katkılı Janus WSeS yapılarının AFM görüntüleri.


	5. SONUÇ ve ÖNERİLER
	KAYNAKLAR

