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OZET

Bu tez calismasi1 kapsaminda; nefes analizi uygulamalarinda kullanilmak tizere
farkli nano yapilara sahip TiO2 malzemeler, anodizasyon ve hidrotermal yontemleri
kullanilarak tretilip sensor ozelliklerinin gelistirilmesi i¢in Ag, Pd gibi metaller ve
C0304 pargaciklar ile fonksiyonel hale getirilmislerdir. Uretilen drneklerin yapisal ve
morfolojik 6zellikleri X-1sinlart kirinimi analizi (XRD), taramali elektron mikroskobu
(SEM), enerji dagilimli X-1s1mm1 spektrometresi (EDX) ve X-isimm1 fotoelektron
spektroskopisi(XPS) yontemleri kullanilarak incelenmistir. Ardindan {retilen
orneklerin sensOr yapisini alabilmesi i¢in ylizeyleri termal buharlastirma yontemi
kullanilarak Au elektrotlar ile kaplanmistir. Gaz sensor testleri ise insan nefesinde
hastalik belirteci 6zelligi gosteren asetona ve bu gazla ayni ortamda bulunabilen
hidrojen, etanol, tolien, ksilen gibi interferans gazlara kars1 farkli caligma
sicakliklarinda gergeklestirilmistir. Yiizeyi Ag ile fonksiyonel hale getirilmis TiO2
nano ¢ubuklar 0,25 ppm asetonu algilayip ayn1 zamanda segici bir 6zellik gostererek
0,035 ppm etanole karsi duyarsiz kalmasiyla nefes analizi uygulamalarinda diyabet
hastaliginin teshisi i¢in kullanilmaya aday bir sensor 6zelligi sergilemistir. Yapilan gaz
Olglim sonuglarina gore katkisiz ve fonksiyonel hale getirilmis farkli TiO2 nano

yapidaki gaz sensdrlerinin algilama 6zellikleri tartigilmistir.

Anahtar Kelimeler: Nefes Analizi, Fonksiyonellestirme, TiO2, Nano Cubuk, Nano

Tiip, Gaz Sensorii.



SUMMARY

In this thesis, different nanostructured TiO2 samples as nanotubes and nanorods
were synthesized with hydrothermal and anodization methods for using human
exhaled breath analysis applications. Then, the surface functionalization was held with
noble metals (Ag, Pd) and Co3O4 particles via thermal evaporation and cathodic
deposition, respectively. X-ray diffraction analysis (XRD), scattering electron
microscopy (SEM), energy dispersive X-ray spectrometry (EDX) and X-ray
photoelectron spectroscopy (XPS) was used to characterize fabricated samples. For
gas sensor measurements, Au electrodes was deposited on the surface of the samples
by thermal evaporation method. Fabricated sensors were exposed to some of the
human breath markers such as acetone and various interference gases (hydrogen,
ethanol, toluene, xylene) at different operation temperatures. TiO, nanorods with
functionalised Ag sensors was sensed extremely low concentration (0,25 ppm) of
acetone while wasn’t sensed ethanol. Thus, it could be a candidate sensor for using
human exhaled breath analysis. According the sensor measurement results, the sensing

properties of the different nanostructural TiO2 sensors was discussed.

Key Words: Human Exhaled Breath Analysis, Functionalization, TiOz, Nanorod,
Nanotube Gas Sensor.
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Kisaltmalar

TiO2 . Titanyum dioksit

Ag . Glmiis

Pd : Paladyum

Pt . Platin

XRD : X-isimlart kirmimi analizi
SEM . Taramali elektron mikroskobu
EDX . Enerji dagilimli X-151n1 spektrometresi
IDE . Interdijital elektrot

HCN . Hidrojen siyaniir

ppm :  Milyonda bir parcacik

ppb . Milyarda bir pargacik

Ppt . Trilyonda bir parcacik

Zn0O : Cinko oksit

SnO2 . Kalay oksit

CuO . Bakir oksit

QCM . Kuvartz kristal mikro balans
SAW . Yiizey akustik dalga

WO3 . Tungsten oksit

CO; . Karbon dioksit

NH3 : Amonyak

H2S . Hidrojen siilfiir

NO . Nitrik oksit

CcoO . Karbon monoksit

Al>,O3 : Aliminyum oksit

HCI . Hidroklorik asit

Au : Altin
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1. GIRIS

Nefes; tipki kan, idrar ve ter gibi insan viicudunun g¢alisma sistematiginin bir
sonucu olarak ortaya g¢ikmaktadir. Metabolizmanin calismast ve onu olusturan
sistemlerdeki olas1 hastalik belirtileri hakkinda birtakim bilgileri barindirmaktadir.
Insan nefesinde bulunan bazi gazlarin konsantrasyon degerlerinin normalinden farkli
olmast; o gaz ile iliskilendirilen bazi hastaliklarin gostergesi konumundadir [1,2]. Bu
yilizden insan nefesi analiz edilerek bazi hastaliklarin belirlenmesi miimkiindiir. Son
yillarda, arastirmacilar bu noktadan yola ¢ikarak nefes analizi uygulamalarinda
kullanilabilecek yiiksek hassasiyete sahip, segici ve gilivenilir gaz sensorleri lizerinde
caligmalarini siirdiirmektedir. Bu baglamda gazi iyi adsorbe edebilmeleri, kolay
iretilebilmeleri, ucuz olmalar1 ve dogada bol miktarda bulunmalar1 gibi nedenlerden
dolay1 ilgi, metal oksit gaz sensorleri tizerinde yogunlagmaktadir [3,4]. Basta ZnO,
SnOz, TiO2, CuO olmak iizere farkli pek ¢ok metal oksit malzeme, gaz sensorii
uygulamalarinda kullanilmaktadir [5].

Gaz sensorii uygulamalarinda metal oksit malzemeler siklikla tercih edilmesine
ragmen bazi durumlarda tek baslarina yetersiz kalmaktadir. Ozellikle nefes analizi gibi
uygulamalarda hedef gaza karsi segicilik, diisiik konsantrasyonlarda istenilen yiiksek
hassasiyet gibi durumlar s6z konusu oldugunda sensor 6zelliklerinin gelistirilmesi
gerekmektedir. Daha yiiksek yilizey-hacim oranina sahip olmasi ve buna bagli olarak
gaz algilamada bir artis saglamasi nedeniyle algilama tabakasi olarak kullanilan metal
oksit malzemeler; nano tiip, nano ¢ubuk, nano tel gibi yapilarda iiretilmektedir [6]. Bu
sayede nano yapida liretilen metal oksit malzemeler hassasiyet, tepki siiresi, sensor
calisma sicakligi gibi bazi1 sensor Ozellikleri lizerinde olumlu yoénde etkiler
sunmaktadir. Yine hedef gaza karsi seciciligi saglamak s6z konusu oldugunda metal
oksit malzemelerin yiizeyini katalizor gorevi tistlenebilecek olan Ag, Pd, Pt gibi bir
metal ile fonksiyonel hale getirmek gaz algilama 6zelliklerinin gelistirilmesinde etkili
olabilmektedir [7-10].



2. GENEL BILGILER

Yasadigimiz atmosfer ortaminda dogal olarak bulunan ya da yapay etkiler
sonucu olusan pek cok farkli gaz tiirii bulunmaktadir. Bu gazlardan bazilar1 yasayan
organizmalar i¢in 6nemli bir gereksinim konumundayken bazilar1 oldukca tehlikeli
olabilmektedir. Asagida yer alan tabloda atmosferde bulunan gazlarin hacimsel olarak

ve konsantrasyon olarak dagilimlar yer almaktadir [11].
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Sekil 2.1: Atmosferdeki gaz konsantrasyon dagilimlari.

Ozellikle teknolojik olarak gelinen son noktayla birlikte yapilan iiretimlerin
hemen her asamasinda gazlarin endiistriyel anlamda kullanimlari artmigtir. Sanayinin
pek ¢ok farkli alaninda, tipta, farkli bilimsel arastirma alanlarinda, kisacasi giindelik
yasami olusturan ¢ogu temel alanda genis bir yelpazede gaz tiirleri kullanilmaktadir.
Bu kadar yaygin oranda gaz kullanimi beraberinde bu gazlarin neden oldugu sorunlar
tizerinde diisiiniilmesi gereksinimini de ortaya ¢ikarmistir [12,13]. Gerek yasadigimiz
cevre gerek insan sagligi gerekse is giivenligi gibi konular s6z konusu oldugunda
gazlarin ortaya ¢ikardigi zararl etkilerin tespit edilerek Oneminin vurgulanmasi
oldukga elzem bir hal almistir [14,15].

Diger taraftan son yillarda farkl disiplinlerden arastirmacilarin bir araya gelerek
yiirlittigi calismalar sonucunda aseton, HCN, amonyak gibi bazi gazlarin insan
nefesinde bulunmasi gereken diizeyin iizerinde oldugu durumlarda bazi hastaliklarin

tespiti konusunda yol gosterici olabilecegi ortaya ¢ikmistir [1,2].



Bu baglamda yiiksek dogrulukla calisan, giivenilir, zamanli olarak tespit
yapmaya olanak saglayan ve ayni zamanda diisiik maliyetli ve farkli uygulamalar i¢in

kullanilabilen gaz sensorleri lizerinde aragtirmalar ilgi odagi konumuna gelmistir.

2.1. Gaz Sensoriiniin Genel Tanimi ve Gaz Sensorii Cesitleri

Sensor genel bir tanim ile maruz kaldig: etkileri farkli tepkiler halinde uyarilar
olarak gosteren bir cihazdir. Bu yilizden sensorler c¢evremizde meydana gelen
degisimleri algilayabilmek adina farkli uygulama alanlarinda farkli amaclar igin
kullanilir [7]. Gaz sensorleri soz konusu oldugunda ise verilen uyariya neden olan etki
sensorlerin maruz kaldig1 gaz molekiilleri olmaktadir. Bir gaz sensoriiniin, bulundugu
ortamda bir gaza maruz kaldiginda; elektriksel, kiitlesel, optik ya da 1s1l 6zelliklerinde
meydana gelen degisimler sonucu ortaya cikardigi tepkileri sensor tepkisi olarak
tanimlamak miimkiindiir [16]. Ticari olarak kullanilan gaz sensorlerinin ¢ogu, direng
ya da iletkenlikte yakalanan degisimi bir elektriksel sinyale doniistiirerek algilama
prensibine dayanmaktadir.

Gliniimiizde farkli uygulamalar icin optik gaz sensorleri, spektroskopik gaz
sensorleri, kat1 hal gaz sensorleri gibi ¢alisma prensiplerinde farkliliklar gosteren
cesitli gaz sensorleri kullanilmaktadir.

Optik gaz sensorlerinin temel ¢alisma prensibi hedef gaz ile kullanilan 15181n
reaksiyonu sonucu absorbsiyon spektrumunda meydana gelen degisimin Ol¢iilmesi
prensibine dayanir. Yiiksek hassasiyet saglamasi, diisiik giiriiltii ve yanici gazlarin
tespit edilmesi gibi avantajlar1 olsa da oldukga pahali sistemler olmas1 ve giinliik
kullanim i¢in uygun olmamasi gibi olumsuz taraflari bulunmaktadir [17].

Spektroskopik gaz sensorleri ise hedef gazin titresim ya da kiitle spektrumunun
Ol¢iilmesi ilkesine dayanir ve farkli gazlarin tespiti i¢in kullanilabilmektedir. Hafif
elementlere karsi duyarliliginin  diisiik olmasi, diger sensor tiirlerine gore
kalibrasyonun daha zahmetli olmasi gibi dezavantajlari bulunmaktadir [18].

Kati hal gaz sensorlerinin ¢alisma mekanizmasi ise atmosferdeki gaz molekiilleri
ile sensor yiizeyi arasinda meydana gelen reaksiyonlar sonucu kapasitans, kiitle, optik
ozellikler gibi degisimlerin iletkenlik {izerindeki etkisinin takip edilerek anlamli
sinyallere doniistiiriilmesi prensibine dayanir [19]. Kat1 hal gaz sensorleri asagida yer

alan tabloda da goriildiigii tizere ¢alisma prensibine gore ¢esitlere ayrilmaktadir [20].



Tablo 2.1: Gaz algilama prensibine gore kat1 hal gaz sensorti tiirleri.

Sensor Tiirii Calisma Prensibi
Yariiletken Gaz Sensorleri Elektriksel iletkenlik/direng
Katalitik Gaz Sensorleri Is1/Sicaklik

Elektrokimyasal Gaz Sensdrleri
(potensiyometrik ya da amperometrik)
Alan Etkili Gaz Sensorleri
(diyot, kapasitor)
Piezoelektrik Gaz Sensorleri
(QCM, SAW)

Elektromotor kuvveti/Elektrik akimi

Is fonksiyonu (elektrik polarizasyonu)

Kiitle

2.2. Kimyasal Gaz Sensorleri

Herhangi bir hedef gazi yiiksek hassasiyetle dogru bir sekilde algilamak sz
konusu oldugunda kimyasal gaz sensorleri; gazi iyi absorbe edebilmeleri, kolay
tiretimleri, ucuz olmalar1 ve farkli uygulama alanlari i¢in kullanilabilir olmalar1 gibi
nedenlerden dolayr bir¢ok farkli disiplin tarafindan iizerinde yogun olarak ¢alisilan
konulardandir [21-24]. Genel hatlar1 ile diisiiniildigiinde kimyasal gaz sensorleri bir
algilayici tabaka ve bu algilayici tabaka ile birlikte ¢alisan transduser (doniistiiriicii)
kismindan meydana gelir. Algilayici tabaka tarafindan absorbe edilen gaz molekiilleri
bu tabakada elektriksel iletkenlik ya da direng {lizerinde degisime neden olur ve bu
degisimler doniistiiriicii kisim tarafindan elektrik sinyallerine doniistiiriilerek anlamli
hale getirilir. Ardindan bu sinyaller degerlendirilerek sonuca varilir. Kimyasal gaz
sensorlerinde algilayici tabaka olarak metal alagimlar, polimerler, metal oksitler,
karbon nano tiipler gibi farkli pek ¢ok malzeme kullanilabilir [25-29]. Bu malzemeler
icinden kimyasal gaz sensorlerinde algilayici tabaka olarak kullanima en uygun
malzeme konusunda ¢aligmalar halen devam etmekle birlikte metal oksit malzemeler,
digerlerine kiyasla gelistirilebilir 6zellikleri ve genis bir yelpazede gaza kars

sergiledikleri algilama hassasiyeti gibi nedenlerden dolay1 6n plana ¢ikmaktadir.

2.3. Gaz Sensoriiniin Parametreleri

Bir gaz algilama tabakas1 ve doniistiiriicti kismin bir araya gelerek olusturdugu
gaz sensorlerinin farkli uygulama amagclari igin kullanilabilirligini denetlemek ve gaz
algilama Ozelliklerinde gelistirmeler yapabilmek i¢in hassasiyet, segicilik,

dayaniklilik, tepki ve temizlenme siiresi gibi bazi parametreler tanimlanmistir



[16,28,30,31]. Arastirmacilar bu parametreler iizerinde gelistirmeler yaparak farkli

uygulama alanlar i¢in kullanilabilir en uygun sensoriin iiretilmesini amaglamaktadir.

2.3.1. Hassasiyet

Hassasiyet gaz sensoriiniin bulundugu ortamdaki gaz molekiilleri ile etkilesmeye
basladigi an elde edilen sinyal ile etkilesimi tamamladigi an elde edilen sinyal
arasindaki farkin kullanilan gaz konsantrasyonuna orani olarak tanimlanmaktadir.
Iletkenlik degisimini esas alan calisma prensibine sahip gaz sensorlerinde; sensdriin
baslangigta sahip oldugu iletkenlik degeri ile gaz ile etkilesime girdigi durumda
ulastig1 en yiiksek iletkenlik degeri arasindaki orandir.

Hassasiyet ifadesi gaz sensoOriiniin algilayici tabakasimnin yiizeyi ile gaz
molekiilleri arasinda meydana gelen etkilesime bagli olarak iki farkli sekilde
hesaplanmaktadir.

Olgiimii yapilan hedef gazin bulundugu ortamda sensér sinyallerinin siddetinde

bir artis meydana geliyorsa:

g = Rg (2.1)

RGaz

Olgiimii yapilan hedef gazin bulundugu ortamda sensor sinyallerinin siddetinde

bir azalma meydana geliyorsa:

— RGaz (2-2)
RO

S

Burada S ile ifade edilen deger; hassasiyeti, R ile ifade edilen deger; sensoriin
bulundugu normal atmosfer ortaminda herhangi bir gaz ile reaksiyona girmedigi
durumda elde edilen sensor sinyalini, R;,, ise sensoriin dl¢limii yapilmak istenilen
hedef gaz ile reaksiyona girdikten sonra elde edilen en yiiksek (ya da diisiik) sensor
sinyalini ifade etmektedir. Gaz sensoriiniin hedef gaz ile reaksiyona girdikten sonra
sensOr sinyalinde meydana gelen degisimi elde etmek ve sensor tepkisi olarak

isimlendirilen degere ulagsmak icin ise asagida verilen ifade kullanilir:



RGaz - RO (23)

2.3.2. Dayamikhilik ve Tekrarlanabilirlik

Gaz sensorlerinden hedef gazi algilayabilme konusunda sagladigi giivenilirlikle
birlikte farkli uygulama alanlarinda kullanim gereksinimlerinden dolay1 calistigi
ortamin kosullarma da dayanabilmesi ve bu baglamda uzun omiirlii bir kullanim
imkani1 sunmasi beklenir. Kullanildig1 alana gore gaz sensdrlerinin sicaklik, basing,
nem gibi farkli fiziksel ve kimyasal sartlar altinda yiiksek performansta ¢alismasi
beklenir. Algilayici tabaka olarak diisiiniildiigiinde metal oksit malzemeler sicakliktan
etkilenmemesine bagl olarak gaz sensorii uygulamalarinda tercih edilebilir malzeme
gruplarindan olmaktadir [20].

Tekrarlanabilirlik gaz sensoriiniin performansi incelenirken 6nem kazanan
parametrelerden bir digeridir. Bir gaz sensoriinden belirli bir hedef gaza kars1 yapilan
Olclimler sonucunda elde edilen degerlerin daha sonra yapilacak olan dl¢timlerde de
elde edilmesi beklenilmektedir. Bu parametre gaz sensorlerinin kullanim 6émrii ile de

dogrudan iliskilidir.

2.3.3. Tepki ve Temizlenme Siireleri

Tepki siiresi Ol¢limii yapilmak istenilen hedef gazin sensor ile reaksiyona
girmeye bagladiktan sonra sensor sinyalindeki degisimin doyuma ulastig1 ana kadar
gecen siire olarak tanmimlanmaktadir [32]. Gaz molekiilleri sensoriin yiizeyi ile
reaksiyona girmeye basladig1 andan itibaren sensor sinyali degismeye baslar ve belirli
bir siire sonra doyuma ulasir. Doyum siiresi esnasinda zaman kaybini 6nlemek adina
sensoOr sinyalindeki degisimin %90’lik degerine ulagmasi i¢in gegen siire tepki siiresi
olarak kullanilir ve t90% degeri olarak da tanimlanir.

Temizlenme siiresi ise sensoriin bulundugu ortamdan 6l¢iim yapilan hedef gaz
cekilerek ortama baslangictaki gibi normal atmosfer ortami dolmaya basladig
durumda sensdr sinyalinin tekrar baglangi¢ degerini almasina kadar gecen siire olarak
tanimlanir.

Gaz Ol¢lim testleri yapilmis bir sensoriin verdigi beklenen tepkileri igeren bir

grafik asagidaki sekilde verilmistir.
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Sekil 2.2: Asetona kars1 verilen bir sensor tepkisi.

2.4. Metal Oksit Gaz Sensorleri

1962 yilinda Seiyama ve ekibi tarafindan ZnO ince filmlerin yeni nesil gaz
detektorii olarak kullanilabilecegi iizerine yaptigi calismadan bugiine metal oksit
malzemeler kolay tiretimleri, dogada bol miktarda bulunmalari, ucuz olmalari, genis
yelpazede bir gaz algilama performansi sergileyebilmeleri gibi nedenlerden dolay1 gaz
sensOrli uygulamalarinda siklikla tercih edilen malzeme gruplarindandir [33]. Basta
ZnO, TiOz, SN0, CuO, WOs3 olmak tizere pek ¢ok farkli metal oksit malzeme gaz
sensOrii uygulamalarinda kullanilmaktadir. Sekil 2.3’de farklt metal oksitlerin gaz

sensorli uygulamalarinda kullanim yiizdelerini igeren bir grafik yer almaktadir [34].
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Sekil 2.3: Gaz sensorii uygulamalarinda kullanilan metal oksitlerin dagilima.

Gaz sensorii uygulamalarinda kullanilan her bir metal oksitin farkli gazlara kars1
algilama yetenegi bulunmaktadir. Farkli gazlara karsi metal oksitlerin gaz algilama

davraniglar1 Tablo 2.2’de verilmistir [35].

Tablo 2.2: Bazi metal oksitlerin gaz algilama davranislari.

Gaz M_etal Oksit
Al | Zn | Sn | Ti |Cu| Fe |W| Co | In
Aseton X | X | X X
Asetaldehid X
Amonyak X | X | X X| X | X
Arsin X
Otomobil egzoz gazi X
Benzen X
Biitan X | X | X X X
Biitanol X X X
Karbondioksit X | X | X | X | X | X X
Karbonmonoksit X | X | X | X | X [X]|] X |X
Klor X X
Dimetil distlfiir X X
Dimetilamin X X X X
Etan X X
Etanol X | X | X | X | X | X |X X
Nem X | X | X X | X
Hidrokarbon X
Hidrojen X | X | X | X | X ]| X |X X
Hidrojen siilfiir X | X X X
Parlayici gazlar X
Sivilastirilmis petrol X | X X
gazi (LPG)
Metan X | X | X X X
Metanol X X | X




Tablo 2.2: Devam.

Metil merkaptan X
Azot oksit ve tlrevleri X X X X | X| X | X
Oksijen X | X | X | X | X | X |X]| X
Ksilen X
Ozon X | X | X X | X X
Petrol / Benzin X | X X
Fosfin X
Propan X | X X | X X | X
Propanol X | X | X X
Duman X
Silfiir dioksit X
Trimetilamin X | X | X X

2.4.1. TiO, Tabanh Gaz Sensorleri

Titanyum dioksit (TiO»); fotovoltaik giines pilleri, hidrojen iiretimi ve depolama,
optik dalga kilavuzu, kapasitorler, fotonik kristaller, mikro elektronik cihazlar,
sensorler, korozyona kars1 korumali kaplamalar gibi farkli uygulamalar i¢in kullanilan
bir malzemedir [36-39]. TiO2 malzemeler; nano yapida iiretilmeye uygun olmalart,
genis bir gaz algilama yelpazesine sahip olmalar1 gibi nedenlerle gaz sensorii
uygulamalarida da kullanilabilir bir malzemedir. Ozellikle oda sicakliginda oksijene
olan duyarlilig1 yillardir bilinmekle birlikte hidrojen basta olmak iizere etanol, aseton,
BTEX (benzen, toliien, etil benzen, ksilen) grubu gibi ucucu organik bilesikler, CO
(karbon monoksit), CO. (karbon dioksit), NHs (amonyak) gibi gazlar da TiO2’nin
algilayabildigi gazlar icinde yer almaktadir. Literatiirde TiO2’nin gaz sensoril
uygulamalarinda kullanimina dair pek ¢ok ¢alisma yer almaktadir [40-43].

TiO; dogada anataz (tetragonal; a=b=3,782 A; ¢=9,502 A), rutil (tetragonal,
a=b=4,584 A; c=2,953 A) ve brokit (ortorombik, a=5,436 A; b=9,166 A; ¢c=9,502 A)
olmak tizere 3 temel kristal yapida bulunmaktadir. TiO2’nin anataz ve brokit fazi
kararsiz iken, rutil fazi kararli yapidadir. Anataz ve brokit fazlari 1sil islemlerin
ardindan rutil faza donerek kararli yapiya ulasmaktadir. Sekil 2.4°de TiO2’ye ait anataz
ve rutil fazin kristal yapis1 Tablo 2.3°de ise ti¢ farkli kristal yapiya ait bazi parametreler

yer almaktadir [35]. Bu iki faz, gaz sensorii uygulamalarinda kullanilmaktadir [40].
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Sekil 2.4: TiO2’ye ait anataz ve rutil fazin kristal yapisi.

Tablo 2.3: TiO2’nin fazlarina ait baz1 parametreler.

Rutil Anataz Brokit
. Ortorombik
Kristal Yapisi Tetragonal Tetragonal
) a=4,5936 a=3,784 a=9,184
Orgii Sabitleri (A) ¢=2.9587 ¢=9.515 bf5’447
c=5,145
Moleliulfbmm 5 4 8
hiicre
Hacim/molekiil (A) 31,2160 34,061 32,172
Yogunluk (g/cm3) 4,13 3,79 3,99
O-Ti-O bag agis1 81,2°~90,0° 77,7°~92,6° 77,0°~105°
Ti-O bag uzunlugu 1,949 (4 tane) 1,937 (4 tane) | 1,87~2,04
(A) 1,980 (2 tane) 1,965 (2 tane)

2.4.2. Gaz Algilama Mekanizmasi

Gaz sensorii uygulamalarinda siklikla kullanilan TiO2, SnO2, ZnO basta olmak
lizere metal oksit malzemelerde gaz algilama mekanizmasinin detayli sekilde
incelendigi ¢aligmalar literatiirde mevcuttur [16, 28, 33, 41]. Metal oksit malzemelerde
gaz algilama mekanizmasimin temeli; metal oksitin yiizeyi ile atmosferdeki gaz

molekiilleri arasinda meydana gelen ve metal oksitin elektriksel iletkenliginde
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degisime neden olan kimyasal reaksiyonlara dayanmaktadir. Metal oksit gaz
sensorlerinde algilama mekanizmasi incelenirken oksijenin kimyasal olarak
sogurulmasi 6nemli bir rol oynamaktadir. Molekiil halindeki oksijen, metal oksitin
iletkenlik bandindaki elektron tarafindan yakalanarak yiizeye tutunur. Kimyasal olarak
sogurulan oksijen ile hedef gaz arasinda gergeklesen yiik transferi metal oksitin
iletkenligini degistirir [44]. Bu yiik transferi boyunca elektron alinmasi ya da
verilmesi; hedef gazin yiikseltgeyici ya da indirgeyici olmasina ve algilayici tabaka
olarak kullanilan metal oksidin p-tipi ya da n-tipi olmasmna goére farklilik
gostermektedir. Iletkenlikteki degisimin hedef gaz ve metal oksit tiirii ile iliskisi Tablo

2.4’de verilmistir.

Tablo 2.4: Hedef gaza gore iletkenlikte meydana gelen degisim.

Metal Oksit Tiirii | Yiikseltgeyici Gaz | Indirgeyici Gaz
n-tipi iletkenlik azalr iletkenlik artar
p-tipi iletkenlik artar iletkenlik azalir

Sekil 2.5’de de goriildiigii gibi gogunluk yiik tasiyicisi elektronlardan olusan (n-
tipi) bir metal oksit olarak TiO; indirgeyici bir gaz ile reaksiyona girdiginde iletkenligi

artarken, yiikseltgeyici bir gaz ile reaksiyona girdiginde iletkenligi azalir.

atmosfer
atmosfer +

/ adsorbe edilen O, \ H,

yiizey tilkenim —
bolgesi

| —

7 iletim bolgesi

Sekil 2.5: Atmosfer ve hidrojen ortamlarinda n-tipi metal oksite ait yiizey tiikenim
bolgesi olusumu.

2.4.2.1. Oksijenin Adsorpsiyonu

Metal oksit yariiletken malzemelerde iletkenlik, atmosferik oksijenin kismi
basinct ile orantili olarak degismektedir ve bu durum asagidaki esitlikle ifade

edilmektedir:
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E 2.4
7 = oyexp(~ 1% p(0)" &4

Bu ifadede, o; elektriksel iletkenligi, k; Boltzmann sabitini, T; sicakligi (°K),
E,; aktivasyon enerjisini, p(0;) ise oksijen gazinin kismi basincini simgelemektedir.
Aktivasyon enerjisi iyonik kusurlar igin gereken enerjinin toplamidir [45]. Denklem
(2.4)’de yer alan n degeri ise oksijen ayrilmasindan kaynaklanan nokta kusurlara
baglidir [45]. Burada nokta kusurlar oksijen bosluklarini ifade etmektedir.

Yiiksek sicaklik degerlerinde oksijen ortamina maruz kaldiginda TiOz’de

meydana gelen kimyasal kusurlari anlamak i¢in asagidaki denklemleri incelemek

uygun olacaktir [45]:
Ti7; + 20§ - Ti;"+ 4e™ + 0,(gaz) (2.5)

Denklem (2.5)’de Ti;~ ifadesi oksijen bosluklarina sahip titanyum tiiriini

tanimlamak i¢in kullanilmaktadir. Yiikiin n6tr hale gelmesiyle birlikte:
4 X [Ti;"]=n (2.6)
Indirgeme reaksiyonunda denge sabiti:
Ky = [Tii] X n* xp(03) (2.7)
Denklem (2.6) ve (2.7) birlestirilip gereken diizenlemeler yapildig1 zaman:
n=4 x[Ti;"] = (4Kp)'/® x p(0)~'/® (2.8)
TiO2’deki kusurlar n=-5 degerindeki oksijen basincina baglidir. Bu yilizden TiO>
sensorlerin iletkenligi; p(0,) kadar sicakliga da baglidir. Metal oksit malzemelerde
oksijen tiirleri ile orgli arasindaki ilk denge durumu algilama mekanizmasi tizerinde

bir etkiye sahiptir [19,25]. Yiizey iletkenligi ise metal oksitin yiizeyi ile hedef gaz

arasinda gerceklesen reaksiyona dayanmaktadir.
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2.4.2.2. Yiizey Iletkenligi

Sicaklifa bagl olarak 0;,07,0%" formundaki iyonlarin metal oksidin
yiizeyinde adsorbe edilerek iletkenlik bandindaki elektronlara tutunmasi genel olarak
kabul edilen bir yaklasgimdir [46,47]. Bu negatif yiiklerin oksijen tarafindan
hapsedilmesi bir bant biikiilmesine yol agmaktadir. Buna bagli olarak bir hedef gazin
algilanmasinda adsorbe edilen oksijen tiirlerinin 6nemi biiyiiktiir. Oksijen tiirlerinin
adsorbe edilmesi sonucu olusan bant biikiilmesi Sekil 2.6’da yer alan sema ile
gosterilmistir. Burada E; iletkenlik bandinin enerjisini, E},; valans bandinin enerjisini,
Er; Fermi seviyesini, Apq,, 1Se uzay-yiik bolgesinin genisligini simgelemektedir.
Sekil 2.6’da da gortildigl gibi oksijen tiirleri metal oksitin ylizeyinden adsorbe
olduklar1 zaman iletkenlik bandindaki (E;) elektronlart hapsetmektedir [28]. Bu
durum bant biikiilmesi ile birlikte elektron tiikenim bolgesi olugsmasina neden

olacaktir.

ks
eVVUzey / OZ‘ gaz
| 5 A _ _ 4
Elias vt e 2 S T Mo
+ 4+ + + 4+ + + +

COR—— —— o i,

Malzeme <« Yluzey — Gaz

Sekil 2.6: Oksijenin kimyasal olarak adsorbe edilmesi sonucunda meydana gelen
bant biikiilmesi.

Oksijen iyonlarimin tiirii; metal oksit gaz sensorlerinde ¢alisma sicakligina
baglidir. Oksijen 100°C ile 500°C arasindaki sicaklik degerlerinde yiizeyde iyonize
olmus oksijen molekiilleri (05 ) ya da atomlar1 (0~, 0%7) seklinde bulunabilir. 150°C
altindaki sicakliklarda molekiiler form baskinken; iistiindeki sicakliklarda iyonik tiirler
baskin haldedir [48].
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Metal oksitin ylizeyine oksijenin adsorbe olmasi asagida yer alan denklemler ile

aciklanmaktadir [46]:

02 (gaz) < 02 (aasorb) (2.9
02 (gazy T €~ © 03 (aasorn) (2.10)
02 (gaz) + 2~ © 20(qasorb) (2.11)
02 (gaz) + €~ © Olaasorb) (2.12)

Yariiletken metal oksit malzemelerin yiizeyinde negatif yiiklenmis adsorplanan
oksijen iyonlar1 ve pozitif olarak yiliklenmis yiizey bir tiikkenim bdlgesi halini
almaktadir. Bu ylizden n-tipi metal oksit gaz sensorlerinde diren¢ hava ortaminda
potansiyel bariyerdeki degisimin bir sonucu olarak artis gostermektedir. Yiizeydeki
elektron tiikenim bolgesi bir uzay-yiik bdlgesi olusturma egiliminde form alir. Uzay-
yiikk bolgesinin kalinligi olan A, (Debye uzunlugu) asagida verilen denklem ile

tanimlanmaktadir [46]:

PR _[Z.K.eoVS]l/z (2.13)
b e.Np

e.Np,

Burada Qg, yiizey yik yogunlugunu; Np, hacim basina iyonize olmus donor
sayisint; e, tagiyict yiikii; K, oksitin statik dielektrik sabitini; &,, vakumun elektriksel
gecirgenligini ve Vs ise yiizey potansiyel bariyerin yiiksekligini ifade etmektedir. Uzay
yik bolgesi malzemenin tiimiine gore daha az iletkendir. Uzay-ylik bdlgesinin
olusumunun her bir tanecik ve tanecikler arasi temaslarla ilgili oldugu bilinmektedir

[45]. Tanecik modelinin bant modeli ile olan iliskisi ise Sekil 2.7°de verilmistir [45].
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Sekil 2.7: Metal oksitlerde tanecik modeli ile bant modeli arasindaki iliski: a) normal
atmosfer ortami, b) hedef gaz ortamu.

Potansiyel bariyer tanecikler arasi temaslarin bir sonucu olarak olusur ve bu
bariyerin potansiyeli adsorbe edilen oksijen miktarina baghdir. Tasiyicilar eV ile ifade
edilen bariyeri agsmak icin gereklidir. Bu bariyer (V) sicaklik ve atmosferik oksijen
basincinin bir fonksiyonudur. Uzay-yiik tabakasinin kalinligi ile metal oksitin
yiizeyine adsorbe edilen oksijen arasinda bir dogru oranti vardir. Bu ylizden iletkenlik,
Schottky bariyerinin azalmasi nedeniyle artmaktadir [28]. Yiiksek sicakliklarda
hidrojen, CO gibi indirgeyici gazlarla ile n-tipi metal oksit malzemelerin yiizeyi
arasinda gerceklesen reaksiyonlar boyunca, oksijen molekiilleri adsorbe oldugu
yiizeyden ayrilir. Yiksek sicaklilarda bu reaksiyon asagidaki denklemler ile

aciklanabilir:
Ogdsorpe + H» = H,0 + e~ (2.14)

Ogdsorpe T CO = CO, + e~ (2.15)

2.4.3. Gaz Algilama Ozelliklerinin Gelistirilmesi

Metal oksitler, gaz sensorii uygulamalarinda siklikla tercih edilen bir malzeme
olmasina ragmen diisiik konsantrasyona kars1 yliksek hassasiyet gerektiren durumlarda
ya da hedef gaza karsi seciciligin saglanmak istenildigi durumlarda tek basina yetersiz
kalmaktadir. Bu durum ise arastirmacilart algilayici tabaka olan metal oksit
malzemeler lizerinde farkli teknikler yardimiyla bazi gelistirmeler iizerine ¢aligmalar

yapmaya sevk etmektedir.
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2.4.3.1. Nano Yap1 Etkisi

‘Small size effect’ olarak bilinen metal oksidin tanecik boyutunun gaz algilama
performansi tizerine olan etkisi literatiirde pek ¢ok farkli ¢alismada gosterilmistir [49].
Bu olay1 agiklayabilmek adina Yamazoe ve ¢alisma ekibi Sekil 2.8’de tasvir edilen
cok sayida boyundan ve az sayida tane sinir temas noktasindan olusan bir model
gelistirmiglerdir [49]. Tanecik boyutu (L) ve uzay-yiikk katmanin (D) birbirine gore

durumlar incelendiginde ortaya farkli durumlar ¢ikmaktadir.

b>

¢)

Sekil 2.8: Tanecik boyutu ile ilgili modelleme: a) D>>L (par¢acik sinir kontrolii), b)
D > 2L (boyun kontrolii), ¢c) D <2L (parg¢acik kontrolii).

i) D>>L (pargacik sinir kontrolii)
Tiim metal oksidin iletkenligi hareketli i¢ yiik tasiyicilara baghidir ve elektriksel
iletkenlik bariyer yiiksekligine bir iistel fonksiyon olarak baglidir.

i) D> 2L (boyun kontrolii)

Her boynun etrafindaki uzay-yiik katmani bolgesi, her bir kiime i¢inde biiziilmiis
bir iletim kanal1 olusturur. Sonug olarak iletkenlik sadece tanecigin sinir bariyerlerine
degil ayn1 zamanda bu kanallarin kesit alanina da baghdir ve bu nedenle reaksiyona

kars1 hassastir. Bu baglamda tanecikler ¢cevresindeki gaz bilesimine duyarlidir.

iii) D <2L (pargacik kontrolii)
Uzay-yiik katmani bolgesi tiim pargaciga hakimdir ve hareketli yiik tasiyicilar

neredeyse tamamen tiikenmistir. Pargacigin icince herhangi bir yiik hareketi ylizey

16



etkisine duyarli hale gelmektedir. Her bir parcacigin dis tarafi gazlara karsi i¢
tarafindan daha duyarli oldugu i¢in tiim elektriksel direng ve gaz hassasiyeti uzay-yiik
katmaninin kendisi tarafindan kontrol edilmektedir.

Tim bunlarla birlikte daha genel bir ifade ile Ozetlemek gerekirse tanecik
boyutunun azalmasi metal oksidin yiizey alaninda bir artisa neden olmakta ve bu
durumda gaz molekiilleri ile reaksiyona girebilecegi alani artirmaktadir. Buna bagh

olarak gaz algilama 6zellikleri tizerinde olumlu y6nde bir etki olusmaktadir.

2.4.3.2. Yiizeyi Fonksiyonellestirme

Diisiik konsantrasyonlari algilayabilen segici bir gaz sensorii liretmek icin pek
cok farkli yontem literatiirde mevcuttur [50,51]. Bu yontemlerden en etkin olani1 nano
yapida iiretilen metal oksidin yiizeyini katalizor gorevi iistlenecek olan malzemelerle
fonksiyonel hale getirmektir. Yiizeyi fonksiyonel hale getirmek icin kullanilan
malzemeler polimerler ya da metal malzemeler olabilmektedir. Polimerler yiiksek
sicakliklarda deforme olarak 6zelliklerini kaybetmektedir. Gerek uygulamada basitlik
gerekse katalizor olarak i1yi sonuclar vermesi nedeniyle yiizeyi metal ile fonksiyonel

hale getirme iglemi tercih sebebi olmaktadir [28,52-54].
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Sekil 2.9: a) WO3 ve Pt-WO3 nano fiberlerin algilama karsilastirilmasi, b) Pt-WOs3
nano fiberlerin gaz 6l¢iim sonuglari.

Sekil 2.9°da katkisiz ve yiizeyi Pt ile fonksiyonel hale getirilmis WO3 nano
fiberlere ait gaz Ol¢lim sonuglarini gosteren grafikler yer almaktadir [55]. Katkisiz
WOz nano fiberler aseton ile beraber H2S gazini da algilayabilmektedir. Yiizeye

yapilan Pt katkisi ile sensor HoS gazina karst duyarsiz hale gelirken asetonu duymaya
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devam etmistir. Yiizeyin Pt ile fonksiyonel hale getirilmesi sensorii asetona kars1 segici
hale getirmistir. Literatlirde ylizeyi fonksiyonel hale getirmenin gaz algilama
hassasiyeti iizerinde ve se¢iciligi artirict yonde bir etki saglandigini gosteren ¢ok

sayida ¢alisma bulunmaktadir [7-10].

2.5. Metal Oksit Gaz Sensorlerinin Uygulama Alanlar

Metal oksit gaz sensorleri kullanilmaya baslanildig ilk andan itibaren farkli
uygulama alanlarina yonelik bir giivenlik ¢6ziimii olarak diisiiniilebilir. Patlayici
gazlarin tespit edilmesine olanak saglayarak is giivenligi gerektiren uygulamalarda,
cevre kirletici gazlarin tespiti hususunda kullanilarak ¢evre kirliliginin tespit edilmesi
gibi uygulamalarda, ugucu organik bilesiklerin tespit edilmesine olanak saglayarak
otomobil, sinif, ev gibi kapali alanlarin i¢ hava kalitesinin kontrol altinda tutulmasi
gibi uygulamalarda, bazi kimyasal savas ajani gazlarin tespitine olanak saglayarak
askeri glivenlik uygulamalarinda kullanildig1 gibi nefes analizine olanak saglayarak

saglik uygulamalarinda da kullanilmaktadir [56,57].

2.5.1. Nefes Analizi

Insan nefesi toplam hacmi itibariyle ppt seviyesinden ppm seviyesine kadar
degisen konsantrasyonlarda azot, oksijen, su ve ugucu organik bilesikler de dahil
olmak {izere farkli gaz gesitlerinin bir karisimi olarak tanimlanabilir. Insan nefesini
olusturan bu karigimin i¢inde yaklasik 1756 adet ugucu organik bilesik tiiriiniin oldugu
yapilan arastirmalar ile ortaya konulmustur [1]. Bu bilesiklerin ¢ogu viicut tarafindan
iiretilmezken, ilaglar ya da ¢evresel kirlilik sonucu disaridan alinir.

Saglikli ve hasta bireylerden toplanan nefes ornekleri kiyaslandiginda; hasta
bireylerin nefesindeki bazi gazlarin, saglikli bireylerin nefesinde olmas1 gerekenden
daha yiiksek konsantrasyonda olmasi bazi hastaliklarin belirlenmesinde 6nemli rol
oynamaktadir [1,2,58].

Sekil 2.10°da yer alan bar diyagramlarinda saglikli ve hasta bireylerden toplanan

nefes ornekleri yer almaktadir [1].
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Sekil 2.10: Saglikli ve hasta bireylerden toplanan nefes 6rneklerine gore bazi
gazlarin konsantrasyonlarindaki degisiklikler.

Insan nefesinde 500 ppb iizerindeki aseton, diyabet hastaligina; 700 ppb
tizerindeki amonyak, bobrek rahatsizliklarina; 1 ppm iizeri CO, akciger hastaliklarina;
7 ppb lizeri HCN, bakteriyel enfeksiyona; 10 ppb lizeri NO, astim hastaliklarina; 10
ppb lizeri dimetil siilfat ise karaciger rahatsizliklarina isaret etmektedir [1].

Hastaliklarin belirlenmesinde erken teshisin de 6nemi géz Oniine alindiginda,
kan testi gibi agrili ve hasta icin zor siiregleri kapsayan geleneksel teshis yontemlerine
oranla daha zahmetsiz ve kolay olmasi diisiiniiliirse; nefes analizi olduk¢a avantajli bir
yontem olarak dikkat ¢cekmektedir. Bu baglamda nefes analizi uygulamalar i¢in diisiik
konsantrasyonlarda yliksek hassasiyet konusunda giivenilir ve segici gaz sensorlerinin

iiretilmesi olduk¢a 6nemli bir hal almaktadir.
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3. DENEYSEL YONTEM ve BULGULAR

3.1. Katkisiz TiO2 Nano Tiiplerin ve TiO2/C0304 Hetero
Yapilarin Uretilmesi

Nefes analizi uygulamalarinda kullanilmak amaciyla TiO2 nano tiipler iiretilerek
yiizeyleri farkli konsantrasyonlarda Co30s ile fonksiyonellestirilmistir. Ardindan
ylizey morfolojisi ve yapisal karakterizasyonu farkli teknikler yardimiyla
incelenmistir.

Yapilan tim deneylerde, amonyum floriir (NHsF; %99,9 saflikta, Sigma-
Aldrich), etilen glikol (%99,8 saflikta, Sigma-Aldrich), kobalt 11 nitrat hekzahedrat
(%99,99 saflikta, Sigma-Aldrich), titanyum levha (Sigma-Aldrich) ve deiyonize su
(18MQ) kullanilmustir.

Uretilen 6rneklerin yiizey morfolojilerinin incelenmesi i¢in taramali elektron
mikroskopu ve enerji ayirimli X-1s1n1 spektrometresi (SEM ve EDX; Philips XL 30
SFEG), X-1511 fotoelektron spektroskopisi (XPS) kristal yapi tayini igin ise X-1sinlari
kirmimi analizi (XRD; Rikagu Smartlab X-ray diffractometer, Cu-Ka radyasyonu, A
= 0,15418 nm) kullanilmistir.

Katkisiz ve yiizeyi farkli yogunluklarda Co30s4 parcaciklar ile
fonksiyonellestirilen TiO2 nano tiipler anodizasyon ve katodik depozisyon olarak
adlandirilan iki asamadan olusan bir elektrokimyasal islem yardimiyla iretilmislerdir
[59].

Ik etapta 2 cm boyunda, 1 cm eninde dlgiilerle kesilen Ti levhalarm iizerine
anodizasyon yontemiyle TiO2 nano tiipler iiretilmistir. Bu islem esnasinda molar
olarak 0,25:2:100 yogunluga sahip amonyum floriir, deiyonize su ve etilen glikol ile
hazirlanan iyonik ¢ozelti elektrolit olarak kullanilmistir. Ardindan sirasi ile aseton,
izopropil alkol ve saf su ile titrestirilerek azot ile kurutulan Ti levhalar anot olarak, Pt
ise katot olarak kullanilmigtir. Daha sonra 20°C sabit sicaklik altinda 1 saat boyunca
elektrotlar iizerine 50 V sabit gerilim uygulanmustir. Elektrotlar arasinda olusan
elektrik alanda hareketlenerek Ti levha tizerini flor iyonlarinin agindirmasi ile baglayan
stireg, levha tizerinde TiO2 nano tiiplerin olusumu ile tamamlanmistir. Anodizasyon
isleminde uygulanan gerilim, siire, hazirlanan ¢ozeltinin konsantrasyonu ve sicaklik

gibi parametreler olusan nano tiipler tizerinde dogrudan etkilidir.

20



Ardindan katodik depozisyon yontemi kullanilarak iiretilen TiO2 nano tiiplerin
yiizeyine Co304 pargaciklar ile katkilama islemi gerceklestirilerek TiO2/Co304 hetero
yapilar Uretilmistir. Agirlikga %0,01 kobalt (II) nitrat hekzahedrat deiyonize su ile
karistirilarak hazirlanan elektrolit ¢6zeltisinin i¢ine iiretilen TiO2 levhalar katot, Pt ise
anot olarak daldirilarak 20°C sabit sicaklik altinda islem uygulanmistir. Katodik
depozisyon isleminde islemin uygulanma siiresi ve uygulanan gerilim yiizeye biriken
C0304 yogunlugu iizerine dogrudan etki etmektedir. Katodik depozisyon islemi; 5V,
3 dakika (CT1), 10 V, 1 dakika (CT2) ve 10 V, 3 dakika (CT3) olmak {izere ii¢ farkli
kosul kullanilarak uygulanmistir.

Anodizasyon ve katodik depozisyon islemlerinden olusan elektrokimyasal
stireclerin tamamlanmasinin ardindan iretilen O6rnekler saf su ile yikanarak azot
ortaminda kurutulmuslardir. Daha sonra kristal yapiya ulagmalari i¢in 500°C sicaklikta

3 saat boyunca tavlama islemi ger¢eklestirilmistir.

3.1.1. Katkisiz TiO2 Nano Tiiplerin ve C0304/TiO2 Hetero Yapilarin
Yapisal Karakterizasyonlari

Uretilen TiO2 nano tiiplerin ve TiO2/C0304 hetero yapilarin yiizey morfolojisini
incelemek icin ilk etapta SEM goriintiilerinden yararlanilmistir. Sekil 3.1°de tiretilen

orneklere ait SEM goriintiileri yer almaktadir.

10kx GTU s R 0k GTU

Sekil 3.1: Uretilen a) katkisiz TiO2 nano tiiplere, b) CT1, ¢) CT2 ve d) CT3
orneklerine ait SEM goriintiileri.
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TiO2 nano tiiplerin Ti levha ilizerine homojen olarak dikey yonelime sahip bir
sekilde biiytidiigii Sekil 3.1 (a)’dan agik bir sekilde anlagilmaktadir. Yine Sekil 3.1
(a)’da yer alan i¢ resimden de anlasilacagi gibi olusan nano tiiplerin ortalama 80 nm
capa sahip oldugu goriilmektedir. CT3’e ait Sekil 3.1 (d)’de yer alan SEM
goriintiistinde yiizeyin bir ince film halinde tamamen Co0304 ile kapli oldugu
anlasilmaktadir. Sekil 3.1 (b) ve (¢) incelendiginde ise nano tiiplerin yiizeyinde farkli
yogunluklarda Co304 parcaciklarin varligi goriilmektedir. Sekil 3.1 (b)’de yer alan
CT!’in yiizeyindeki Co3O4 yogunlugunun Sekil 3.1 (c)’de yer alan CT2’den az oldugu
net bir sekilde goriilmektedir.

Sekil 3.2°de ise yiizeyi en az yogunlukta Co30s ile kapli olan CT1 ve yiizeyde
tamamen Co304 ince film ile kapli olan TiO2 nano tiiplere ait EDX mapping
goriintilleri ve spektrumlar1 yer almaktadir. Mapping goriintiilerinde sar1 ile
isaretlenmis noktalar oksijenden, mavi noktalar titanyumdan ve mor noktalar ise
kobalttan gelen 1simalar1 isaret etmektedir. Sekil 3.2 (a) ve Sekil 3.2 (b)
kiyaslandiginda kobalttan gelen 1simalar1 yansitan mor noktalarin; ylizeyi tamamen
Co0304 ile kapli olan CT3 6rneginde, CT1’e nazaran oldukga fazla sayida oldugu agikca

goriilmektedir.
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Sekil 3.2: a) CT1, b) CT2’ye ait EDX mapping goriintiileri ve c) CT1, d) CT2’ye ait
EDX spektrumlari.
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Yapisal karakterizasyon i¢in kullanilan XRD spektrumu Sekil 3.3’de yer
almaktadir. XRD desenine gore TiO2 nano tiiplerin anataz fazinda bir kristal yapiya
sahip oldugu anlasilmaktadir. Yiizeydeki Co3O4 pargaciklarin kristal yapida olmadigi
icin XRD deseninde gozlenemedigi diistiniilmektedir. Yine bununla beraber 36,32°°de
yer alan TiO2’e ait pik ile Co30s kristallerinden yansiyan pikin cakistigi igin

gbzlenmedigi de olasi ihtimaller arasindadir.
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Sekil 3.3: TiO2, CT1, CT2 ve CT3’¢ ait XRD spektrumu.

Yiizeydeki kimyasal kompozisyonu ve oksitlenme seviyesini belirlemek i¢in X-
1511 fotoelektron spektroskopisi tekniginden yararlamilmistir. Sekil 3.4°de Co 2p

bolgesine ait yiiksek ¢oziintirliiklii XPS spektrumu yer almaktadir.
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Sekil 3.4: CT1 (mavi), CT2 (kirmiz1), CT3 (siyah) 6rneklerine ait Co 2p
bolgelerinden yansiyan XPS spektrumlar: (CT2’ye ait kirmizi egrinin siddeti 10 kat
artirilmastir).

XPS spektrumuna gore 780.1 eV ve 795.1 eV degerindeki baglanma
enerjilerindeki pikler sirastyla Co304’in yapisindaki Co 2p3/2 ve Co 2p1/2’den gelen
yansimalart gostermektedir. Katodik depozisyonda kullanilan kosullar géz Oniine
alinarak yiizeyin tamamen Co30O4 ile ince film halinde kapli olmas1 6ngoriisiiniin
kobalttan yansiyan XPS pik siddetlerindeki artis ile birlikte dogrulandigi net bir
sekilde goriilmektedir. Diger taraftan Co 2p3/2 pikinin CT3 06rnegi igin 779.9 eV
degerine kaymasi Co30s ile kapli yiizeyin tek katmanli bolgeler olmaktan ¢ikip ¢oklu
katman haline dontistiigiinii gostermektedir.

Sekil 3.5’de ise O 1s bolgesine ait XPS spektrumlari yer almaktadir. TiO2 nin
yapisindan kaynakli T-O bagia ait 530.5 eV baglanma enerjisine ait temel pik CT1
ve CT2 orneklerinde gozlenmistir. Sirastyla CT1 ve CT2’ye ait siddeti daha diisiik
532.3 eV ve 531.1 eV baglanma enerjisine ait pikler ise Co3O4’lin yapisindaki
oksijenden yansiyan piklerdir. Ikincil pikler kiyaslandiginda CT1’e gore pikin
siddetindeki artig; CT2 6rneginin ylizeyinde biriken Co304 yogunlugunun daha fazla
oldugunu isaret etmektedir. Yine CT3 6rnegine ait spektrum incelendiginde Co304’lin
yapisinda yer alan Co-O’dan gelen baglanma enerjisinin 531.1 eV’dan 529.9 eV’a
kaymasi yiizeyin ¢oklu katman haline doniistiiglinii isaret etmektedir. 530.9 eV’da
gozlenen pik ise hazirlanan c¢ozeltide kullanilan kobalt kaynagi malzemedeki O-H

bagina isaret etmektedir.
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Sekil 3.5: O1 bolgesine ait XPS spektrumlari; a) CT1, b)CT2 ve ¢) CT3.

3.2. Katkisiz ve Yiizeyi Fonksiyonel Hale Getirilmis TiO:
Nano Cubuklarin Uretilmesi

Nefes analizi uygulamalarinda kullanilmak tizere TiO2 nano ¢ubuklarin iiretimi
gerceklestirilerek ylizeyleri Ag, Pd gibi metaller ile fonksiyonel hale getirilmistir.
Daha sonra yapisal 6zelliklerin incelenmesi i¢in farkli karakterizasyon teknikleri
kullanilmastir.

Yapilan deneyler kapsaminda TiO2 nano ¢ubuklarin iiretilmesi i¢in Ti kaynagi
olarak tetra biitil titanat (%99 saflikta, Alfa Aesar); dietanol amin (%99,5 saflikta,
Merck Millipore,), etanol (%99,9 saflikta, Sigma-Aldrich), deiyonize su (18MQ) ve
hidroklorik asit (%37 saflikta, Honeywell Specially Chemistry) kullanilmistir. Daha
sonra iiretilen nano ¢ubuklarin yiizeyini fonksiyonel hale getirmek i¢in ise Pd ve Pt
metalleri kullanilmistir. Katkisiz TiO2 nano g¢ubuklarin {iretimi ig¢in hidrotermal
yontem, yiizeyini fonksiyonel hale getirmek i¢in ise termal buharlastirma yontemi
kullanilmastir.

Uretilen 6rneklerin yiizey morfolojilerinin incelenmesi igin taramali elektron
mikroskopu ve enerji ayirimli X-1s1n1 spektrometresi (SEM ve EDX; Philips XL 30
SFEG), kristal yap1 tayini i¢in ise X-1sinlar1 kirinimi analizi (XRD; Rikagu Smartlab
X-ray diffractometer, Cu-Ko radyasyonu, A = 0,15418 nm) kullanilmistir.
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3.2.1. Katkisiz TiO: Nano Cubuklarin Uretilmesi ve Yapisal
Karakterizasyonu

TiO2 nano ¢ubuklar hidrotermal yontem kullanilarak, 2 cm boyunda ve 1 cm
eninde oOlgiilerle kesilmis Al,O3 (aliimina) alttaslar lizerine tretilmislerdir [60,61].
Deneysel kismin bu agamasinda gaz algilama 6zelliklerine olan etkisi boliim 2.3.4.1°de
detayli bir sekilde tartisilan nano yapi etkisi géz Oniine alinarak gaz sensorii
uygulamalarinda kullanima en uygun nano yapiin iiretilebilmesi i¢in bir takim
optimizasyon ¢aligsmasi yapilmistir.

Yapilan tiim deneylerden 6nce kullanilan alttaglar sirasiyla 10’ar dakika aseton,
izopropil alkol ve saf su ortamlarinda titrestirici icinde bekletilmis ardindan azot ile
kurutularak temizleme protokolii tamamlanmustir.

Temizlik asamasi1 tamamlanan Al>QO3 alttaslardan bazilarinin tizerine, TiO2 nano
cubuklarin biiylimesini kolaylagtirmak ve daha homojen bir biiyiime saglamak i¢in
spin kaplama yontemiyle bir tohum tabakasi olusturulurken digerlerinde bu islem
yapilmadan hidrotermal yontem uygulanmustir.

Spin kaplama islemi i¢in 8,5 ml tetra biitil titanat; 33,6 ml etanol; 2,45 ml
dietanol amin kullanilarak bir ¢6zelti hazirlanmistir. Yaklasik 2 saat boyunca oda
sicakliginda karisan ¢ozeltiye 5 ml etanol ve 0,45 ml deiyonize su ile hazirlanan
karisim damla damla ilave edilmistir. Elde edilen son ¢6zelti 2 saat daha karistiktan
sonra yaklasik 24 saat oda sicakliginda beklemeye alinmistir. Daha sonra hazir hale
gelmis ¢ozelti spin kaplama cihazi kullanilarak Al2Og alttaslar tizerine 2500 rpm hizla;
10 dakika boyunca kaplanmis ve bu islem 3 kez tekrarlanmistir. Uzerinde tohum
katmani olan alttaglar 500°C’de 2 saat boyunca atmosfer ortaminda tavlanarak

hidrotermal isleme tabii tutulmuslardir.

gozelti ‘_/ tohum katmam
0

o - — aliimina alttag

aliimina alttag <— \.

3

spin kaplama cihazi

Sekil 3.6: Spin kaplama islemini gdsteren bir sema.
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Hidrotermal yontemde kullanilan ¢dzelti, uygulanan sicaklik ve siire gibi
parametrelerin olusan nano yapinin iizerinde 6nemli bir etken oldugu bilinmektedir
[61]. Bu durum gbz Oniine alinarak nano yapi iizerinde gelistirmeler yapmak i¢in
hidrotermal yonteme ait sicaklik, siire, ¢6zelti konsantrasyonu gibi bazi parametrelerde
degisiklikler yapilmstir.

Uygulanan tiim hidrotermal islemlerde Ti kaynagi olarak kullanilan tetra biitil
titanat (TIB) kullanilmis ve farkli konsantrasyonlarda olacak sekilde, hidroklorik asit
(HCI) ve deiyonize sudan (DS) olusan bir ¢ozelti hazirlanmistir. Hazirlanan ¢6zelti
200 ml hacme sahip bir teflona alinmistir. Uzerinde tohum katmani olan ve olmayan
Al203 alttaslar yere dik bir sekilde ¢ozeltiye daldirilarak teflonun agzi kapatilmis ve
paslanmaz ¢elikten yapilmis bir hidrotermal hiicresine (autoclave) alinarak islem
baslatilmistir. Hidrotermal yontemin uygulanmasi boyunca teflon i¢inde yiiksek
sicaklik sayesinde olusan buhar basincinin etkisiyle alttaslarin iizerinde ¢ekirdeklenme
ile baslayan ve zamanla nano ¢ubuk halini alan yapilarin olusumu gozlenmistir.
Ardindan farkli sicaklik, siire ve Ti kaynagi konsantrasyonlari i¢in deneyler
gerceklestirilmis, gaz sensorii 6zelligi gosterebilecek en uygun nano yapi formuna

ulagilana kadar optimizasyonlara devam edilmistir.

-
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Sekil 3.7: Hidrotermal hiicresi.

Yapilan ilk optimizasyonda kullanilan parametreler ve iiretilen 6rneklere ait

kodlarin oldugu tablo ise asagida yer almaktadir.
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Tablo 3.1: Ik optimizasyonda kullanilan deneysel parametreler.

- Hidrotermal Hidrotermal | Hidrotermal
Ornek | Tohum . - . Tavlama
Kodu | Tabakast Cozeltisi Sicaklig Siiresi (°C; saat)
(TIB: HCI: DS) (°C) (saat) ’

A4l Yok 4

(1: 40: 40) 500; 2
A42 Var

150

Al81 Yok

(1: 30: 30) 18 Yok
Al182 Var

Ilk optimizasyonun tamamlanmasiin ardindan iiretilen &rneklerin morfolojik
analizi i¢in SEM goriintiileri kullanilmistir. Elde edilen SEM goriintiileri Sekil 3.8°de

yer almaktadir.

GTU
5000x

Fos. #
GTU
5000x

Sekil 3.8: Yapilan ilk optimizasyonun ardindan iiretilen farkli 6rneklere ait SEM
goriintiileri: a) A42, b) A41, c) A182, d) A181.

Yapilan ilk optimizasyon sonucunda SEM goriintiilerinden anlasilacagi gibi
nano c¢ubuk seklinde bir olusum gdézlenmemesi ve yine aynmi sekilde olusan nano

yapilarin homojen olarak yiizeye dagilamamasi gibi nedenlerden dolayr tohum
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tabakast olmadan hidrotermal islem uygulanan Ornekler iizerinde gelistirme
yapilmamistir. A182 ve A42 koduna sahip 6rnekler ilk optimizasyon sonucunda elde
edilen SEM resimlerinden yola ¢ikilarak gaz sensérii uygulamalarinda kullanilmak
lizere nano ¢ubuk seklinde bir biiylime gostermeleri nedeniyle iyi birer aday olarak
dikkat c¢ekmistir. Olusan nano c¢ubuklarin sikliklarini ve alttag yiizeyine olan
dagilimlarini kontrol edebilmek icin uygulanan hidrotermal stiresi ve ¢ozeltideki Ti
kaynag1 konsantrasyonu iizerinde bazi degisiklikler gerceklestirilerek 2. optimizasyon

yapilmistir.

Tablo 3.2: 2. optimizasyonda kullanilan deneysel parametreler.

2 Hidrotermal | Hidrotermal | Hidrotermal
?{n;k TTObhllim Cozeltisi Sicakligt Stiresi 'Eg\.llamf

odu | tabakast | (11g. ycl: DS) (°C) (saat) (°C; saat)
Ad2a (1: 30: 30)

18 (500; 2)
A42b (1: 35: 35)
Var 150
Al82a 6
(1: 30: 30) Yok

Al182b 16

Sekil 3.9: 2. optimizasyonun ardindan iiretilen farkli 6rneklere ait SEM goriintiileri:
a) A42a, b) A42b, c) A182a, d) A182b.
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A42 kodlu ornekte kullanilan ¢ozeltideki Ti kaynagi konsantrasyonun
azaltilmasinin nano ¢ubuk seklinin daha belirgin hale gelmesini sagladigi Sekil 3.9
(b)’de gortlmektedir. Fakat bu azalmanin nano ¢ubuklarin alttas yiizeyine dagilim
siklig1 tizerinde olumlu bir etki ortaya koymadigi da Sekil 3.9 (a) ve Sekil 3.9 (b)
kiyaslandiginda acgikca goriilmektedir. A182 kodlu 6rnekler incelendigi zaman ise
uygulanan hidrotermal siiresinin azaltilmasi sonucu nano gubuklarin ¢ap ve uzunluk
gibi parametrelerinde gozle goriiliir bir degisiklik oldugu da Sekil 3.9 (c¢) ve Sekil 3.9
(d)’den anlasilmaktadir. 2. optimizasyon sonucu elde edilen A182a kodlu numune
(Sekil 3.9 ¢) nano gubuklarin alttas ylizeyine homojen bir sekilde dagilmasi ve belirgin
bir sekilde nano ¢ubuk olarak alttag iizerinde biiylimelerinden dolay1r gaz sensorii
uygulamalarinda kullanima uygun oldugu disiiniilmiistiir. Sekil 3.10°de ise kesit

goriintli de yer alan A182a koda sahip Ornekleri olusturan nano ¢ubuklarin boyu

ortalama 1 um, ¢api ise ortalama 50 nm olarak gézlenmistir.

1.01 pmjs =
1» ﬂ :
N

AccV SpotMagn Det WD ———— 1um
15.0kV 30 20000x SE 127 GTU

Sekil 3.10: A182a kodlu 6rnege ait kesit SEM goriintiisii.

Ardindan A42b kodlu 6rnekte olusan nano yapilarin alttas {izerinde olusum
sikligim1 artirmak ve nano g¢ubuklarin ¢ap ve boy gibi parametreleri iizerinde
gelistirmeler yapmak i¢in son olarak 3. optimizasyon yapilmistir. 3. optimizasyonda
kullanilan parametreler ise Tablo 3.3’de, optimizasyon sonucu elde edilen SEM

goriintiiler i1se Sekil 3.11°da yer almaktadir.
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Tablo 3.3: 3. optimizasyonda kullanilan deneysel parametreler.

- Hidrotermal Hidrotermal | Hidrotermal
Ornek | Tohum . N . Tavlama
Kodu | Tabakas Cozeltisi Sicaklig1 Siiresi (°C; saat)
(TIB: HCI: DS) (°C) (saat) ’
Ad3a Var 12
(1: 40: 40) 150 (500; 2)
A43b Var 6

Y352

T GTU
i 5000x

SSEENE Ss Y

Sekil 3.11: 3. optimizasyonun ardindan tiretilen farkli 6rneklere ait SEM goriintiileri:
a) A43a, b) A43b.

A42b kodlu 6rnekte gdzlemlenen nano yapilarin alttas tizerinde biiylime sikligini
artirmak icin sicaklik sabit tutularak hidrotermal siiresi iizerinde degisiklik yapilmasi
istenilen sonucu vermemistir. Ayni1 sekilde nano cubuklarin c¢ap ve boy gibi
parametreleri de bu optimizasyon ile gelistirilememistir.

Farkli deneysel parametrelerin iizerinde degisiklikler yapilarak uygulanan tim
optimizasyon ¢aligmalarinin  ardindan Al182a kodlu 0Ornek gaz sensori
uygulamalarinda kullanima uygun goriilmiistiir.

A182a kodlu 6rnegin kristal yapisina ait bilgi alabilmek i¢in elde edilen XRD

deseni Sekil 3.12°de verilmistir.
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Sekil 3.12: TiO2 nano ¢ubuklara ait XRD spektrumu.

Sekil 3.12°de verilen spektrumda, alttag olarak kullanilan malzeme olan
Al>,Ozdan gelen pik A; TiO: kristalinin rutil fazina ait pik ise R harfleri ile sembolize
edilmistir. XRD spektrumu incelendiginde TiO2 nano c¢ubuklarin rutil fazinda bir
kristal yapiya sahip oldugu anlasilmaktadir. Rutil faza ait en siddetli ve karakteristik
pik 35,2°°de gozlenen (101) kristal yonelimine ait piktir. 27,5°, 52,6°, 61,4° ve 68,2°de
ki piklerin ise sirastyla (110), (211), (002) ve (112) kristal yonelimlerine ait oldugu

anlasilmaktadir.

3.2.2. TiO2 Nano Cubuklarin Yiizeyinin Fonksiyonel Hale Getirilmesi
ve Yapisal Karakterizasyonu

Yapilan optimizasyon c¢alismalarmin ardindan Al;O3 alttaslar iizerine
hidrotermal yontem ile biiyiitiilen TiO2 nano g¢ubuklarin yilizeyleri gaz algilama
ozelliklerinin gelistirilmesi i¢in termal buharlastirma yontemi kullanilarak Pd ve Ag
metalleri ile fonksiyonel hale getirilmistir.

Termal buharlastirma yonteminde metallerin ayirt edici 6zelliklerinden biri olan
buharlagsma noktasi referans alinarak iki elektrot arasina yerlestirilen metalin, sabit bir
vakum ortaminda {izerinden belirli bir akim gecirilmesi ve bu etkiyle metalin
buharlagmaya baslayarak istenilen ylizeye birikerek kaplanmasi saglanir. Alttas
tizerinde elde edilmek istenilen kalinlik, alttas ile metalin arasindaki mesafe ve

uygulanan gerilim gibi parametreler ile dogrudan iligkilidir.
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Sekil 3.13: Termal buharlagtirma yontemini gosteren bir sema.

Termal buharlastirma yontemi ile birlikte yaklasik 10 torr mertebelerine varan
bir baslangi¢ degerinde vakum ortaminda saniyede 0,52 angstrom kalinlik biriktirerek
15 saniye boyunca Pd ve Ag metalleri TiO2 nano gubuklarin tizerine kaplanmistir.

Yiizeyi Pd ve Ag ile fonksiyonel hale getirilen TiO2 nano c¢ubuklarin yiizey

morfolojilerini incelemek i¢cin SEM ve EDX goriintiilerinden yararlanilmistir.

P74 nm "
) ~
o9 mEco2nm B

>

P 60.2 nm

~
-~ -

50000x GTU |————— 500 nm

Sekil 3.14: Yiizeyi Pd ile fonksiyonel hale getirilmis TiO2 nano ¢ubuklara ait a)
SEM, b) EDX mapping goriintiileri.
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Sekil 3.15: Yiizeyi Ag ile fonksiyonel hale getirilmis TiO2 nano ¢ubuklara ait a)
SEM, b) EDX mapping goriintiileri.

TiO2 nano cubuklar1 fonksiyonel hale getirmek amaciyla yiizeylerine termal
buharlastirma ile Pd ve Ag metallerinin biriktirilmesi nano ¢ubuklarin uzunluklarinda,
caplarinda ya da biiyiime sekillerinde herhangi bir degisime sebep olmamistir. Sekil
3.14 (a) ve 3.15 (a)’da yer alan SEM resimlerinden goriildiigii lizere Pd ve Ag
metalleri, TiO2 nano gubuklarin yiizeyine parcali kisimlar halinde yayilmistir. Sekil
3.14 (b)’de yiizeyi Pd ile fonksiyonel hale getirilmis TiO2 nano g¢ubuklarin EDX
mapping goriintisii bulunmaktadir. Burada sar1 noktalar, Pd metalinden gelen
1simalara isaret etmektedir. Pd metalinin, TiO2 nano ¢ubuklarin yiizeyine homojen
olarak dagilarak yerlestigi goriilmektedir. Sekil 3.14 (b)’de ise ylizeyi Ag ile
fonksiyonel hale getirilmis TiO2 nano ¢ubuklara ait EDX mapping goriintiisii yer
almaktadir. Giimiisten yansiyan isimalara isaret eden beyaz noktalarin yiizeye

yayiliminda da anlasilacagi lizere, Ag; ylizeye homojen bir sekilde dagilmistir.

3.3. Uretilen Nano Yapilarin Gaz Sensoriine Doniismesi

Sensor testleri esnasinda gaz ortaminda bulunan Orneklerde meydana gelen
elektriksel degisimlerin takip edilebilmesi i¢in metal elektrot gorevi iistlenecek yapilar
kullanilmistir. Bu noktada elektrot olarak segilen metalin ne olacagi biiyilk dnem
tasimaktadir. Genel anlamda bakildiginda, oksitlenmemesi ve oldukga iyi bir elektron
saglayicist olmasi gibi avantajli 6zelliklerinden dolay1r Au metali elektrot se¢ilmistir.
Bu baglamda termal buharlastirma yontemiyle katkisiz ve yiizeyi fonksiyonel hale
getirilmis TiO2 nano ¢ubuklarin yiizeyine Au elektrotlar kaplanarak sensor cihazi

haline doniismesi saglanmistir. Kaplama esnasinda golge maske kullanilarak
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orneklerin yiizeyinde parmakli bir yapiya sahip olan interdijital elektrot (IDE) formu
olusturulmustur. IDE yapisinda bulunan metal elektrotlarin genisligi 200 um ve
parmaklar arasi mesafe 200 um’dir. TiO2 nano tiipler de ise liretim geometrisine bagl
olarak 100 nm kalinligindaki nokta Au elektrotlar Ti levha ve TiO2 yiizeylerinden

olacak sekilde yine termal buharlagtirma yontemiyle olusturulmustur.

TiO,
nano ¢ubuklar
tohum
katmam —p aliimina

Sekil 3.16: TiO2 nano ¢ubuklarin {izerinde elektrot yapisinin olusturulmasi.

Sekil 3.17: TiO2 nano tiiplerin iizerinde elektrot yapisinin olusturulmas.

3.4. Gaz Sensérii Ol¢iimleri

Gaz sensorii testleri elektrometreler, bir gaz dl¢iim hiicresi, gazlarin kontrollii
bir sekilde verilebilmesi i¢in gaz akis kontrol cihazi (MKS 647C), her gaz icin ayr1
kullanilan kiitlesel akis metreler, gaz tiipleri ve ugucu organik bilesiklerin test edilmesi
i¢in bir sicaklik banyosunu iceren ve bilgisayar kontrollii olarak ¢alisan yekpare bir

sistem i¢inde yapilmaktadir.

35



Sekil 3.18: Gaz 6l¢lim sistemi.

Gaz sensor testleri i¢in baslangigta gaz 6l¢iim hiicresinin i¢i yiiksek saflikta kuru
hava ortaminda tutulmaktadir. Yiiksek saflikta kuru hava, gaz 6l¢iim hiicresinin igine
akis metreler yardimiyla debisi kontrol altinda tutularak gonderilmekte ve sabit
potansiyel altinda tutulan sensorlerin ylizeylerinin temizlenmesi ile goézlenmeye
baslanan akim ya da diren¢ degerlerinin sabit bir hale gelmesi beklenmektedir. Bu
deger diger gazlarin Slglimleri esnasinda referans noktasi kabul edilmektedir ve
‘baseline’ ismini almaktadir. Ardindan 6lgiimii yapilmak istenilen hedef gaz Sl¢iim
hiicresine gonderilerek referans noktasi olarak kabul edilen akim ya da direng
degerindeki degisim gozlenerek ol¢iimler yapilmaktadir.

Bu tez kapsaminda farkli nano yapilarda iiretilen katkisiz ve fonksiyonel hale
getirilmis TiO. tabanli gaz sensorlerinin insan nefesinde bulunan ve diyabet
hastaliginin belirteci konumundaki asetona karsi ve bu gazla ayni ortamda bulunma
ihtimali olan hidrojen basta olmak iizere, etanol, toliien, ksilen gibi gazlara kars1 sensor
testleri gergeklestirilmistir.

Hidrojen gaz1 6l¢timlerinde 6zel olarak hazirlanmis ve ticari olarak satilan gaz
tiiplinden, gaz akis kontrol cihazi ile kontrollii bir sekilde dogrudan akis saglanarak
1000 ppm konsantrasyon kullanilmigtir.

Diisiik konsantrasyon Ol¢limlerine geg¢is asamasinda sensorlerin gaz algilama
egilimleri iizerinde genel bir goriinlim olusturmasi agisindan ugucu organik bilesik
grubu gazlar ilk etap 250-5000 ppm arasi konsantrasyon degerlerinde Slgiilmiistiir.

Gaz yikama siseleri icine yerlestirilen ugucu organik bilesik analitleri sicaklik
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banyosunda istenilen buhar basincina ulasildiktan sonra gaz akis kontrol sistemi
yardimiyla seyreltilerek gaz dl¢timleri gergeklestirilmistir.

Daha sonra insan nefesinde hastalik belirteci olan aseton ve asetonun interferans
gazi niteligindeki etanole kars1 diisiik konsantrasyon ol¢timleri gergeklestirilmistir. Bu
Ol¢iimler gegirimli bir membran yardimiyla ¢ok diisiik akis miktar1 saglayabilen tiipler
(permeation tube) ve gaz jeneratorii (Owlstone V-OVG) yardimiyla disiik
konsantrasyonlardaki analit buharim1 gaz Ol¢im hiicresine aktarilmasi ile
gerceklestirilmistir.  Bu sistem sayesinde 4-0,035 ppm arasi konsantrasyon

degerlerinde aseton ve etanol 6l¢iimii gergeklestirilmistir.

owi FC1 OWLSTONE OVG-4 OWLSTONE OHO-4

] ﬁﬁﬁ@
i 1s 1w

=

Sekil 3.19: Owlstone V-OVG gaz jeneratorti.

3.4.1. Katkisiz TiO2 Nano Tiiplerin ve TiO2/C0304 Hetero Yapilarin
Gaz Olc¢iim Sonuclari

Anodizasyon yontemi ile Uretilip yiizeylerine katodik depozisyon yardimiyla
farkli yogunluklarda Co3O4 pargaciklar ile fonksiyonellestirilen Co304/TiO2 hetero
yapilarin gaz sensorii testleri 50-200°C calisma sicakligi araliginda 1 V sabit gerilim
altinda hidrojen, etanol, aseton, toliien ve ksilene karsi gergeklestirilmistir. 200°C’de
Olclimii yapilan tiim gazlara karsi sensorlerin verdigi tepkiler Sekil 3.20°de yer

almaktadir.
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Sekil 3.20: 200°C ¢alisma sicakliginda sensorlerin 6l¢iimii yapilan tiim gazlara karst
verdigi sensor tepkileri.

200°C’de katkisiz nano tiipler aseton ve etanolii algilarken ylizeye gelen Co3O4
parcaciklarin etkisiyle C0304/TiO2 hetero yapilar aseton ve etanole karsi tepkisiz
kalmistir. Yine C0304/TiO2 hetero yapilar katkisiz nano tiiplerle kiyaslandiginda
toltiene kars1 bir algilama yetenegine kavusarak hidrojene karsi daha yiiksek sensor
tepkileri elde edilmistir. Ozellikle CT1 sensorii, hidrojene kars1 yaklasik 9 kat daha
yiiksek bir sensor tepkisi vermistir. Sekil 3.21°de ise 200°C’de farkli hidrojen
konsantrasyonlarinda sensdrlerin verdigi tepkiler ve 1000 ppm hidrojene farkli calisma

sicakliklarinda elde edilen sensor tepkileri yer almaktadir.

a) : by 7
104- = TiO,NT

- CT-1 64 -

-CT-2

-cT-3 /

4pren

Sensor Tepkisi (Al/ 1))
Sensor Tepkisi (Al/1
©

T T t t t +
50 100 200 100 250 500 1000
Sicaklik (°C) H, Konsantrasyonu (ppm)

Sekil 3.21: a) 200°C galisma sicakliginda farkli hidrojen konsantrasyonlarinda ve b)
1000 ppm hidrojene kars1 farkli calisma sicakliklarinda sensdrlerin verdigi tepkiler.

C0304/TiO2 hetero yapilar 200°C’de farkli 100-1000 ppm konsantrasyon araligi
taranarak yapilan Olciimlerde Sekil 3.21 (a)’da goriildigli {izere diisiik
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konsantrasyonlarda da hidrojene kars1 bir algilama yetenegi sergilemistir. Tiim 6l¢iim
sonuclarina gore en iyi sensOr Ozelligi gosteren CT1 sensorii tim ¢alisma
sicakliklarinda hidrojeni algilayabilmistir.

C0304/TiO2 hetero yapilarin  gaz Olglim  sonuglar1  genel olarak
degerlendirildiginde yiizeye gelen Co30a4 katkist ile birlikte gaz algilama ozellikleri
tizerinde iyilestirmeler oldugu agik¢a goriilmektedir. Bu durum iki farkli nedenle
aciklanabilir.

Ik olarak; Co304 pargaciklar yiizeyde katalitik etkiye neden olarak TiO2 nano
tiiplerin hedef gaza maruz kalmasi durumunda sensor performansi {izerinde olumlu
etkilere yol agmaktadir. Diger taraftan CT3 sensoriinde yilizey tamamen Co3O4 ince
filmle kapl1 halde oldugu i¢in gaz algilama tabakasi tamamen Co3O4 olarak islemis ve
buna bagli olarak da gaz algilama performansi iizerinde Sekil 3.20°de goriildiigii gibi
bir diislis yasanmustir.

Yiizeyi Co304 pargaciklar ile fonksiyonellestirilen TiO2 nano tiiplerin sensor
performansinin artmasindaki bir diger neden ise elde edilen hetero yapidaki p-n ara
yiizeyinde gergeklesen yiik transferleridir. Hetero yapilarin ara yilizeyinde olusan iki
farkli yariiletkenden kaynakli tilkenim bolgeleri, hedef gazin difiizyonu ile birlikte
yeniden sekillenerek yiizey direncinde farkliliklara neden olmus ve buna bagl olarak

da elektriksel iletkenlik degisimleri beraberinde daha iyi sensor tepkileri getirmistir.

3.4.2. Katkisiz TiO2 Nano Cubuklarin Gaz Ol¢iim Sonuclar

Hidrotermal yontem ile iiretilerek sensor haline doniistiiriilen TiO2 nano
cubuklarin gaz dlgiim testleri 200°C-50°C araliginda 1 V sabit voltaj uygulanarak 1000
ppm hidrojen, 1000 ppm etanol, 5000 ppm aseton, 1000 ppm toliien ve 250 ppm ksilen
ortamlarinda gergeklestirilmistir. Yapilan gaz 6l¢timleri sonucunda 200°C ¢alisma

sicakliginda elde edilen sensor tepkisi egrileri Sekil 3.22°de verilmistir.

39



1,4 1000 ppm H, —=— Ti0, nano gubuklar 1,4 5000 ppm Aseton = TiO, nano guhukla?]
134 ° ad : o
151 200°C :2 200°C
o (a) 11 (b)
= 10 ~  10]
2 o0 =
e ! -
% :
= 2
:% §
@ &
r T T T T 1
- 0 5 10 20 25 30
Zaman (dakika) Zaman (dakika)
15 15
14 1000 ppm Tolten [F==7Ti0, nano gubukiar| 14 250 ppm Ksilen  [~=— TiO, nano gubuklar
131 200°¢ 13 T 2w
1,24 1,24
e (c) e (d)
'; K = 104
=z 2 o094
il & oo0gq
-F:" a o7
t IE 0,6 4
5 5 o5
% E 0,4 ]
L @ 03]
0,14 T T T T T 1
0 5 10 15 20 25 30
Zaman (dakika) Zaman (dakika)
Sekil 3.22: 200°C galisma sicakliginda TiO2 nano ¢ubuklarin a) hidrojen, b) aseton,

c) toliien ve d) ksilen ortamlarinda verdigi sensor tepkisi egrileri.

TiO2 nano ¢ubuklar 6lgiimii yapilan tiim gaz testleri sonucunda 200°C ve 150°C

calisma sicakliklarinda 1000 ppm etanole karsi tepki vermezken diger gazlar

duymustur. 100°C ve 50°C’de yapilan 6l¢limlerde ise sensorler herhangi bir gaza karsi

algilama 6zelligi sergileyememistir. Yapilan 6l¢iimler sonucu sensor tepkileri, tepki

ve temizlenme siireleri gibi sensor Ozelliklerinin yer aldigi degerler ise asagidaki

tabloda verilmistir.
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Tablo 3.5:

Gaz 6lgiim testlerinin ardinda TiO2 nano ¢ubuklara ait bazi sensor

ozellikleri.

Sensor TiO2 Nano Cubuklar
Calisma Hedef Gaz ve Sensor Tepki Temizlenme
Sicakligi Konsantrasyon Tepkisi Stiresi Siiresi

(°C) (Al/lo) (dakika) (dakika)
1000 ppm hidrojen 0,54 14,16 11,00
1000 ppm etanol - - -
200 5000 ppm aseton 0,79 13,09 10,17
1000 ppm toliien 0,67 15,21 11,53
250 ppm ksilen 0,22 12,04 11,27
1000 ppm hidrojen 1,48 14,09 10,45
1000 ppm etanol - - -
150 5000 ppm aseton 2,74 14,01 11,23
1000 ppm toliien 0,41 14,17 12,03
250 ppm ksilen 0,39 11,45 11,54

TiO2 nano gubuklar algiladiklar1 hedef gazlardan hidrojen, aseton ve ksilene

kars1t 150°C’de daha yiiksek sensor tepkisi vermistir. Her iki ¢alisma sicakligi baz

alindiginda ise tepki ve temizlenme siireleri lizerinde c¢ok biiylik degisiklikler

yasanmamakla beraber ortalama 12 ile 15 dakika araliginda degismektedir.

Ardindan aseton ve etanole kars1 diisiik konsantrasyon araliginda gaz sensorii

testleri gerceklestirilmistir. Sensor testleri aseton i¢in 4-0,25 ppm aralig1 etanol igin

ise 0,6-0,035 ppm konsantrasyon araliklari taranarak yapilmistir. Katkisiz TiO2 nano

cubuklarin fiizerlerine uygulanan konsantrasyon araliklarinda asetona ve etanole

verdigi sensor tepkisi egrileri Sekil 3.23’de yer almaktadir.
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Sekil 3.23: TiO2 nano ¢ubuklarin a) 200°C’de asetona ve b) 300°C’de etanole karsi
verdigi sensor tepkisi egrileri.
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Katkisiz TiO2 nano ¢ubuklar maruz kaldiklari tim konsantrasyonlarda asetona
ve etanole karsi bir algilama yetenegi sergilemistir. Konsantrasyon miktarindaki
degisim sensor tepkilerine de dogru orantili olarak yansimistir. Katkisiz TiO2 nano
¢ubuklarin aseton ve etanole kars1 diisiik konsantrasyon olgiimleri esnasinda 50-300°C
calisma sicakliklari araligi taratilmistir. Sensorlerin farkli ¢aligma sicakliklar: altinda

aseton ve etanole kars1 verdigi sensor tepkileri ise Sekil 3.24°da yer almaktadir.

a) 4 ppm Aseton —=—TiO, nano gubukiar| b) 5 {|-=—Ti0, nano gubuklar
2

0,6 ppm Etanol

l\\

] -\ 05
]

/

T T T T T T T T T T T T
50 100 150 200 250 300 50 100 150 200 250 300

Sicaklik (°C) Sicaklik (°C)

Sensor Tepkisi (A1)
Sensor Tepkisi (A1)

Sekil 3.24: TiO2 nano ¢ubuklarin 50-300°C sicaklik araliginda a) 4 ppm asetona ve
b) 0,6 ppm etanole kars1 verdigi sensor tepkileri.

Sekil 3.24 incelendigi zaman 50°C ve 100°C ¢alisma sicakliklarinda katkisiz
TiO2 nano gubuklar aseton ve etanole karsi bir algilama yetenegi gdsterememistir.
Diger taraftan tiim sicaklik degerleri i¢inde verdikleri en yiiksek sensor tepkisi goz
Ontiine alindiginda 150°C; aseton, 250°C ise etanol i¢in optimal galisma sicaklig1 olarak
goriilmektedir.

3.4.3. Yiizeyi Pd ile Fonksiyonel Hale Getirilmis TiO2 Nano
Cubuklarin Gaz Ol¢iim Sonug¢lar

Literatiirde ylizeyi fonksiyonel hale getirmek i¢in siklikla kullanilan katalitik
metallerin basinda Pd gelmektedir [7,9]. Yiizeydeki Pd metalinin 6zellikle “spill-over’
etkisi olarak bilinen ve hidrojeni molekiiler formdan atomik forma cevirerek gaz
algilama ozellikleri tlizerinde olumlu etkilere yol agmasi uzun siiredir bilinmektedir
[55]. Bu tez kapsaminda da yiizeyi fonksiyonel hale getirmek i¢in ilk olarak Pd metali
kullanilmistir. Yapilan gaz 6l¢iim testlerinin ardindan 200°C ¢alisma sicakliginda

sensorlerin verdigi tepki egrileri Sekil 3.25’de yer almaktadr.
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Sekil 3.25: 200°C ¢alisma sicakliginda Pd/TiO2 nano ¢ubuklarin a) hidrojen, b)
etanol, c) aseton, d) ksilen ve e) tollien ortamlarinda verdigi sensor tepkisi egrileri.

[lk olarak yiizeydeki Pd metalinin etkisi ile sensorlerin katkisiz nano ¢ubuklara
gore etanole kars1 da duyarli hale geldigi agik¢a goriilmektedir. Yine aym sekilde
Olclimii yapilan diger gazlar i¢in de sensor tepkilerinde net bir artis goriilmektedir.
100°C’de yapilan 6lg¢iimler sonucunda da sensériin 6lgiimii yapilan hidrojen, etanol,
toliien, ksilen gibi interferans gazlara karsi algilama yetenegi sergiledigi gozlenirken
50°C’de higbir gaza kars1 tepki gézlenmemistir. Farkli caligma sicakliklarinda sensoére
ait bazi ozelliklerin yer aldigi tablo ise asagida verilmistir. Ozellikle 150°C’°de
hidrojene karsi sensorlerin verdigi tepki, katkisiza oranla yiizeye yapilan katalitik
etkiyle birlikte yaklasik 65 kat artis gostermistir.
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Tablo 3.6: Gaz 6l¢iim testlerinin ardinda Pd/T102 nano gubuklara ait bazi1 sensor

ozellikleri.

Sensor Pd/TiO2 Nano Cubuklar
Calisma Hedef Gaz ve Sensor Tepki Temizlenme
Sicakligi Konsantrasyon Tepkisi Stiresi Siiresi

(°C) (Al/lo) (dakika) (dakika)
1000 ppm hidrojen 7,63 12,17 11,51
1000 ppm etanol 0,95 14,01 13,47
200 5000 ppm aseton 1,09 14,83 13,56
1000 ppm toliien 3,79 11,66 14,16
250 ppm ksilen 3,36 13,37 14,50
1000 ppm hidrojen 35,26 12,04 12,27
1000 ppm etanol 7,40 13,47 15,33
150 5000 ppm aseton 4,31 14,12 13,01
1000 ppm toliien 0,72 12,59 14,04
250 ppm ksilen 1,66 16,01 14,53
1000 ppm hidrojen 5,22 14,09 15,46
1000 ppm etanol 0,23 16,01 15,35
100 5000 ppm aseton 0,25 15,58 15,27
1000 ppm toliien 0,21 17,01 16,44
250 ppm ksilen 0,20 16,59 16,03

3.4.4. Yiizeyi Ag ile Fonksiyonel Hale Getirilmis TiO> Nano

Cubuklarin Gaz Ol¢iim Sonuclar

Yiizeyi fonksiyonel hale getirerek gaz algilama 6zellikleri lizerinde gelistirmeler

yapmak amaciyla kullanilan bir diger katalitik metal ise Ag olmustur. Ik etapta

tiretilen sensdrlerin 1000 ppm hidrojen, 1000 ppm toliien ve 250 ppm ksilene kars1 gaz

algilama testleri gergeklestirilmistir.

Sensorler 200,

150 ve 100°C c¢alisma

sicakliklarinda hedef gazlara kars: bir algilama yetenegi sergilemistir. Yapilan 6l¢iim

sonuglarma gore 200°C’de elde edilen sensor tepkisi egrileri Sekil 3.26’de yer

almaktadir.
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Sekil 3.26: 200°C galisma sicakliginda Ag/TiO2 nano gubuklarin a) hidrojen, b)
ksilen ve c) toliien ortamlarinda verdigi sensor tepkisi egrileri.

200°C’de tiretilen Ag/TiO2 nano gubuk gaz sensorleri hidrojene karsi oldukca
1yi bir sensor tepkisi verirken toliien ve ksilene kars1 birbirine yakin ve nispeten daha
diisiik sensor tepkisi vermistir. Diger sensor ¢alisma sicakliklarinda yapilan dlgtimler
sonucu elde edilen bulgular ise Tablo 3.7°de yer almaktadir. Tipki ylizeye Pd
katkisinda oldugu gibi yiizeydeki Ag parcaciklarin katalitik etkisiyle birlikte 100°C
calisma sicakliginda sensorler hidrojen, toliien ve ksilene karst duyarli hale
gelmislerdir. 200°C’de hidrojene karsi katkisiz nano ¢ubuklara oranla sensor

tepkisinde yaklasik 42 kata varan bir iyilestirme gozlenmistir.
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Tablo 3.7: Gaz 6lgiim testlerinin ardinda Ag/TiO2 nano ¢ubuklara ait bazi sensor

ozellikleri.

Sensor Ag/TiO2 Nano Cubuklar
Calisma Hedef Gaz ve Sensor Tepki Temizlenme
Sicakligi Konsantrasyon Tepkisi Stiresi Siiresi

(°C) (A/Tp) (dakika) (dakika)
1000 ppm hidrojen 23,13 12,4 14,01
200 1000 ppm toliien 1,23 11,8 9,6
250 ppm ksilen 1,57 14,3 11,2
1000 ppm hidrojen 20,53 12,1 14,32
150 1000 ppm toliien 0,58 10,58 9,9
250 ppm ksilen 0,82 15,01 11,09
1000 ppm hidrojen 0,34 13,29 15,36
100 1000 ppm toliien 0,05 12,01 11,04
250 ppm ksilen 0,07 14,27 13,12

Ardindan Ag/TiO2 nano ¢ubuk gaz sensorlerinin diigiik konsantrasyonlarda 4

ppm asetona ve 0,6 ppm etanole karsi gaz algilama testleri gergeklestirilirmistir.

Sensorler etanole karsi bir algilama géstermezken asetonu 300-50°C ¢alisma sicakligi

araliginda 250°C harig tiim sicaklik degerlerinde algilayabilmistir (Sekil 3.28). Diger

taraftan asetonun interferans gazi niteligindeki etanolii diisiik konsantrasyon

degerlerinde algilama yetenegi sergileyememistir. 200°C ¢alisma sicakliginda

Ag/TiO2 nano g¢ubuk sensorlerin asetona karsi verdigi sensor tepkisi egrisi Sekil

3.27°de yer almaktadir.

Sensor Tepkisi (Al1))

|-0 AgITiO, nano gubuklar

200°C

Zaman (dakika)

Sekil 3.27: 200°C galisma sicakliginda Ag/TiO2 nano ¢ubuklarin 4 ppm asetona karsi

verdigi sensor tepkisi egrisi.
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Sekil 3.28: Ag/TiO2 nano ¢ubuklarin 50-300°C sicaklik araliginda 4 ppm asetona
kars1 verdigi sensor tepkileri.

Diisiik konsantrasyonda yapilan gaz sensorii testleri genel olarak incelendiginde
ise katkisiz ve ylizeyi Ag ile fonksiyonel hale getirilmis TiO2 nano ¢ubuklarin verdigi

sensOr tepkileri Sekil 3.29°da yer almaktadr.
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Sekil 3.29: a) 200°C, b) 150°C ¢alisma sicakliklarinda katkisiz ve yiizeyi fonksiyonel
hale getirilmis TiO2 nano ¢ubuklarin 4 ppm asetona ve 0,6 ppm etanole kars1 verdigi
sensor tepkileri.
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4. SONUCLARIN DEGERLENDIRILMESI

Bu tez kapsaminda nefes analizi uygulamalarinda kullanilmak tizere iki farkl
nano yapida TiO2 &rnekler iiretilmistir. Ilk etapta anodizasyon yontemiyle TiO2 nano
tiipler tiretilmis ardindan katodik depozisyon yontemiyle C0304/TiO: hetero yapilar
olusturulmustur. Daha sonra TiO2 nano ¢ubuklar hidrotermal yontem ile iiretilerek
yiizeyleri gaz algilama 6zelliklerinin gelistirilmesi adina Pd ve Ag metalleri ile termal
buharlastirma yontemi kullanilarak fonksiyonel hale getirilmistir.

Yapilan yapisal ve morfolojik karakterizasyon incelemelerinin ardindan TiO2
nano ¢ubuklarin rutil fazda bir kristal yonelimine sahip oldugu anlagilmigtir. Nano
cubuklarin caplarinin ortalama 50 nm, boylarmin ise ortalama 1 pm oldugu
gozlenmistir. Gaz algilama 6zelliklerinin gelistirilmesi igin yiizeylerinin fonksiyonel
hale getirilmesi amaciyla ve Pd ve Ag metalleri ile fonksiyonel hale getirilen nano
cubuklarmn dizilimde, seklinde ya da boy ve ¢ap gibi fiziksel 6zelliklerinde bir etkiye
neden olmamistir. Yine katkisi yapilan metallerin yiizeye homojen olarak yayildig:
gozlenmistir. TiO2 nano tiiplerin ise anataz fazda bir kristal yonelimle biiyligi ve
ortalama 80 nm c¢apa sahip oldugu anlagilmistir. Co304/TiO2 hetero yapilarda ise
yiizeydeki Co304 miktar1 kullanilan katodik depozisyon kosullarina gore farklilik
gostermekle beraber gerek EDX gerek ise XPS teknikleri kullanilarak detayli
incelemeler yapilmistir.

Uretilen farkli nano yapidaki TiO; &rnekleri sensdr haline doniistiirmek igin
yiizeylerine termal buharlastirma teknigi ile elektrot yapisi ile kaplanip gaz sensorii
testlerine gecilmistir.

Gaz algilama testleri genel olarak bakildiginda iki adimdan olusmaktadir. Ilk
olarak tiiretilen sensorlerin yiiksek konsantrasyon degerlerinde aseton gibi biyomarker
Ozelligi gosteren gazlarla ayni ortamda bulunma ihtimali olan hidrojen, etanol, toliien,
ksilen gibi gazlara kars1 algilama testleri yapilarak genel bir gériiniim elde edilmis,
ardindan bu sonuglardan yola c¢ikilarak diigiikk konsantrasyonda nefeste bulunan
biyomarker gazlarinin algilama testlerine gecilmistir.

TiO2 nano tiiplerin ve C0304/TiOz hetero yapilarin gaz 6l¢iim sonuglarina gore
yiizeyde en az yogunlukta Co304 pargaciklarin bulundugu (CT1) sensorler, dlgtimii
yapilan tim gazlara karsi en iyi algilama ozelligi sergilemistir. Ozellikle 200°C

caligma sicakliginda hidrojene kars1 9 kata varan daha yiiksek sensor tepkisi vermistir.
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C0304/TiO2 hetero yapilarin sensor testleri genel olarak incelendiginde yiizeye
gelen Co304 katkisi ile birlikte nano tiipler toliiene kars1 da duyarli hale gelmeye
baslamistir. Yiizeyde tamamen Co3Os ince film kapli nano tiiplerde (CT3) ise Co304
gaz algilama tabakasi olarak davranis sergilemis ve gaz algilama sonuglarina gore elde
edilen bulgularin tamamen Co3O4’e ait oldugu anlagilmistir.

Yiizeyi katalitik metal ile fonksiyonel hale getirme islemi sonucu O6zellikle
hidrojen algilama performansi {lizerinde onemli bir etki oldugu agik¢a gozlenmistir.
150°C galisma sicakliginda yiizeye yapilan Pd katkisi ile sensor tepkisi yaklasik olarak
65 kat, 200°C galisma sicakliginda ise Ag katkisi ile ise yaklasik 42 kat artmistir. Yine
ylizeye yapilan katalitik metal katkisi ile sensorler 100°C ¢alisma sicakliginda da
hidrojene kars1 duyarli hale gelmislerdir.

Yiiksek konsantrasyonda yapilan 6l¢iimler sonucunda ise yiizeyi fonksiyonel
hale getirme islemlerinin ardindan olusan katalitik etki ile beraber nano ¢ubuklarin
100°C galisma sicakliginda da hidrojen, etanol, toliien, ksilen gibi interferans gazlara
kars1 duyarl hale gelmistir.

Nefeste biyomarker 6zelligi gosteren asetona ve aseton ile interferans gaz
ozelligi gosteren etanole kars1 diisiik konsantrasyonda yapilan 6lgtimler sonucunda ise
Ag/TiO2 nano ¢ubuklarin katkisiz nano ¢ubuklar ile kiyaslandiginda asetona karsi
algilama yetenegi devam ederken etanole karsi duyarsiz kalarak segici bir sensor
davranis1 sergilemistir.

Yapilan tiim gaz algilama testleri sonucunda ise yiizeyi Ag ile fonksiyonel hale
getirilmis TiO2 nano ¢ubuklarin, nefes analizi uygulamalarinda diyabet hastaliginin
teshisi i¢in asetonun tespiti konusunda kullanilmak iizere oldukca kuvvetli bir aday

oldugu acikca sdylenebilir.
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