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Ozet

Sol-jel prosesi diger film yapim metotlaria gore diisiik sicaklikta islenmesi, biiyiik ytizeylerin kolayca kaplanmasi, film veya
kaplamanin yiizeye iyi yapisabilmesi, homojen oksit film olusmasi, filmin bilesim ve gozenekliliginin ayarlanabilmesi gibi
bir¢ok avantaja sahip oldugu icin yaygin olarak kullanilan bir metottur. Sol-jel kalin filmler elektro-aktif tiirtin diftizyonunu
engelleyebilecegi icin sensér uygulamalar1 i¢in uygun degildir. Homojen ve ince filmler alkolle seyreltilmis soller kullanilarak
hazirlanabilir. Daha gozenekli bir yapiya sahip olan ince filmlerden analitin diftizyonu daha hizlidir ve béylece sensoriin cevap
stiresi daha kisa olur. Film gozenekliligi sol-jel kaplama ¢ozeltilerinin bilesiminin degistirilmesiyle ayarlanabilir. Bu calismada,
GLYMO ve TEOS kullanilarak hazirlanan sol-jel kaplama ¢6zeltisinin bilesiminin hidrojen peroksit sensoriin yanitlarina etkisi
incelenmistir. C6zelti bilesiminin hidrojen peroksit sensoriin yanitlari tizerine 6nemli bir etkiye sahip oldugu belirlenmistir.

Anahtar Sozciikler: Sol-jel, Elektrot modifikasyonu, Secimli ge¢irgen membran, Hidrojen peroksit

Abstract

The sol-gel process is an extensively used method to prepare the various coating and films because it has a many advantages
according to other film formation methods, such as low temperature processing, easy coating of large surfaces, good adhesion
ability to surface of film or coating, homogeneous oxide film formation, and adjustment of film composition and porosity. Sol-
gel thick films are not appropriate for the sensor applications because they may block the diffusion of electro-active analyte
through the film. Homogeneous and thin films can be prepared using sols diluted with alcohol. The diffusion of analyte through
thin films, which have more porous structure, is faster and therefore, the response time of sensor is shorter. The film porosity
can be adjusted by changing the composition of sol-gel coating solution. In this study, effect of the composition of sol-gel coating
solution prepared using GLYMO and TEOS on responses of hydrogen peroxide sensor has been investigated. It was determined
that the composition of solution had an important effect on the responses of hydrogen peroxide sensor
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1. Giris

Elektroanalizde elektron transfer kinetigi ve mekaniz-
masinin incelenmesi ve termodinamik parametrelerin
belirlenmesinde altin, platin ve karbon elektrotlar
calisma elektrodu olarak c¢ok sik kullanilmaktadir.
[letkenliklerinin yiiksek ve inert oluslart1 en onemli
avantajlar1 olup bulunduklar1 ortamda ytizeylerinde
meydana gelen adsorpsiyon ve kimyasal reaksiyonlarla
kirlenmelerinden dolay1 pasiflesmeleri ise dezavantaj-
laridir. Bu olaylar sonucunda elektrotlardan beklenen
sonug elde edilemez (Diamond 1998, Wang 2000, Bard
ve Faulkner 2001). Bu tip elektrotlar ¢iplak olarak kulla-
nildiklar1 zaman benzer redoks karakterine sahip tiirleri
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ayirma kabiliyetleri zayiflar ve meydana gelen redoks
reaksiyonlarinda genellikle yavas elektron transferi olur.
Boylesi elektrokimyasal reaksiyonlara gerekenden daha
yiiksek potansiyel uygulanarak yeterli elektron transfer
hizina ulasilabilir. Bu sorunlardan dolayt ilk olarak 1970’
li yillarda kimyasal modifiye elektrot kavrami ortaya
atilmis ve kati elektrot ytizeylerine ince tabakalar uygu-
lanarak elektrokimyasal reaksiyonlarin daha iyi kontrol
edilebilir olmast amaclanmustir.

Elektrokimyasal olaylarda modifiye elektrotlarin kulla-
nilmasi ile bazi avantajlar saglanabilir.

Bunlar1 su sekilde siralamak miimkiindiir: Elektrot
ylizeylerinin kirlenmesi ©nlenerek elektron transfer
reaksiyonlar1 hizlandirilabilir; interferanslar en aza indi-
rilerek veya ortadan kaldirilarak hedef analite kars1 secici



Demirkiran, Ekinci / Sol-jel Kaplama Cozeltisi

tanima saglanabilir; elektrodun kararliligi arttirilarak
ilgilenilen analit igin tekrarlanabilir sonuglar almabilir;
biyokataliz gerceklestirilebilir. Biittin bu uygulamalarda
esas olarak elektrodun segiciliginin, duyarhiliginin ve
kararliliginin artirilmasi amaclanir (Wang 1991, Lyons
1996, Wang 2000).

Elektrot modifikasyonunda modifiye edici ajanin elekt-
rot yiizeyine adsorpsiyonu veya kovalent baglanmasi
en genel uygulanan metotlardir. Bircok modifiye edici
madde igersinde son yillarda 6zellikle cesitli polimerle-
rin elektrot yiizeylerine uygulanmasiyla degisik amaclar
icin polimer modifiye elektrotlar hazirlanmigtir. Polimer
filmlerin neredeyse vazgecilmez modifiye ediciler olma-
sina karsin son 20 yillik stire icersinde 6zellikle silisyum
alkoksitlerden sol-jel prosesiyle hazirlanan ince film ve
kaplamalar da elektrot modifikasyonunda ¢okca kulla-
nilmaktadir. flk olarak 1990’1 yillarin baslarinda ortaya
¢ikan silika modifiye elektrotlar ilerleyen yillarda daha
fazla ilgi cekmis ve bu filmlere enzim tutuklanarak biyo-
sensor gelistirilmesinde de kullanilmasiyla birlikte bu
alandaki ¢alismalar biiytik bir hiz kazanmustir.

Sol-jel metodu ile kat1 filmler olusturmak amaciyla sivi
cozeltilerin kullanilmasi ve bdylece cesitli kimyasal
bilesimlere sahip kaplama ¢ozeltilerinin hazirlanmasina
imkan tanimasi, degisik geometrilere sahip maddelerin
kolaylikla kaplanabilmesi gibi avantajlarindan dolay1 bu
prosesin onemli uygulama alanlarindan birisi ince film
ve kaplama yapimi olmustur (Mackenzie ve Bescher
2000). Sol-jel prosesiyle hazirlanan film ve kaplamalar
bu prosesin ilk ticari uygulamalarini olusturur. Once
optik kaplamalar seklinde uygulanan filmler daha sonra
elektronik ve korozyon onleyici kaplamalar ve poroz
filmler seklinde cesitli alanlara uygulanmistir (Brinker
ve Scherer 1989).

Sol-jel filmlerle kaplama yapilmasiyla malzemelerin
asinmaya, cizilmeye ve korozyona kars: direncli olma-
lar1, kaplanacak maddelerin optik 6zelliklerinin degis-
tirilmesi, ytizeye hidrofobik o6zellik kazandirilmasi,
elektriksel yalitkanligin saglanmasi, termal kararlilik
ve anti bakteriyel 6zellik kazandirilmas: gibi amaclarin
yani sira son zamanlarda sensor gelistirilmesi amaciyla
da bu filmler kullanilmaktadir (Brinker ve Scherer 1989,
Guglielmi 1997, Collinson 2002, Chou vd. 2003, Sayilkan
vd. 2003, Uyanik vd. 2006, Tatar vd. 2007).

Elektroanalitik amacl sol-jel modifiye elektrotlarin
hazirlanmasinda silika sol ¢ozeltisinin dogrudan elekt-
rot ytizeyinde filmi olusturulabilir ya da farkli iletkenlik
saglayic tiirleri de iceren sol ¢ozeltilerinin kullanilma-
styla modifiye elektrotlar hazirlanabilir. Sol ¢ozeltisine
polimerler (iletken, redoks, iyon degisim polimerleri),
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karbon toz, altin partikiilleri, degisik mediyatorler ve
enzimlerin ilavesiyle farkli uygulamalar igin bircok
modifiye elektrot hazirlamak miimkiindiir. Elektroana-
litik olarak sol-jel filmler eletrokataliz ve onderistirme
calismalarinda, iyon degisim ve permselektif kaplamalar
seklinde, biyosensor uygulamalarinda kullanilmaktadir
(Walcarius 2001, Walcarius vd. 2005).

Organik-inorganik hibrit sol-jel filmlerin hazirlanmasina
en uygun ¢ikis maddeleri organoalkoksisilanlardir. Bun-
lar, yapilarina organik molekiillerin baglanmasiyla modi-
fiye edilmis silisyum bilegikleri olup genel formiilleri
R’ Si(OR),  seklinde gosterilebilir. Burada R” bir organik
grup olup fonksiyonel veya nonfonksiyonel olabilir. R’
nonfonksiyonel bir grup oldugunda metil, etil, propil
gibi bir alkil grubudur. Bu durumda organik grup ag:
modifiye edici olarak gorev yapar. R” grubu Si atomuna
Si-C bag ile baghdir ve hidroliz olmaz. R” grubunda ayni
zamanda vinil, metakril, epoksi, glisidioksi, amino gibi
fonksiyonel gruplarda bulunuyorsa bunlar ag olustu-
rucu olarak davranirlar. Bu tip ¢ikis maddeleri daha ¢ok
organofonksiyonel alkoksisilanlar olarak ifade edilirler
ve genel olarak F-(CH,) -Si(OR), seklinde gosterilirler.
Ormosil (organically modified silanes) olarak bilinen bu
¢ikis maddelerinin kullanilmasiyla hem inorganik bir ag
olusur hem de polimerlesen organik yapilar yardimryla
organik bir ag elde edilir (Brinker ve Scherer 1989, Wen
ve Wilkes 1996, Haryadi 2005, Tripathi vd. 2006, Dash
vd. 2008). Hibrit organik-inorganik silika malzemeler
genellikle tetraalkoksisilanlarla bir veya daha fazla orga-
noalkoksisilanin birlikte hidroliz ve kondenzasyonuyla
hazirlanirlar. Burada siloksan (alkoksisilan) ¢ikis mad-
desi olusacak yapinin iskeletini olusturma fonksiyonunu
saglarken, organofonksiyonel silanlar hem bu yapinin
olusmasina katkida bulunurlar hem de yapilarindaki
organik fonksiyonel gruplarin olusan aga katilmasim
saglarlar (Haryadi 2005).

Sol-jel calismalarinda ¢okga kullanilan bir ¢ikis maddesi
olan TEOS'un hidroliz ve kondenzasyonu sonucunda saf
silika inorganik bir ag olusur. TEOS tetrafonksiyonel bir
silan bilesigi olup dort grubundan birbirine baglanmis
bir yap1 olusturur. Bu yapida olusan bosluklar gozenek-
liligi saglar. Silika ag lineer veya diizenli olarak dallan-
mis inorganik polimer yapilar1 olusturur ve dallanmalar
jellesmeyi saglar. GLYMO ise bir organofonksiyonel
trialkoksi silan bilesigidir. Yapisinda bulunan orga-
nik grup uzundur ve bu grup organik polimerizasyon
gerceklestirebilir, capraz bagh bir yapi olusturabilir.
Soljel film hazirlanmasinda, GLYMO tetrafonksiyonel
alkoksi silanlarla (TEOS, TMOS gibi) birlikte kullanilan
bir organofonksiyonel trialkoksi silan ¢ikis maddesidir.
Yapisindaki silisyumdan dolay1 bir taraftan SiO, kay-
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nag1 olarak gorev yaparak inorganik agmn olusumuna
katkida bulunurken diger taraftan yapisindaki organik
fonksiyonel gruptaki epoksi halkasinin acilmasiyla
organik polimerlesmeye ugrar ve boylece organik-inor-
ganik fazlar arasinda kovalent bagli hibrid bir ag yap1
olusturur (Macan vd. 2004). Diger organofonksiyonel
trialkoksi silan monomerleri gibi GLYMO, kaplama ve
film yapiminda baglayic1 ajan olarak kullanilir (Matejka
vd. 2000). Epoksi grubu sayesinde uygulandig ytizeye
filmin yapisma ozelligini iyilestirir ve boylece GLYMO
iceren filmler daha iyi bir mekanik kararlilik sergiler.
Ayrica, filme gozeneklilik kazandirir ve filmde kirilma-
lar1/catlamalar1 énlemede yardimci olur (Tripathi vd.
2006, Dash vd. 2008). GLYMO’ nun bu o6zelliklerinin
yani sira epoksi grubu biyo-molekiillerin amin grubuyla
reaksiyon verebilir. Dolayisiyla enzim tutuklanmasinda,
enzimin sol-jel matrikse kovalent olarak baglanmasini
saglayarak immobilizasyon isleminde kullanilabilir (Wu
vd. 1999, Paulikaite vd. 2006). Mekanik performansi
daha iyi olan filmler hidrolizlenmeyen organik gruplar
igceren ¢ikis maddeleri kullanilarak olusturulabilir (Dash
vd. 2008).

Sol-jel metodu ile modifiye elektrot hazirlanmasinda
gerek ¢ozeltinin hazirlanmas: gerekse filmin olusturul-
mas1 asamasinda dikkate alinmasi gereken bazi faktorler
soz konusudur. Film olusumu ¢o6zelti pH's1;, H,O/Si
orani, ¢ozeltinin yaslandirilmasi (aging), kullanilan ¢ikis
maddesi, filmin kurutma sicakligi ve kurutma siiresin-
den bir hayli etkilenmektedir. Bunlarm yani sira olustu-
rulacak filmin kimyasal bilesimi de oldukca 6nemlidir.

Bu ¢alismada, farkli silan bilesiklerinden sol-jel yontemi
ile hazirlanan platin modifiye elektrotlarla hidrojen
peroksit tayininde sensor yanitlari tizerine kaplama
¢Ozeltisi bilesiminin etkisi incelenmistir.

2. Gerec ve Yontem

Sol-jel kaplama ¢ozeltilerinin hazirlanmasinda 3-gli-
sidoksipropiltrimetoksi  silan-GLYMO (C;H, O.Si,
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%98, Aldrich), tetraetoksi silan-TEOS (C,H,O,Si,
%98, Aldrich), 2-butoksi etanol (BuOC,H,OH, Ald-
rich), hidroklorik asit (HCI, %37, Riedel-de-Haen) ve
saf su; elektrokimyasal deneylerde hidrojen peroksit
(H,0,, %40, Carlo Erba), askorbik asit (Carlo Erba)
ve okzalik asit (Carlo Erba); elektrolit ¢ozeltisinin
hazirlanmasinda ise potasyum kloriir (Carlo Erba)
kullanilmustir. Elektrokimyasal deneyler BAS 100W
(Bionalytical Systems, Inc.) elektrokimyasal analizor
kullanilarak gergeklestirilmistir. Deneylerde referans
elektrot olarak 3 M KCl i¢indeki Ag/AgCl elektrot
(BAS, MF-2063), calisma elektrodu olarak sol-jel film-
lerle modifiye edilmis Pt (BAS, MF-2013, 1.98 mm?)
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elektrot ve yardimci elektrot olarak da spiral disk
seklindeki platin elektrot kullanilmistir.

Sol-jel kaplama ¢ozeltisi bilesiminin hidrojen peroksit
yanitlarina olan etkisini gormek icin degisik bilesim-
lere sahip kaplama ¢ozeltileri, 50 mL’ lik agz1 kapatil-
mis cam beherlerde manyetik karistiric1 kullanilarak
oda sicakliginda hazirlanmistir. Hazirlanan ¢ozelti-
lerin timiinde GLYMO miktar1 1 mL olarak, TEOS
miktar1 ise degisik oranlarda alinmis ve hazirlanan
¢ozeltiler alkol ile farkli oranlarda seyreltilmistir.
Kaplama ¢ozeltilerinin hazirlanmasi su sekilde yapail-
mistir: Oncelikle 1 mL GLYMO behere konulmus ve
5 dakika karistirildiktan sonra kullanilacak miktarda
TEOS reaksiyon kabina ilave edilmistir. Elde edilen
karisim 10 dakika karistirildiktan sonra gerekli mik-
tarda derisik HCI karisima eklenmistir. 10 dakika da
bu sekilde karistirildiktan sonra belirli miktarda saf
su damla damla ilave edilmis ve berrak, homojen bir
sol ¢ozeltisi olusuncaya kadar karistirilmaya devam
edilmistir. Elde edilen berrak ¢tzeltiden 1 mL alina-
rak baska bir behere konulmus ve bunun tizerine sey-
reltilecek oran kadar 2-butoksi etanol ilave edilerek
bir siire daha karistirilmis ve olusan bu son c¢ozelti
kullanilarak elektrotlar kaplanmistir. Hazirlanan kap-
lama ¢6zeltisinden bir mikro pipet yardimiyla degisik
film kalinliklar1 elde etmek icin belirli miktarlarda
¢ozelti almnarak platin elektrot yiizeyine damlatilmis
ve oda sicakliginda kurutulmustur. Elektrokimyasal
ol¢timlerde, cam hiicre icerisine elektrolit ¢ozeltisinin
10 mL’ si konulduktan sonra referans, yardimci ve
modifiye calisma elektrodu bu elektrolit ¢ozeltisine
yerlestirilmistir. Calisilacak olan potansiyel uygula-
narak zemin akimin kararli hale (steady-state) ulas-
mast i¢in beklenmistir. Daha sonra dl¢timii yapilacak
olan tiirtin belirli miktar1 hiicre igersine enjekte edil-
mis ve bir sonraki enjeksiyon oncesinde akimin yine
kararli hale gelmesi i¢in beklenmistir. Boylece, ilgili
akim-zaman grafikleri elde edilmistir.

3. Sonuglar

Sol-jel prosesinde kondenzasyon reaksiyonlar1 sonu-
cunda birbiri ic¢ine girmis yogun bir jel yap1 meydana
gelir. Kaplama ¢ozeltisi bu haliyle kullanilirsa kalin film-
ler olusur, film ytiizeye iyi tutunamaz ve ytizeyden ayrilir
(Sayilkan vd. 2003). Sol-jel ince filmler alkolle seyreltilmis
sol ¢ozeltileri kullanilarak hazirlanirlar. Bu sekilde hem
soliin viskozitesi azalir ve daha seyreltik bir ¢ozelti olu-
sur, hem homojen bir ¢ozelti elde edilir ve hem de filmin
ylizeye yapismasi iyilestirilmis olur (Gupta vd. 2005).
Bunun yani sira ¢ozelti hazirlanmasinda kullanilan silan
bilesiklerinin miktar: da olusacak filmi yakindan etkile-
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mektedir. Bu, ayn1 zamanda ¢ozeltinin seyreltilmesiyle
ilgili bir durumdur. Kaplama ¢ozeltisinde silan miktari-
nin fazla olmasi, yani diisiik seyreltmelerde, kalin filmler
olusur. Bu durumda yeterli gozenek elde edilemeyebilir
ve 0rnegin, sensor uygulamalarinda diftizyon zorlasaca-
gindan yanitlar kiiciiliir veya hi¢ yanit alinamayabilir.
Kaplama c¢ozeltisi seyreltik oldukga silan miktar1 azala-
cagindan daha ince, diizgiin filmler olusur (Li vd. 1997).
Bu diistincelerle, materyal ve yontem boliimiinde anla-
tildig1 sekilde hazirlanan kaplama ¢ozeltilerinin bilesimi
ve bu ¢ozeltilerden hazirlanan modifiye platin elektrotlar
kullanilarak, interferans tiirler olan askorbik ve okzalik
asit ile tayin edilmek istenen hidrojen perokside kars:
alman yanitlar Cizelge 1'de verilmistir. Hidrojen perok-
sit elektrokimyasal olarak platin elektrot ytizeyinde 0.7
V’da (Ag/ AgCl referans elektroda karsi) tayin edilebilir.
Hidrojen peroksitin ytikseltgenmesi esnasinda ortam-
daki askorbik asit ve okzalik asit gibi baz1 elektroaktif
turler de ytikseltgenir ve hidrojen peroksidin sinyaline
girisim etkisi yaparlar. Bundan dolayi, interferans ttirle-
rin gegisinin engellendigi film kalmnligiin belirlenmesi
onemlidir. Cizelgede koyu renkle gosterilmis olan
degerler interferans tiirlerin gegisinin engellendigi
film kalinliklar1 olarak belirlenmistir. Bu ¢izelgede GT
simgesi GLYMO-TEOS sistemini, GT1, GT2, GT3, GT4,
GT5 ve GT6 ise kaplama amaciyla kullanilan ¢ozeltileri
ifade etmektedir. Cizelgede verilen sayisal degerlerden
goriilecegi gibi, elektrot ytizeyine damlatilan her bir kap-
lama ¢6zeltisinin miktar1 arttikca o ¢6zeltiden hazirlanan
filmlerden alman yarnitlar azalmaktadir. Belirli bir film
kalinhigma ulasildiginda interferans tiirlere karsi yanit
almamakta, buna karsilik hidrojen perokside yanit alin-
makta ancak elektrot ytizeyine damlatilan ¢ozelti miktar:
arttikca hidrojen peroksit yanitlarinda bir azalma oldugu
gozlenmektedir. Cizelge 1'de verilmis olan GT2, GT4 ve
GT6 kaplama c¢ozeltilerinden hazirlanan elektrotlardan
interferanslarin gegisinin engellendigi, hidrojen perok-
side karsi ise yanitlarin alindig film kalinliklarindaki
modifiye platin elektrotlarla elde edilen amperometrik
yanit grafikleri Sekil 1’de verilmistir. Elektrokimyasal
olctimler 0.1 M KCI elektrolitinde 0.7 V potansiyelde
yapimistir. Askorbik asit enjeksiyonlar: 500, 600 ve
700. saniyelerde, okzalik asit enjeksiyonlar1 900, 1000
ve 1100. saniyelerde yapildiktan sonra 1300. saniyeden
itibaren hidrojen peroksit enjeksiyonlar1 yapilmistir. Her
bir enjeksiyonda ilgili tiirtin 2 mM derisimdeki 6rnegi
kullanilmistir. Cizelge 1 ve Sekil 1 incelendigi zaman
hidrojen perokside karsi en yiiksek akim yanitlarinin
GT4 kaplama ¢ozeltisiyle hazirlanan elektrottan alinmis
oldugu gortilmektedir.
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4. Tartisma

Sol-jel film hazirlanmasinda kullanilan ¢ikis maddelerin-
deki reaktif olmayan organik gruplar sol-jel reaksiyon-
larma katilmazlar ve olusan silika agin icerisine girerler.
Organik ve inorganik kisimlarin ag icersindeki etkile-
simleri sonucunda mikroyapisal degisimler meydana
gelebilir ve bu degisimler yapinin esneklik, yogunluk ve
optik ozelliklerini degistirebilir. Bu etkilesimler yapinin
gozenekliliginin degismesine de sebep olabilir. Hidroliz-
lenmeyen organik gruplar igeren silanlarda bu gruplar
olusan jel ag yapinin icine girmeye ve oray: doldurmaya
calisirlar. Boylece hem daha siki bir yap: ortaya ¢ikmus
olur hem de gozeneklerin agikta kalan ytizeylerine yer-
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Sekil 1: A=GT2, B=GT4 ve C=GT6 cozeltilerinden elde edilen
filmlerle olusturulan elektrotlarin hidrojen peroksit enjeksi-
yonlarma verdikleri amperometrik yanitlar (10 mL 0.1 M KCl
elektrolit ¢ozeltisi ve 0.7 V potansiyelde, her biri 2 mM olmak
tizere toplam 10 enjeksiyon yapilmistir).
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Cizelge 1: GLYMO + TEOS karisimlarindan hazirlanan kaplama ¢ozeltileri ile olusturulan elektrotlardan elde edilen akim yanitlar1
(10 mL 0.1 M KClI elektrolit ¢dzeltisi ve 0.7 V potansiyelde, askorbik asit ve okzalik asit i¢in her biri 2mM derisimde 3’er enjeksiyon,

hidrojen peroksit icin her biri 2 mM derisimde 5 enjeksiyon yapilmustir).

GLYMO+TEOS  Seyreltme, Damlatilan kaplama Askorbik asit ve okzalik asit i¢in H,O, icin
miktari, (mL+mL) (mL/mL) ¢ozeltisi, (uL) toplam akim degisimi, (uA) akim degisimi, (uA)

1 0.024 1.056

2 0.000 0.653

(13{le 3 0.000 0.582

4 0.000 0.342

1 0.087 2272

2 0.038 1.141

1+03 1/3 3 0.000 0.752
GT2 4 0.000 0.634

5 0.000 0.533

1 0.029 1.121

2 0.000 0.826

é{é 3 0.000 0.634

4 0.000 0.435

2 0.112 2.248

3 0.044 1.476

1+04 13 4 0.000 0.876
GT4 5 0.000 0.634

6 0.000 0.631

1 0.078 1.292

2 0.029 0.904

1/2 3 0.000 0.574

GT5 4 0.000 0.303

5 0.000 0.244

2 0.083 1.367

3 0.082 1.097

1+05 1/3 4 0.000 0.735
GT6 5 0.000 0.533

6 0.000 0.488

lesmek suretiyle mikro kanallar1 doldururlar. Sonucta
gozenek boyutunun degismesine sebep olurlar. Bu
durum, sens¢r yanitlarinda degismelere sebep olabilir.
GLYMO' nun glisidoksipropil organik zinciri uzun olup
silika agdaki gozenekleri doldurmaya yetecek kadar
esnektir. Eger bu gruplar silika agdaki bosluklara girerse
kompakt bir yap1 olusabilir. Bununla birlikte bu grup-
taki epoksi fonksiyonel grubu asidik ortamda acilarak
bir diol olusur ve bunlarin reaktif olmasindan dolay1
kondenzasyon reaksiyonlarina katilabilirler, boylece
sistemin kondenzasyonunun tamamlanmasina yardimci
olabilirler.

Yukarida da ifade edildigi gibi, ¢ozelti hazirlanmasinda
kullanilan silan bilesiklerinin miktar1 olusacak filmi

yakindan etkilemektedir. Kaplama c¢ozeltisinde silan
miktarmin fazla olmasi, yani diisiik seyreltmelerde, kalin
filmler olusabilir. Dolayisiyla Cizelge 1 incelendiginde,
1/2 seyreltme oranlarinda elektrot ytizeyine daha az
miktarda kaplama ¢ozeltisi damlatilmasiyla olusan film-
lerden interferanslar engellenmis oldugu, 1/3 seyreltme
oranlarinda interferans tiirlerin gecisini engellemek igin
ise biraz daha fazla miktarda kaplama ¢ozeltisinin elektrot
ylizeyine damlatilmasi gerektigi anlasilmaktadir. Bunun
yani sira, GLYMO+TEOS miktarindaki degisimlerde,
cozelti igindeki TEOS miktar1 0.3 mL’den 0.4 mL’ye artti-
rildiginda yanitlarin arttigi ve TEOS miktar1 0.5 mL oldu-
gunda ise yanitlarin tekrar azaldigr hem Cizelge 1'den
hem de Sekil 1'den goriilmektedir. Yukarida ifade edilen
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aciklamalar dikkate alindig1 zaman bu durum anlasilabi-
lir. Olusturulan filmlerde gozenekliligi esas olarak TEOS
belirleyecektir. Dolayisiyla GLYMO+TEOS miktar1 1+0.3
mL iken, ¢ozelti icersinde GLYMO miktar1 fazla olacak-
tir. Boylece gerek TEOS azlig1 sebebiyle gozeneklilikteki
azalma gerekse olusan gozenekleri GLYMO'nun orga-
nik zincirinin daha fazla doldurmasi yamnitlarin distik
olmasina sebep olabilir. GLYMO+TEOS miktar: 1+0.4
mL oldugunda ise belirtilen bu etkiler ¢ozelti icersindeki
TEOS miktarinin artmastyla azalabilir. Dolayisiyla GT1
ve GT2 karisimlarinda olusan filmlere nazaran GT3 ve
GT4 filmlerden daha yiiksek yanitlarin alinmasi bekle-
nebilir. GLYMO+TEOS orani1 1+0.5 mL oldugunda yanit-
larin tekrar azalmaya baslamasi ise seyreltmeye ragmen
kaplama c¢ozeltisinin viskozitesinin yiiksek olmasima
baglanabilir. Ciinkii bu durumda GT5 ve GT6 kaplama
cozeltilerinde silan miktar1 diger ¢ozeltilerdekine gore
daha fazla olmaktadir. Bu filmlerin 1/3"den daha ytiksek
oranlarda seyreltilmesi denenmis, ancak olusan ¢ozelti-
ler elektrot ytizeyine damlatildiginda ¢ozeltinin elektrot
ytizeyinden kenarlara dogru tastig1 gozlendigi icin daha
yiiksek seyreltme oranlarinda deneyler yapilmamuistir.

Sonug olarak, elde edilen deneysel bulgulara gore sol-jel
prosesiyle silan bilesiklerinden sensér amacli hazirlanan
kaplama ¢ozeltilerinin bilesimi olusacak filmin gozenek-
liligini belirleyecegi igin sensor yanitlarini 6nemli oran-
larda etkileyebilecegi stylenebilir.
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